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Résumé

L’extension des activités anthropiques conduit au développement d’infrastructures dans des
zones riches en gypse et soumises de ce fait aux aléas mouvement de terrain (glissement) et
cavité (tassement/effondrement). Si la cinétique de dissolution de ce matériau fortement
soluble (2,5 g/L a 20°C) a fait I’objet de nombreuses études, les propriétés poromécaniques
des différents facies de cette roche restent moins bien connues. Bien que cette roche a faible
perméabilité dispose d’une structure poreuse permettant une circulation de fluide, elle est
souvent considérée comme imperméable et faisant 1’objet d’une simple dissolution par
régression de sa surface au contact des fluides environnants, sans formation de gradient
d’altération. Ce travail de thése débute par une caractérisation fine de 6 facies de gypse dont
la porosité totale (N;) est comprise entre 0 et 12% avec des modules élastiques (E) de 14 a 36
GPa. L’analyse pétrographique, minéralogique, chimique complétée par des mesures de
porosimétrie par intrusion de mercure a permis d’¢laborer une classification des facies
gypseux mis en relation avec leur capacité a former des chemins préférentiels lors de la
dissolution. Des essais de percolation démontrent ensuite la faisabilit¢ d’un écoulement a
travers les roches gypseuses selon le faciés. Le développement de gradient d’altération 1ié aux
effets visible de la dissolution avec 1’augmentation des diameétres de pore suivie ou non par
I’apparition de chemins préférentiels selon que la taille des pores atteint ou non une valeur
seuil en termes de taille. En paralléle, des essais de dissolution sur poudre ont produit des
parametres caractéristiques de la vitesse de dissolution du gypse avec n ~ 1,7 & 2,7 et 1p=2 a
7.1%2 mol/m2/sec démontrant le faible impact du faciés sur ces paramétres. La variation des
parameétres vitesse d’agitation des suspensions (ou vitesse d’écoulement), température et
granulométrie des poudres testées a permis de déterminer respectivement le taux de
dissolution & vitesse nulle (to), I’énergie d’activation du processus de dissociation pour les
sites de surface des facies gypseux (Ea) et le rble de la surface spécifique des grains.
L’ensemble de ces paramétres chimiques et des parametres microstructuraux (porosite,
diamétre de pore,...) obtenus expérimentalement respectivement sur les poudres et les
éprouvettes percolées ont alimenté au final un modéle de prédiction de 1’évolution des
propriétés mécaniques et hydrauliques des matériaux gypseux en présence d’un processus de
dissolution (modélisation Hydro Mécanique et Chimique ou HMC avec couplage des effets).
Le modele a été implémenté avec succes dans le code de calculs aux éléments finis Disroc
pour simuler 1’évolution a petite échelle des éprouvettes percolées au laboratoire et a plus
grande échelle de la stabilité mécanique d’un ouvrage géotechnique soumis a un écoulement
de fluide sous saturg, s’infiltrant dans une poche de gypse.

Mots clés: géomatériaux, gypse, altération, modélisation HMC, transport réactif,
microstructure, dissolution.



Abstract

The extension of anthropogenic activities leads to the development of infrastructure in areas
rich in gypsum and therefore subject to the hazards of land movement (sliding) and cavities
(settling/collapse). If the dissolution kinetics of this highly soluble material (2.5 g/L at 20°C)
have been the subject of numerous studies, the poromechanical properties of the different
facies of this rock remain less well known. Although this low permeability rock has a porous
structure allowing fluid circulation, it is often considered impermeable and subject to simple
dissolution by regression of its surface in contact with surrounding fluids, without formation
of gradient alteration. This thesis work begins with a fine characterization of 6 gypsum facies
whose total porosity (Nt) is between 0 and 12% with elastic moduli (E) from 14 to 36 GPa.
The petrographic, mineralogical and chemical analysis supplemented by porosimetry
measurements by mercury intrusion made it possible to develop a classification of gypsum
facies linked to their capacity to form preferential paths during dissolution. Percolation tests
then demonstrate the feasibility of flow through gypsum rocks depending on the facies. The
development of alteration gradient linked to the visible effects of dissolution with the increase
in pore diameters followed or not by the appearance of preferential paths depending on
whether or not the pore size reaches a threshold value in terms of size. In parallel, dissolution
tests on powder produced parameters characteristic of the dissolution rate of gypsum with n =
1.7 to 2.7 and t0~2 to 7.10-2 mol/m?#sec demonstrating the low impact of facies on these
parameters. The variation of the parameters agitation speed of the suspensions (or flow
speed), temperature and particle size of the powders tested made it possible to determine
respectively the dissolution rate at zero speed (t0), the activation energy of the process of
dissociation for gypsum facies surface sites (Ea) and the role of specific grain surface area.
All of these chemical parameters and microstructural parameters (porosity, pore diameter,
etc.) obtained experimentally respectively on the powders and the percolated specimens
ultimately fed into a model for predicting the evolution of the mechanical and hydraulic
properties of gypsum materials. in the presence of a dissolution process (Hydro Mechanical
and Chemical modeling or HMC with coupling of effects). The model was successfully
implemented in the Disroc finite element calculation code to simulate the evolution on a small
scale of specimens percolated in the laboratory and on a larger scale of the mechanical
stability of a geotechnical structure subjected to a fluid flow under saturated, seeping into a
pocket of gypsum.

Key words: geomaterials, gypsum, alteration, HMC modeling, reactive transport,
microstructure, dissolution.
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Glossaire

Aaquiclude : désigne une formation qui est imperméable ou tres peu perméable. Ces couches
constituent souvent le plancher des aquiferes (ex argiles).

Aléa : correspond aux phénomeénes générant une catastrophe (par exemple les inondations, les
effondrements...) causant des dégats matériels ou humains avec une intensité variable
(hauteur de crue par exemple). Les enjeux correspondent a la sensibilité des activités
humaines dans la zone étudiée, par exemple des champs seront moins importants qu’une école
en termes de priorité de sauvegarde.

Artésianisme : puit ou le niveau d’eau monte plus eau que le niveau ou on 1’a rencontrée. Sens
restreint : pluie ou I’cau jaillit. Phénomene associée aux nappes captives (Foucault et al,
2014).

Bouche de cavage : Entrée d’une carriére souterraine a flanc de colline.

Butte témoin : Colline isolée par 1’érosion soit d’un plateau formé par des sédiments
horizontaux protégé par une couche résistante, soit d’un plateau volcanique (Foucault et al,
2014).

Clivage : aptitude d’un minéral ou d’une roche a se fendre facilement suivant une famille de
plans paralléles bien définis. Ces plans de clivage traduisent des anisotropies mécaniques ;
dans un cristal, ils sont liés a 1’orientation des plans atomiques. (Foucault et al., 2014)

Coefficient de foisonnement: augmentation du volume de matériau excavee par
décompression.

Comportement poromécanigue : évolution d’un matériau soumis a une contrainte en fonction
de ces propriétés de résistance et de porosité.

Diapirisme :phénoméne de remontée a travers les couches sus-jacents par différence de
densité ou comportement plastique (Foucault et al., 2014).

Doline : dépression circulaire de modelé karstique. (Foucault et al., 2014).

Durée d’induction : temps de latence entre 1’ajout des réactifs et le démarrage d’une réaction
chimique.

Epigénie : Transformation par remplacement d’un élément chimique sans modification de la
forme.

Faciés (pétrographique) : faciés déterminé par les caractéres minéralogiques et structuraux
d’une roche, indépendamment de toute considération génétique. (Foucault et al., 2014)

Fontis : Effondrement du toit d’une cavité ou d’une galerie.
Fontis percé : Effondrement du toit d’une cavité ou d’une galerie affectant la surface.

Glissement rotationnel : type de glissement de terrain qui survient le long d'une surface «en
cuillére».

Homomeétrique : Ce terme est utiliser pour qualifier les roches dont les éléments sont de tailles
voisines (Foucault et al., 2014).

Karst : structure géomorphologique issue de 1’érosion d’une roche carbonatée. (Foucault et
al., 2014)

Kapton : film polymeére thermiquement inerte pour une grande plage de température. Permet
d’empécher la réhydratation de I’anhydrite en DRX sans interaction chimique et thermique.



Ouvala : dépression formee par la coalescence de plusieurs dolines. (Foucault et al., 2014)
Paléo Karst : karst fossile. (Foucault et al., 2014)

Poljé : dépression fermée d’origine karstique, a fond plat ou presque, de quelques kilométres a
dizaines de kilomeétre. Elle correspond le plus souvent a une forme synclinale ou effondrée par
failles, et ayant subi une morphogenése karstique.

Régression : retrait de la mer en deca de ces limites antérieures avec émersions des zones plus
ou moins vastes, di soit a une baisse du niveau de la mer , soit a un soulévement général du
continent, soit a un apport important de sédiment, ces trois phénomenes pouvant se combiner.
(Foucault et al., 2014)

Relaxation : La relaxation de contrainte la réduction de la contrainte appliquée pour maintenir
la déformation constante.

Remontée hypogenique : circulation per ascensum d’une nappe d’eau alimenté par des eaux
en profondeurs remontants. (Gilli, 2011)

Ruiniforme : Qui présente, sous I'action de I'érosion, un aspect de ruine.

Subsidence : enfoncement progressif pendant une assez longue période du fond d’un bassin
sédimentaire, marin ou non. C’est ce phénomeéne qui permet en particulier I’accumulation sur
de fortes épaisseurs de sédiments qui se sont cependant formés sous une faible profondeur
d’eau. (Foucault et al., 2014)

Sebkhas : dépression en milieu désertique occupée par un lac salée temporaire issue de
ruissellement ou de remontée de nappe. Il s’agit d’un milieu favorable a la précipitation des
évaporites. (Foucault et al., 2014)._Talwegq : ligne du fond d’une vallée suivi par un cours
d’eau, quand il existe. (Foucault et al, 2014).

Syngénétique : Minéralisation en méme temps que la roche encaissante.

Taux de défruitement : proportion de matériau exploité. Ratio entre la surface des galeries par
rapport a la surface totale.

Vadose : zone de percolation de I’eau dans le sous-sol sans faire partie de la nappe
souterraine. (Foucault et al, 2014).



Abréviations et notations

Qs degré de saturation d’une solution

Ss : surface spécifique du gypse (m2/g)

Vi :volume molaire du gypse (7,469.10° m®.mol™)
T,  taux de précipitation du gypse ((mol.s™)
Ks : constante de solubilité (mmol/m?/s)

G : énergie libre de Gibbs

i : potentiel chimique

p° : potentiel chimique de I’espéce sous sa forme pure
R : constante des gaz parfait

T : température

I : force ionique

z : charge électrique d’un ion

Ci : concentration d’une espéce chimique 1
aj : activité ionique

Vi : coefficient d’activité ionique

Ea : énergie d’activation

k : constante de dissolution

T : taux de dissolution

g : taux de dissociation

Tt : taux de transport

Kq : coefficient de dissociation

ki . coefficient de transport

Csat : concentration de saturation

D : coefficient de diffusion

n : ordre chimique de la réaction

Ep : épaisseur de la couche limite

) . porosité

Ve : gradient de concentration

v : viscosité

w : vitesse de rotation ou vitesse angulaire
Re : nombre de Reynolds

Ot . contrainte de cisaillement

C : cohésion

c : contrainte normale



Yvp
Ny
Me

K

- distorsion viscoplastique
exposant de viscosite,

: exposant d’écrouissage,

: coefficient de résistance,

: déviateur de contrainte

: facteur pré exponentiel de la loi de Norton Hoff
: résistance en compression

: module d’¢lasticité

: déformation

: coefficient de rupture

: nombre de cycle

: cycle de fatigue

: coefficient de Poisson

: résistance en traction

: domaine de calcul d’un mod¢le nuémrique
: phase solide d’un mod¢le

: phase poreuse d’un mode¢le

: volume de vide

: volume totale en condition lagragienne

: volume totale en condition eulérienne

: module de compressibilité du solide non poreux
: module de compressibilité du solide poreux
: module de compressibilité d’un fluide

: coefficient de Biot

: densité d’un fluide

: densité d’un solide

: pression de pore

. accelération de la gravité

: surface spécifique

: débit

. perméabilité

: perméabilité de Darcy

: constante de kozeny

- le taux de saturation

: porosité totale a I’eau

: masse volumique



Np . porosité piégée a 1’eau en conditions ambiantes

Nss . porosité accessible a I’eau en conditions ambiantes

Nhg  : porosité mercure

Cd . coefficient de dispersion

C, : coefficient d’imbibition capillaire.

F : fréquence de résonnance

IC : indice de continuité

Nsiss: : Porosité liée a la fissuration

Npore : : Porosité liée aux pores

tpm  : tour par minute

To : taux de dissolution estimée a une température donnée pour une vitesse nulle
Ty : effet de la vitesse sur le taux de dissolution

Nuarst - porosité issues des chemins préférentiels

LPNA :lumiere polarisé non analysée

LPA : lumiére polarisée analysée

E : module élastique

Eayn  : module élastique déterminé par la technique de la vitesse du son
Emod : module élastique déterminé par la technique de la fréquence de résonnance
Eswt  : module élastique déterminé par la résistance en compression

Vp : vitesse de propagation des ondes P

GST : gypse saccharoide a interlits

GSI  : gypse matriciel

GSIl : gypse saccharoide pur

GA  :gypse albastroide

GF  :gypse fer de lance

GO  gypse orogénique

DRX : diffractométrie des rayons X

ICP/OES : spectrométrie a plasma a couplage inductif / optical emission spectrometry
FEM : code de calcul par éléments finis

v . vecteur vitesse

Npore - NOMbre de pores

Rm  :rayon moyen de pore

Dy . porosité initiale

Vphere : volume d’une sphére

Sco : surface initiale des pores

p™ : volume molaire
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INTRODUCTION GENERALE

Evaluation des risques de dissolution de formations géologiques par modélisation
HMC

Le travail effectué dans cette thése vise a contribuer au développement de méthodes de
modélisation Hydro-Mécanique et Chimique (HMC) pour la prise en compte des phénomenes
de dissolution dans les formations gypseuses, afin de contribuer & une meilleure évaluation
des risques de dommages aux structures geotechniques sus-jacentes, du fait de 1’apparition de
cavités naturelles et de risques d’effondrement.

Il existe actuellement de nombreux codes de calcul pour le dimensionnement des structures
géotechniques (fondations, remblais...) ou leurs renforcements (tirant, boulonnage...). Ces
logiciels permettent de prendre en compte les variations thermiques (stockage de dechets
radioactifs, géothermie...) et hydrauliques (écoulement d’une nappe...), mais sans prendre en
compte les réactions chimiques.

Une seconde famille de modéles dits « géochimiques » vise principalement a simuler les
équilibres chimiques en phase aqueuse et leur évolution, ainsi que le transfert de masse dans
les milieux poreux. Les modeles géochimiques prennent en compte les effets thermiques (qui
impactent les cinétiqgues de dissolution) et hydrauliques (renouvellement du fluide
réactionnel), mais il n’y a généralement pas de couplage avec les problématiques mécaniques.
Les réactions chimiques dans les systéemes geologiques étant tres variables en termes
d’échelle, de cinétique de réaction, le développement d’un ensemble HMC est souvent
effectué via des couplages entre des codes de calcul ou des logiciels et nécessitent le
développement de modules d’interfagage.

L’objectif principal de cette these est d’intégrer directement dans un logiciel aux
éléments finis dédié a la modélisation (Disroc), un ensemble d’équation permettant de
prendre en compte directement la dissolution de phases solides au sein d’une formation
géologique. Les parametres d’entrées de ce modéle devront prendre en compte de
résultats expérimentaux facilement atteignables et non destructifs comme la porosité a
I’eau ou la vitesse de propagation des ondes. L’application de ce travail de thése s’est
faite sur les formations gypseuses, du fait de tres nombreux dommages liés a des
processus de dissolution plus rapide par rapport a d’autres roches.

Formations gypseuses et aléas géotechniques

Le gypse est une roche sédimentaire sulfatée de formule (CaSO,4,2H,0), de la famille des
évaporites. Les évaporites désignent les roches de la famille des sels (riches en chlorures et
sulfates alcalins) issus de la précipitation d’éléments chimiques en solution sous 1’effet d’une
forte évaporation (Foucault et al., 2014). Le gypse est largement exploité pour ses nombreuses
propriétés et applications dans 1’industrie, notamment platriere. Le gypse est également utilisé
dans la formulation du ciment, comme charge dans les peintures, dans I’industrie chimique
(fabrication d’acide sulfurique) ou pour la fabrication d’engrais (Charles et al., 2020). Des
études quant a I’intérét de ce matériau peu perméable comme encaissant pour le stockage de
gaz (CO,, gaz domestiques) et pour le stockage de déchets nucléaires existent également
(Thoraval et al., 2015; Khaledi et al., 2016; Wang et al., 2016; Yu et al., 2019; Li et al., 2020;
Meng et al., 2022). L’extraction mondiale des roches sulfatées (gypse et anhydrite (CaSO,))
est estimée a 150 millions de tonnes/an (Charles et al., 2020). La France est historiqguement un
important producteur, bien que le volume extrait diminue depuis les années 1990 (Figure
1).Le gypse en France est principalement extrait dans la région parisienne avec les 2/3 de la
production nationale (Charmoille and Lecomte, 2018).
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Figure 1 Evolution de la production francaise de gypse. Source (Marteau, 1993) et United States Geological Survey
(USGS) https://www.usgs.gov/centers/national-minerals-information-center/gypsum-statistics-and-information

Ces activités d’extraction, dont une large partie est effectuée en souterrain, a conduit a la
formation de vides importants dans le sous-sol. L’Inspection Générale des Carricres (IGC)
évaluait pour la région parisienne dans les années 1980, la surface exploitée a plus de 800
hectares pour le gypse. Les premieres exploitations connues remontent au Xlleme siécle
(Vachat, 1982; Du Mouza, 1975). Le taux de défruitement (voir glossaire) a pu atteindre de
60 a 85% en fonction des zones d’extraction (Auvray, 2003).

Comme I’ensemble des évaporites, le gypse est une roche avec une solubilité importante et il
peut étre soumis au phénomeéne de karstification (voir glossaire) (Nicod, 1976; Klimchouk et
al., 1996a; Bigot, 2010; Gilli, 2011). Il existe ainsi de nombreuses cavités naturelles
majoritairement de quelques dizaines de metres a plusieurs centaines de metres de
développement au sein des masses de gypse. Ces cavités peuvent atteindre des surfaces
impressionnantes supeérieures au kilometre en termes de développement (Klimchouk, 1996b).
Ces cavités qu’elles soient anthropiques ou naturelles peuvent évoluer vers la forme de fontis
provoquant des effondrements comme dans le massif de 1’Hautil (94) (DRIRE, 1995) ou a
Roquevaire (13) (Bertolus et al., 2017), ou des effets de tassements en surface. Ces vides et le
risque d’effondrement associé sont le principal aléa rencontré en présence de gypse.

eﬂonatemem on wrfm h 2310‘/4‘005

Figure 2 Photographie de remontée de fontis dans le gypse. (A) Effondrement de fontis a Roquevaire (13) (Cerema,
2018). (B) Affaissement de la chaussée de I’A15 (CEREMA, 2021). (C) et (D) Remontée de fontis en région parisienne
(Lecomte, 2022) et (Direction régionale de I’industrie, de la recherche et de I’environnement, 1995)
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Ces phénomenes peuvent endommager les infrastructures dans ces secteurs (Figure 2). Ainsi
I’autoroute A15 a I’ouest de Paris reposant pour partie sur les gypses de 1ére masse du
Priabonien (Figure 3) est réguliérement affectée par des réactivations karstiques entrainant des
affaissements de la chaussée. Nous pouvons également citer le fontis (voir glossaire)
découverte sous la gare du Nord en 1975, d’un volume de 2 500 m® (Toulemont, 1974, 1987).

Dans les conditions naturelles, les nappes phréatiques au contact des couches de gypse sont en
équilibre suite & de longues périodes de stabilisation des écoulements et leur saturation
progressive. Cela implique des phénomenes de dissolution lente et active principalement en
marge des strates gypseuses (Toulemont, 1987; Dumont, 2021; Zaier, 2021). Toutefois les
modifications des écoulements (rabattement de nappe, fuite sur les réseaux de
canalisations...) peuvent conduire a I’apparition de désordres de maniére rapide. Le
développement important de 1’urbanisation (notamment en Ile-de-France) conduit a
I’aménagement de zones potentiellement sensibles a cet aléa de fontis. Ainsi, il convient de
mieux connaitre et anticiper I’évolution des roches gypseuses sur le long terme.

Un second aléa (voir glossaire) plus méconnu auquel peut étre associé le substrat gypseux est
celui des glissements de terrain. En zone orogénique active, les évaporites sont soumises au
phénomene de diapirisme (voir glossaire) et de plissement, qui vont faire évoluer le gypse
vers des positions sub-verticales. De par son comportement plastique et les vides engendrés
par sa dissolution, cette roche évaporitique peut contribuer activement aux phénomeénes de
glissement. Son ro6le actif dans la formation des reliefs et des paysages vaut au gypse
I’appellation de « couche savon » (Julian and Nicod, 1990; Bruno and Martillier, 2000;
Travelletti et al., 2007; Guerrero and Gutiérrez, 2017).
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Figure 3 Log stratigraphique synthétique des formations géologiques de la région parisienne. Zaier,2021

Le gypse étant une roche a faible perméabilité, sa dissolution est souvent considérée comme
un phénomeéne uniquement régressif a I’interface entre I’eau et la masse solide. La dissolution
et I’écoulement ne sont pas considérés comme des phénomenes avec un gradient dans le
matériau. Ainsi le développement des cavités est modélisé a partir d’écoulement préférentiel
dans les fissures du massif (Figure 4) ou I’évolution de cavité naturelle ou anthropique. Le
gypse est particulierement étudié par les géochimistes du point de vue de la cinétique de
dissolution et des equilibres de solubilité (soit une valeur importante de solubilité autour de
2,5 g/L a 20°C - Zaier, 2021) avec une sensibilité importante aux conditions physico-
chimiques, comme la température qui augmente la solubilité. La vitesse d’écoulement a
également un réle impactant sur la cinétique de dissolution, qui peut étre augmentée voire
passer d’un systeme laminaire a un systéme turbulent.
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Ainsi, la formation de conduits karstiques (Figure 4) ou la dégradation de la structure interne
du gypse soumis a un écoulement interne peuvent étre tous deux des voies de dégradation du
matériau dans le temps. Une dissolution induisant un gradient de porosité dans le matériau
plutoét qu’une simple dissolution de surface ne contredit pas la mise en place d’un conduit
karstique (chemin préférentiel de dissolution). Une dissolution non homogéne a 1’échelle des
érpouvettes de gypse a eté mise en évidence lors des essais présentés dans ce manuscrit
(chapitre 3) pour certains types de gypse et certaines morphologies de grain. L’origine de
cette non homogénéité peut €tre attribué a I’hétérogénéité du matériau.

Dissolution

Qypseux TR L ( . ( } -
-~

Figure 4 Schéma de la dissolution du gypse par percolation le long d’une fissure (a) et par un écoulement sous saturée
(b) conduisant a la formation de cavité (Charmoille and Lecomte, 2018).

Facies du gypse et propriétés pétrophysiques

Il existe en effet différents faciés pour le gypse, dont les plus connus sont le gypse maclé « fer
de lance », le gypse maclé « pied d’alouette »ou encore la pierre d’albatre issu d’orientation
de macles différentes mais également de structuration (anguleux/arrondis, taille des minéraux)
liés aux conditions de précipitations et a la composition de I’eau mere. Il s’agit des formes
plus esthétiques et plus massives, se composant de cristaux centimétriques. Il existe
également une forme saccharoide composée de cristaux micro a millimétriques avec une
phase de liaison (matrice). La distinction entre ces faciés n’est pas systématique dans le cas
des études de terrain alors que leurs propriétés pétrophysiques peuvent étre assez différentes.
Les formes albastroides sont généralement non poreuses alors que les formes saccharoides
peuvent dépasser les 10% de porosité. Le terme de « saccharoide » utilisé de maniere
générique pour désigner ’ensemble des formes non massives du gypse, peut lui aussi étre
subdivisé en sous-ensembles en fonction de la phase de liaison présente ou de la taille des
minéraux, ces caractéristiques particuliéres pouvant impacter fortement les propriétés du
matériau notamment hydromécaniques. La morphologie « matriciel » telle que définie par
Zaier (2021) est normalement classée dans les gypses saccharoides : il s’agit d’un faciés
essentiellement composé de gypse de type microcristallin ou s’insérent des grains sphériques
de type saccharoide. Cette distinction avait déja été évoquée par Toulemont (1986) dont la
description d’un « gypse farineux » & texture micro-saccharoide et de grains lenticulaires
semblent correspondre a la forme matricielle de Zaier (2021). Bien que postérieur, le terme de
matriciel sera repris dans ce manuscrit : cela montre qu’une classification « minimaliste »
selon des formes saccharoide ou massive semble limitante dans le cas d’une étude de
I’évolution des propriétés pétrophysiques des roches dans un contexte de dissolution.

Les différents facies de gypse sont souvent peu détaillés dans la littérature bien que les valeurs
des parametres physiques, par exemple, montrent une grande diversité (par exemple de 0 a
20% de porosite).

Le premier objectif de cette thése a donc été de caractériser différents facies de gypse
pour en déterminer la structure et les propriétés poromécaniques notamment la
porosité, le module élastique afin d’obtenir des valeurs pour le modéle numérique objet
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de ce travail. Lors de cette caractérisation, il a été établi une base de classification en
fonction des facies considérés sur des criteres de granulométries qui affectent la
structure porale et la résistance mécanique. La littérature présente en effet de nombreux
travaux sur le gypse mais souvent avec peu de preécision sur la morphologie du gypse
étudié ce qui conduit a de fortes disparités de propriétés.

Etude expérimentale du processus et de la cinétique de dissolution du

gypse

Une campagne expérimentale visant a montrer la circulation hydrique dans le gypse a été
mise en place via des cellules de percolation. Cette campagne vise également a suivre la
dégradation des éprouvettes testées pour mettre en évidence la formation d’un gradient de
dissolution interne, sa profondeur et ainsi obtenir des données pour la comparaison des
résultats numériques a 1’expérimentation (porosité), mécanique (via des méthodes non
destructives et une méthode locale) et chimique.

La question de 1’évolution des surfaces avec la dissolution et I’initiation d’une dissolution non
homogene & partir de la présence d’interlits, de quartz a été investigué a partir d’une
expérience de dissolution sur plaque développée en parallele de 1’axe principal de ce travail.
L’objectif de ce montage est de rechercher I’origine de I’initiation des chemins préférentiels
(insolubles...).

Une étude sur la cinétique de dissolution a également été effectuée pour chaque facies.
L’objectif est ici de déterminer les paramétres de dissolution du gypse (k, n...) et leur
sensibilité aux conditions du milieu réactionnel (température, vitesse...). Ces paramétres
permettront d’introduire une cinétique de dissolution réaliste dans le modele numérique.
Cette partie permettra également de mesurer la sensibilité de chaque facies a la dissolution et
si cette derniére varie en fonction de la structure et de la texture minéralogique des cristaux

de gypse.

L’ensemble de ce travail expérimental a ainsi permis de caractériser les propriétés
pétrophysiques de six facies de gypse et d’acquérir les valeurs expérimentales nécessaires au
développement d’un modéle numérique HMC (porosité, diameétre de pore...) (Figure 5). Les
constantes contrdlant la dissolution du gypse ont également été implémentées pour permettre
de modéliser une dissolution active du gypse. Le développement de ce type de modéle dans le
cas de massif gypseux permet de mieux appréhender I’évolution d’une zone soumise aux
remontées de fontis, pour proposer ultérieurement une adaptation optimisée de ces zones aux
activités humaines (en termes de gestion des eaux au cours de travaux par exemple).

‘ Initalisaton

tadt +t
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FIN

Figure 5 Schéma des chaines de module de calcul du logiciel Disroc.
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Plan du manuscrit

Ainsi ce mémoire de thése se compose de quatre chapitres :

Le premier chapitre synthétise un certain nombre de généralités et de résultats issus de
la littérature sur le matériau gypseux et ses propriétés. Aprés la description de la
formation de cette roche, la (porosité..) des roches gypseuses et les aléas induits en
présence de cette roche sont détaillées. Il est principalement basé sur les matériaux
gypseux sélectionnés de I’Ile-de-France et des Alpes Frangaises dont sont issus des
facies étudiés dans ce travail de these.

o Les deux parties suivantes de ce chapitre rassemblent les résultats des études
portant sur la dissolution du gypse dans différents contextes (en montrant
I’impact de la température, de la vitesse d’agitation sur la solubilité) et ses
propriétés poromécaniques (soit la porosité, la vitesse de propagation des
ondes).

o Une derniére partie dresse par un état de I’art sur les modéles thermo-hydro-
mécaniques et chimiques (HM+C) dans la littérature et décrit les équations
associées a ces calculs ainsi que celles qui ont été retenues dans ce travail de
these, pour le développement numérique d’un modele HMC a 1’aide du code
aux éléments finis Disroc.

Le second chapitre est consacré a la description des matériaux étudiés et a la
méthodologie expérimentale mise en place pour atteindre les objectifs.

o Ce chapitre presente les origines géographiques et géologiques des six gypses
étudiés.

o Les méthodes et protocole utilisés dans cette thése pour caractériser les
¢chantillons et suivre leurs altérations (porosimétrie a 1’eau, au mercure,
vitesse de propagation d’ondes ...) sont décrites.

o Les montages expérimentaux développés pour cette thése, comme un banc de
percolation pour simuler la dégradation du gypse soumis a un écoulement ou
un essai de dissolution sur plaque sont décrits. Pour ces derniers, il a fallu tenir
compte du caractere trés soluble du gypse et de la difficulté a simuler en
laboratoire a petite échelle sur des éprouvettes centimétriques des phénomenes
qui peuvent présenter un effet d’échelle (comportement de fissures macro).

Le troisiéme chapitre présente I’évolution des faciés de gypse retenus dans ce travail
apres avoir €té soumis a une altération par percolation d’eau (pure) sous saturée. Des
éprouvettes de gypse sont caractérisees avant et aprés percolation pour les parametres de
porosité (volume, dimension...) et de résistance comme le module élastique. La
cinétique de dissolution des différents types de gypse étudiés sous forme de poudre est
étudiée en paralléle en faisant varier les conditions physico-chimiques (températures,
vitesse d’agitation et granulométrie).

Enfin le quatrieme chapitre décrit les équations développées et intégrées au code aux
éléments finis Disroc dans ce travail de thése et les modélisations effectuées.

La conclusion de cette these présentera une synthése de 1’ensemble des éléments acquis au
cours de ce travail sur la diversit¢ du gypse, I’intérét d’en étudier la morphologie et la
structure, la faisabilit¢ d’une dégradation en profondeur et pas que d’une régression de
surface. Elle donnera également une synthese du modele développé ici ainsi que des
perspectives d’améliorations du modele ou des champs d’explorations possibles sur la
dissolution du gypse.
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Chapitre 1: Etat de I'art sur le gypse,
ses propriétés et son altération






CHAPITRE 1: ETAT DE L’ART

Ce premier chapitre vise a décrire le matériau d’étude (le gypse) et ses propriétés. Il
s’articulera en quatre parties. La premicre partie s’attache a décrire sa formation et les aléas
dus a son évolution. 1l est décrit les propriétés minéralogiques du gypse et la diversité
morphologique des grains notamment issue des conditions de formations (composition
chimique, temps...). Cette diversité aura une influence sur la structure de la porosité.

Les principaux aléas seront abordés dans leurs fonctionnements généraux, dont le principal est
le phénomene de fontis. Ce phénomene a I’origine des effondrements peut avoir une cause
naturelle ou anthropique. Les cavités liées aux activités humaines ont pour origine 1’intense
exploitation souterraine du gypse pour la production de platre. Depuis plusieurs siecles, la
région parisienne est un centre important d’exploitation (70% de la production frangaise).
Mais les piliers de ces structures tendent a se dégrader et rompre, générant ainsi des fontis. Le
gypse de par sa solubilité elevée est une roche sensible au phénoméne karstique. Nous
présenterons egalement ce phénomeéne, ses localisations et quelques-unes de ses particularités.
Nous présenterons également le role du gypse dans les glissements de terrain a travers la
description de 2 mouvements présents sur le territoire métropolitain.

La seconde partie s’attachera a la description des propriétés chimiques du gypse vis-a-vis de
la dissolution. Nous déterminerons a travers la littérature la solubilité du gypse en fonction de
la température, de la vitesse de rotation... Nous nsous intéresserons aussi a la cinétique de
dissolution et au régime mixte de dissolution sous influence de I’effet de la température et de
la vitesse d’écoulement.

Le phénomeéne dit de « whormhole » sera également décrit. Ce processus est a 1’origine de
I’initiation du karst. Nous avons étudié ce phénomeéne suite a son développement lors de nos
essais pour certains faciés de gypse.

Une troisieme partie constituera une recherche bibliographique sur le comportement
poromécanique (glossaire) du gypse et la description des paramétres (porosité, vitesse du
son...). Nous mettrons en avant la variabilité des propriétés, notamment dans la structure
porale et de son effet sur la mécanique. Il sera également abordé un historique de quelques
études sur la dégradation du gypse. Cette revue bibliographique nous permettra d’appréhender
le gypse et ses propriétés pour contextualiser notre sujet. Notamment vis-a-vis de la faisabilité
de mettre en place un gradient de dissolution au travers du gypse.

Enfin une quatrieme partie présentera les principes fondamentaux des modéles numériques et
les équations en découlant. Elle présentera également quelques approches numériques
développées dans le cadre de la mise au point de modéle HMC et qui ont servis de base de
réflexion au développement de notre modele.

A. Le gypse, genese et aléa

[.  Formation et localisation du gypse

Cette premiére partie de la bibliographie donne un certain nombre de généralités sur le gypse.
Son processus de formation et sa cristallographie, ainsi que sa répartition a la surface de la
Terre sont décrites, ainsi que son réle dans les risques naturels. Quelques exemples permettent
d’aborder les deux principaux aléas liés au gypse, a savoir les affaissements et les glissements
de terrain. La formation de cavités liées a 1’activité extractive est abordée de méme que le
phénomene parakarstique naturel qui peut se développer dans les massifs gypseux.
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CHAPITRE 1: ETAT DE L’ART

Le gypse est une roche sédimentaire de la famille des évaporites. Il est fréquemment rencontré
sur le territoire métropolitain et a travers le monde (Figure 6 et Figure 7). Les évaporites sont
des dépbts riches en chlorure et sulfate alcalin. Les formations gypseuses sont issues de
phénomenes d’évaporation intense et souvent de régression marine ( voir glossaire) (Foucault
et al., 2014). Sur le territoire métropolitain, la majorité des formations de gypses sont
localisées dans le bassin Parisien. Une bréve histoire de ce bassin sédimentaire, ainsi qu’une
échelle chrono-stratigraphique (Cohen et al., 2023) sont fournis en annexe I.1.A et I.1.B.
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Figure 6: Principaux gisements de gypse en France Figure 7. Gisements gypsiferes d'age
et de leur exploitation (Charmille et Lecomte, 2018) précambrien et Paléozoique (Klimchouk et al.

1996).

La genese du gypse peut avoir différentes origines requérant des conditions initiales
similaires. Elle nécessite un bassin fermé ou quasi fermé de faible profondeur avec des
conditions climatiques chaudes, afin de produire une forte évaporation (Figure 8). Le contexte
fermé ou sans apport suffisant d’eau pour compenser I’évaporation permet la création d’une
eau fortement concentrée appelée saumure. Une saumure correspond a une masse d’eau dont
les éléments dissous composent 35% de la masse de la solution totale. Les dépéts lors de la
précipitation des différents composés de type évaporite se font de maniére concentrique,
I’évaporation réduisant la surface et le volume de la masse d’eau considérée.

LAGUNE

MER OUVERTE
Evaporites

Figure 8 : Schéma de la diagenése du gypse et séquence de précipitation des évaporites.
Source: www.ggl.ulaval.ca

Une fois la concentration de saturation dépassée en solution, la précipitation se déclenche.
Cette précipitation se localise le plus souvent dans des lagons ou des mers continentales mais
peut également intervenir en conditions continentales (sebkhas ou lacs salés)(Nicod, 1976;
Deconinck et al., 2016; Auvray, 2003). Le gypse peut également étre formé en condition
hydrothermale mais ce mode ne sera pas abordé dans ce travail.
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CHAPITRE 1: ETAT DE L’ART

De maniére classique, la précipitation des minéraux se fait selon un ordre prédéterminé en
fonction des taux de saturation des éléments présents et de 1’avancement de 1’évaporation. On
parle alors de série évaporitique (Deconinck et al., 2016; Warren, 2010; Fontes, 1974). Ces
séries sont souvent interrompues (incomplétes) par des apports d’eaux « fraiches » bloquant
momentanément la précipitation par dilution des éléments présents. Le cycle recommence
ensuite jusqu’a évaporation totale de la masse d’eau.

La série évaporitique la plus classique commence par la précipitation de la calcite (CaCO3),
puis vient celle du gypse (CaSO,, 2H,0) lorsque le volume d’eau restant est de 35 a 20 % du
volume initial (Boulvain, 2011).Entre 20 et 10 % précipite 1’anhydrite (CaSQO,) et enfin de
I’halite (NaCl) quand le volume est inférieur a 10% (Figure 9). La précipitation de 1’halite
puis des sels magnésiens (MgSO,), des sels potassiques (KCI) et enfin des sels de bore peut
intervenir en fonction de la composition de la saumure (Charmoille et Lecomte, 2018). Ainsi
le gypse est souvent précipité en minces strates alternant avec les autres minéraux de la série.

Composition de I'eau de
Vol . i <7 :
Sels cristallisés durant I'évaporation
sels %0 %o
CaCo3 0.12 100 calcite
hydrit
Caso4 1.27 90 gypse, én yarite,
Polyhalite
NaCl 27.2 80 halite
NaBr 0.09 60 kainite
MgsS04 2.25 50 sylvite
KCl 0.74 40 carnalite
— -
MgCi2 3.35 30 bischofite
Borates 0.01 20 ™= |Bborate de Mg
Somme = 35.03 10 =
Densité des saumures
1.0 1.1 i I 1.3 1.4

Figure 9. Série évaporitique compléte de I’eau de mer. D’apres (Deconinck et al., 2016)

Les formations gypseuses peuvent également étre massives et stratifiées ou en lentilles au sein
des séries sédimentaires. Cette différence intervient selon les conditions topographiques et le
milieu de dépdt lors de la précipitation. Des bancs massifs et stratifiés nécessitent des volumes
et surfaces de précipitation importantes ce qui renvoie a un milieu marin (exemple de la crise
messénienne de -5,96 a -5,33 Ma). Il s’agit d’un épisode d’asséchement de la mer
Méditerranée via la fermeture du détroit de Gibraltar. L origine de cet €pisode est encore
débattue, mais elle a entrainé le dépot de roche saline (dont du gypse), sur d’importantes
surfaces (1,15.10° km?) et prés d’un kilométre d’épaisseur (Warren, 2010; Deconinck et al.,
2016).

Les lentilles ou formations discontinues se trouvent plut6t dans des contextes isoles comme
dans les dépressions topographiques (des lagons, lacs...). Ainsi le contexte géodynamique
peut étre une mer fermée (comme la mer Morte ....), des zones cotieres de marges
continentales ou de bassins proches de 1’océan ouvert. Des milieux lacustres peuvent
¢galement étre le lieu de précipitation d’évaporites (ex sebkhas rencontrées couramment dans
le Nord de I’ Afrique). Le mode de dépdt des grands bassins gypsiferes comme ceux de I’Est
de la France est encore débattu mais trois hypothéses sont privilégiées (Deconinck et al.,
2016) (Figure 10) :
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- Bassin profond avec un faible recouvrement (Figure 10A) : précipitation dans des
zones isolées de I’océan ouvert par subsidence (voir glossaire) mais avec des apports
périodiques d’eau de mer avec également des contacts avec des nappes d’eau salée
sous influence océanique. Il s’agit du modele proposé pour I’épisode Messénien.

- Bassin peu profond avec un faible recouvrement d’eau (Figure 10B) : Ces bassins
seraient d’immenses sebkhas isolées et asséchées. La masse d’évaporite précipitée est
directement reliée a I’épaisseur d’eau initiale dans le bassin.

- Bassin profond avec un recouvrement d’eau important (Figure 10C) : Il s’agit de
tranche d’eau océanique soumis a une évaporation intense entrainant une forte
précipitation d’évaporite s’accumulant sur le fond marin. C’est dans cas que peuvent
se former des strates importantes de gypse comme celles du Trias. Des interruptions
de stratifications avec des interlits argileux (arrivées d’eau chargée de sédiments)
peuvent étre observeées.

16
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Figure 10 Schéma de différentes hypothéses expliquant la précipitation d’importantes masses de gypses. D’apreés
(Deconinck et al., 2016)

Ces formations nécessitent également des périodes de précipitation importantes avec des
apports d’eau réguliers. Considérant une eau de mer avec une salinité¢ de 1’ordre de 35g/l,
seulement 60 m d’évaporites pour 1000 m d’eau évaporée sont produits dont 50 cm de gypse
(Deconinck et al., 2016), d’ou I’importance des apports réguliers d’eau fraiche pour expliquer
la constitution de masse homogene de gypse d’épaisseur décamétrique comme en Ile de
France.

Les formations gypsiféres en Frances (Figure 6) sont principalement datées de 2 périodes. Le
Trias (-252 a -201 Ma), souvent indifférenciés dans les cartes géologiques. Ces couches
géologiques sont surtout localisées dans la partie Est de la France (Lorraine, Alpes...) et se
sont formées sous 1’influence de la paléo Téthys et du domaine germanique.

La seconde période est le Paléogene, plus particulierement le Lutétien (-47,8 a -41,2 Ma) et le
Priabonien (-37,8 a -33,9 Ma). Ces dépdbts sont principalement représentées dans la région
parisienne a I’issue de plusieurs cycles de transgressions régressions avec une influence de
I’océan Atlantique et de la Manche. Une description détaillée de 1’histoire géologique de ces
dépdts (précipitations, histoire géologique) est donnée en début de chapitre 2 avec le choix
des échantillons.
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II. Morphologie et cristallographie du gypse

Apres avoir décrit le contexte géologique du gypse et son mode de formation, il est abordeé ici
sa structure cristallographique et I’influence de parametres externes sur sa structure.

1) Structure cristallographique

Le gypse est un sulfate de calcium dihydraté (CaSO,4, 2H,0), avec une masse molaire de
172,17 g/mol (Zaier, 2021) avec CaO (32,54%), SO3 (46,51%) et H,0 20,93% (Klimchouk et
al., 1996a). Les liaisons mises dans la structure du gypse sont principalement des liaisons
faibles (Auvray, 2003; Caselle et al., 2022) de type:

- Van der Waals : liaisons entre molécules d’eau.
- Electrostatiques : attractions entre les ions Ca ** et SO,*".

Les liaisons mettant en jeu les molécules d’eau sont faibles et peuvent étre facilement
éliminées a partir de 55°C (il est généralement préconisé un seéchage du gypse a une
température maximale de 40°C pour la préparation du matériau afin de ne pas dégrader sa
structure). Cette déshydratation s’accélére a partir de 80°C (Massieu, 1996). Ainsi, le gypse
peut naturellement se déshydrater pour former de I’anhydrite (CaSO4). Cette déshydrations
peut intervenir par enfoncement / recouvrement des couches gypseuses ou dans un contexte
orogénique, comme celui des Alpes ou du Jura (Fabre et Dayre, 1982). L’augmentation des
conditions de pression et de température lors de son enfouissement ou de son recouvrement
dans d’autres couches géologiques va naturellement le déshydrater avec 1’enfouissement. Lors
de sa déshydratation, le gypse peut donner de la bassanite (CaSO4, H20) ou de I’anhydrite
(CaSO4) en fonction de la perte d’une ou de deux molécules d’eau (Figure 11). Ce
phénomene est réversible par simple remise en condition ambiante ce qui entraine la
réhydratation de la roche au contact de 1’air humide.

La cristallisation du gypse produit une maille monoclinique tabulaire (Auvray, 2003) et les
cristaux résultants ont une faible dureté (dureté de 2 sur ’échelle de Mohs pour une densité
moyenne de 2,3 g/cm®). Il en résulte une structure en « feuillet » contenant les ions calcium et
sulfate. Les molécules d’eau s’insérent entre les plans et les maintiennent liés entre eux
(Figure 11). Le gypse lors de sa cristallisation génére 3 plans de clivage (voir glossaire)
(Figure 12). Le clivage principal (parfait) correspond au plan [010] et les clivages secondaires
aux plans [100] et [011].
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Figure 11 : Structure cristallographique du gypse Figure 12 : Structure aciculaire d’un cristal de gypse
(Caselle et al., 2022) (Bosbach and Rammensee, 1994)
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2) Précipitation du gypse

Comme précédemment énoncé, le gypse est forme a partir de la précipitation des ions calcium
(Ca?") et sulfate (SO4%) dans une solution sursaturée. Le degré de saturation (Qs) & partir
duquel le gypse peut précipiter est d’environ 1,5 (Rosenberg et al., 2018). Il s’établit a partir
des coefficients d’activités ioniques mises en jeu (a), d’aprés la relation (éq1.A.1)(Rendel et
al., 2018; Reiss et al., 2021; Zaier, 2021).

2
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Les principales méthodes d’étude de la précipitation du gypse utilisent le microscope a force
atomique (AFM) (Finot et al., 2001), le microscope électronique a transmission (TEM), la
diffraction des rayons X aux petits angles (SAXS) et aux grands angles (WAXS). Ces
méthodes se concentrent principalement sur le début de la précipitation a 1’échelle
nanomeétrique et micrométrique (Reiss et al. 2021). D’autres méthodes consistent a suivre
I’évolution de la concentration en réactifs dans la solution en cours d’expérience et ensuite a
observer les cristaux neoformés (Rendel et al. (2018). Il existe 2 théories de nucléation
couramment rencontrées pour les minéraux (Figure 13).

classical patinway

non-classical pathway

Figure 13 Schéma des théories classiques et non classiques de nucléation. Source (Gebauer and Célfen, 2011)

La premiere appelée « théorie classique de nucléation » (TCN) correspond a la genése d’« un
noyau » metastable pouvant, soit se dissoudre si la solution redevient sous saturée, soit
s’étendre par agglomération d’éléments chimiques via les énergies de tensions interfaciales. A
partir d’une taille critique, le noyau devient un cristal stable. La genése se réalise en un
processus unique et en une seule étape ou le cristal obtient ses propriétés. En fonction des
conditions énergétiques, le noyau peut apparaitre de maniere spontanée (nucléation
homogene) a partir d’une solution légerement sursaturée ou a partir de surface solide déja
présente en solution dans le cas d’une solution fortement sursaturée (nucléation hétérogene)
(Reiss et al., 2021, 2019; Rendel et al., 2018) (Figure 14). Des hypotheses quant a la possible
nucléation a partir de nanoparticules qui rendraient la nucléation homogéne non pertinente
existent egalement (Oshchepkov et al., 2020; Reiss et al., 2021; Trukhina et al., 2022).

La seconde théorie dite « théorie non classique de nucléation » (TNCN) se divise en deux
étapes. Une premiére étape voit se former des amas de pré-nucléation nanoscopique, aux
structures différentes du cristal stable. Les amas vont ensuite interagir pour former le cristal
final (Gebauer and Célfen, 2011; Shen et al., 2020a).
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Figure 14 Effet du degré de sursaturation sur le type de nucléation et la durée d’induction (voir glossaire) pour
différentes compositions d’eau de mer. Source (Reznik et al., 2012)

La précipitation du gypse suit quant a elle la théorie classique de nucléation (TCN) avec
I’apparition de nucléus (hétérogene et/ou homogene) suivie d’une phase de croissance des
noyaux. Un nucleus homogeéne est un nucleus de méme composition que le produit attendu de
la réaction. En 1’absence de phase solide préexistante, il faut une période d’induction avant de
voir apparaitre les premiers nucleus et que s’initie réellement la précipitation. La période
d’induction correspond au temps entre le début de 1’expérience et I’apparition des premiers
cristaux de gypse. Cette durée d’induction sera dépendante de divers paramétres comme des
surfaces du réacteur expérimental (matériau, rugosité...) ou le degré de sursaturation (Rendel
et al., 2018). La vitesse d’apparition des cristaux est appelée taux de nucléation. 1l dépend de
plusieurs facteurs :

- le taux de sursaturation,

- D’énergie inter faciale solide/liquide,

- la présence d’activateurs ou inhibiteurs éventuels de la précipitation (comme des
éléments qui peuvent se fixer par adsorption sur les sites de croissance cristalline),

- latempérature,

- la solubilité du minéral considéré selon les coefficients stoechiométriques.

L’agitation de la solution qui contient les éléments a un impact non pas sur le taux de
nucléation mais sur les dimensions des cristaux. Sans agitation, Rendel et al. (2018)
obtiennent des particules de gypse sphérique de I’ordre de 1 mm de diamétre.

Dans le cas d’une solution agitée, les minéraux prennent une forme allongée, de 50 a 100 pm
et diminue avec I’augmentation de la vitesse d’agitation, 1’agitation en rotation cassant les
minéraux.

De nombreux travaux visent la mise au point de modéle de nucléation, mais de nombreux
facteurs comme des conditions expérimentales complexes, des échelles d’observation
variables (macro/micro/nanoscopique), la composition et la force ionique des saumures
tendent a complexifier la mise au point d’un modéle consensuel de précipitation du gypse.

Toutefois, une équation générique (éql.A.2) a été proposée pour décrire le systeme classique
et étre utilisée selon les besoins (Brandse et al., 1977; Zhang and Nancollas, 1992; Bosbach
and Rammensee, 1994; Reznik et al., 2012; Rendel et al., 2018; Reiss et al., 2021). Par
exemple, Rendel et al. (2018) considére pour ses conditions expérimentales que la partie
homogeéne est négligeable.
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BV a*Naf (6) BViaa*Naf (9) .
]stoml = brom- Csar- €XP {_ (1?:")3#} + byt Cs.€Xp {— (R:")-’*ﬁ} (éql.A.2)

Avec Jgotal - taux de nucléation, Q: degré de saturation, o : tension interfaciale, Cey :
concentration de saturation, p : facteur de forme géométrique, Vy, : volume molaire (7,469.10°
> mmol™?), R: constante des gaz parfaits, T : température, Na : nombre d’Avogadro, O :
facteur de correction pour la partie hétérogene de la nucléation et bpom €t by : coefficients de
vitesse pre-exponentiels indépendants de la solubilité de la nucléation homogene et
hétérogene.

La seconde phase correspond & la croissance et au développement des minéraux et elle est
controlée par la loi donnée dans 1’équation (éql.A.3) (Rosenberg et al., 2012; Reznik et al.,
2012; Rendel et al., 2018; Reiss et al., 2019). Comme pour la dissolution, la précipitation du
gypse semble gouvernée par un phénomeéne a double cinétique.

7, = Ss [kar (217 = 1)) + [kerose- (Y — 1)) (6g1.A.3)

Avec 1, taux de croissance du minéral en condition hétérogéne (mol.s?), S,: surface
spécifique du minéral (m?), k : coefficient d’hétérogénéité (mol.s’.m2), ng : ordre de la
réaction (environ 10), ncese : Ordre de la réaction (environ 2), v : nombre d’ions intervenant
dans la formule cristalline (sans les molécules d’eau) c'est-a-dire 2 dans le cas du gypse.
« close » et « far » correspondent a 1’écart par rapport a 1’équilibre.

3) Variabilité des facies

De par son mode de formation par précipitation, le gypse présente de nombreux facies liés
aux conditions du milieu et de la composition de la saumure (Figure 15). La présence de NaCl
par exemple favorise la forme sphérique des grains (Jaworska, 2012; Mees et al., 2012;
Gonzalez-Acebron et al., 2014; Reiss et al., 2021; Caselle et al., 2022). Dans le cas d'une
solution presque pure, la précipitation génére principalement des cristaux allongés et droits
(Gominsek et al., 2005). La composition de la saumure peut également jouer un rdle sur la
cinétique de précipitation du gypse et donc indirectement sur la taille des grains. Par exemple,
Ossorio et al. (2017) ont observé que les ions magnésium (Mg®*) diminuent le taux de
croissance des minéraux de gypse. Les minéraux gypseux peuvent alors étre dispersés dans un
sol, en mince strate ou en formation plus massive.

Un des faciés du gypse en strates massives est la pierre d’albatre. Cependant d’autres
morphologies comme le faciés saccharoide (Figure 16A et C), matriciel (Figure 16B),
albastroide (Figure 16D) ou fer de lance (Figure 16E) peuvent étre observées. Ces faciés sont
influencés par des parametres chimiques (composition de la saumure), climatiques (présence
de courant d’eau, température jouant sur les parametres thermodynamiques...), mais
également la présence de matiere organique issue de la décomposition des végétaux (Rouchy
et Blanc-Valleron 2006). De méme, les cycles de déshydratation-hydratation avec 1’anhydrite
peuvent modifier le faciés des minéraux. C’est notamment le cas pour les gypses lutétiens du
bassin parisien. Les gypses massifs de type albastroide sont en effet issus d’une réhydratation
secondaire (Toulemont 1986). La nature du gypse primaire n’a cependant pas été investiguée
par I’auteur. Il pourrait s’agir d’une forme saccharoide que I’on peut retrouver a la base de la
couche.
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Figure 15 Diverses morphologies de cristal de gypse précipité dans un lac asséché. Source (Mees et al., 2012)

Les principaux minéraux annexes rencontrés lors de la précipitation du gypse sont le quartz,
les carbonates (calcite, dolomite...) et des argiles de quelques % a 30% de la strate considérée
(Jemal (2019)). Une partie de ces dépdts comme les épigénies siliceuses ou la calcite ou
dolomite peut également provenir de phénomeénes de précipitation/dissolution presque
syngénétiques (voir glossaire) c'est-a-dire se formant simultanément au gypse (Toulemont
(1982, 1986)). Les teneurs en ces divers minéraux ainsi qu’en éléments traces (fer, zinc....)
(Renard (1974)) permettent de déterminer les conditions de formation de la couche de gypse
considérée soit en milieu marin ou continental. Des teneurs élevées en strontium (Sr) ou en
sodium (Na) indiquent préférentiellement un milieu marin, de méme que la présence de
quartz. L’argile de type attapulgite indique quant a elle, un milieu continental tropical
(Toulemont (1986)). Ces ¢léments jouent un role dans [’accélération ou la limitation des
phénomeénes de dissolution ou comme points d’initiation de la dissolution (en tant
qu’hétérogénéité) (Zaier, 2021).

Figure 16 Les principaux faciés de gypse d‘Ile de France observé sur les échantillons prélevés et testés dans ce
manuscrit de thése. A : gypse matriciel, B : gypse saccharoide pur de Paris, C : gypse saccharoide a interlits, D Gypse
albastroide, E gypse fer de lance, F : Gypse issu d’une nappe de charriage (toulonnais).
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Synthése : le gypse est une roche évaporitique composeée de sulfates de calcium
dihydraté (CaSO,4.2H,0) fréquemment rencontrée a la surface terrestre (25 % de la
surface selon Zaier, 2021). Le gypse précipite a partir de [’évaporation intense d’une
saumure sous la forme de cristaux monocliniques et en « feuillet ». Sa précipitation
dans le fluide s’initie a partir d’un nucleus ou vont venir se fixer les éléments solides
par agrégation. De nombreux paramétres comme la durée de précipitation ou la
composition de la saumure peuvent affecter la forme prise par ses cristaux et en
modifier la structure. Les cristaux de gypse peuvent ensuite se déshydrater en anhydrite
et se réhydrater avec les variations de température ou lors de [’enfouissement de la
couche gypseuse.

Le gypse est une roche tendre cristallisant dans le systétme monoclinique avec une
structure tabulaire. Sensible & des phénoménes de déshydratation-hydratation pouvant
impacter sa structure cristalline tout comme la composition de la saumure au moment
de sa formation, le gypse est comme toutes les évaporites fortement solubles (plus de 2
g/L) avec une cinétique rapide (ks=1,3.10* mmol/m?/s). Les paramétres cinétiques et
solubilité sont cependant sensibles aux conditions expérimentales comme la température
pouvant favoriser la solubiliteé.

III. Les aléas reliés a la présence de gypse,

Le gypse est une roche fortement soluble comme I’ensemble des évaporites (plus de 2g/L
contre moins de 20 mg/L dans I’eau pure pour la calcite). Cette forte solubilité est couplée a
une vitesse de dissolution rapide, favorisant le développement de cavité naturelle ou la
dégradation rapide des piliers d’ancienne carriére avec un risque important d’effondrement.
Le risque se définit comme le recoupement d’un aléa et des cibles pouvant étre affectées
(enjeux). Ainsi 1’aléa correspond aux phénomenes générant une catastrophe (par exemple les
inondations, les effondrements...) causant des dégats matériels ou humains avec une intensité
variable (hauteur de crue par exemple). Les enjeux correspondent a la sensibilité des activités
humaines dans la zone étudiée, par exemple des champs seront moins importants qu’une €cole
en termes de priorité de sauvegarde.

Les deux principaux aléas liés a la présence de gypse, a savoir les effondrements et les
glissements de terrain, font I’objet de cette partie. L’aléa effondrement de cavité traite a la fois
des cavités d’origine naturelle (parakarst) ou anthropiques. Il est ici décrit de maniére
synthétique ces 2 aléas. Des descriptions plus complétes de la spéléogenese (voir glossaire) du
parakarst gypseux et des fontis associés aux anciennes carrieres d’ile de France sont données
en Annexe I.1.C.

1) Aléa cavité : les effondrements et affaissements liés aux cavités

Le principal aléa induit par la présence de gypse est I’affaissement des terrains. Il s’agit d’un
tassement du sol produit par la formation de vide souterrain. Ces vides vont créer des zones de
faiblesse entrainant un affaissement des couches sus-jacentes voire un effondrement du toit de
la cavité. Cet affaissement peut étre de quelques millimetres a plusieurs metres. La cavité
formée en profondeur peut évoluer par effondrement successif de son toit. Il s’agit d’une
remontée de fontis. Les éléments effondrés vont s’accumuler et combler le fontis, permettant
de le stabiliser. La circulation d’eau dans la cavité peut entrainer le lessivage des sédiments.
Le lessivage des éléments effondrés peut générer ensuite de nouveaux désordres...

L’origine des cavités dans le gypse peut étre issue des activités humaines (exploitations
platrieres...) ou naturelles (parakarstification). Il est ici décrit succinctement la localisation
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des principales zones d’aléas pour ce phénoméne d’affaissement en France. Les processus de
formations des fontis au sein d’une carriere ou la spéléogenese du gypse pour le phénomene
karstique sont abordés de maniére plus détaillés en annexe I.1.E. La principale zone d’aléa
cavité associé au gypse sur le territoire francais est la région parisienne (Figure 17). Cette
région est historiquement le principal lieu d’exploitation du gypse pour sa transformation en
platre avec plus de 800 ha recensés dans les années 1980 par I’Inspection Générale des
Carriéres (IGC) (Du Mouza, 1975; Vachat, 1982). Cette estimation est basée sur les vides
connus et peut donc étre réellement sous-estimée. Il faut en effet y ajouter les paléokarsts, les
zones exploitées non référencées ou non accessibles (précédents effondrements ou
rebouchées). Il s’agit également de la zone la micux documentée en ce qui concerne
I’historique des accidents de type effondrement de cavités et de la condition de leur survenue.

Le parakarst du gypse affecte I’ensemble des zones reconnues ou le gypse est présent,
Klimchouk et al., (1996a) ont ainsi recensé plus de 35 pays soumis a cet aléa. Outre le risque
lie aux effondrements, la dissolution du gypse peut entrainer un risque quant a la qualité des
aquifeéres pour leur utilisations (eau potable, irrigation...) (Paukstys et al., 1999). En France,
la majorité des incidents liés au karst gypseux sont localisés dans les couches triasiques
(Figure 18) et plus particuliérement en Provence. D’aprés Toulemont (1986), les formations
parakarstiques affectant le gypse francilien se sont développées de maniére récente au cours
du Quaternaire et de I’enfoncement du réseau hydrographique.
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Figure 17 Carte des zones d’exploitation du gypse connues en Ile de France. Source Inspection générale des carriéres
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1. Bassins crétacés sup. et tertiaires. — 2. Plateaux calcaires jurassiques. — 3. Trias. — 4. Dé-
pression permienne et massif ancien. — 5. Grand accident tectonique. — 6. Cuesta. — 7. En-
tonnoirs, clapes (actives). — 8. Tassement, effondrement. — 9. Glissement. — 10. Doline.
— 11. Doline-lac. — 12. Ouvala. — 13. Poljé (remblayé). — 14. Source sulfatée ou salée. —
15. Autres sources, plus ou moins sulfatées. — 16. Travertins. — 17. Ancienne platritre.

Figure 18 Carte des principaux aléas dans le gypse en France et en Provence. Source (Chardon and Nicod, 1996)
2) Aléa mouvement de terrain

a) Lerole du gypse dans les glissements de terrain

Le gypse est une roche aux propriétés plastique qui est également sensible a la dissolution a
cause de son origine évaporitique. Ce comportement plastique conduit a ce que les formations
évaporitiques ont tendance a migrer verticalement et/ou horizontalement lors d’une mise sous
contrainte lithosphérique et orogénique. Les évaporites se retrouvent ainsi fréguemment en
remplissage de zone de bourrage dans les anticlinaux et les failles. Ce phénomene facilite les
glissements dans des zones déja partiellement décollées (Julian and Nicod, 1990). De
nombreux glissements de terrain se retrouvent ainsi dans les zones ou les évaporites se
retrouvent couvertes par d’autres formations (Bruno and Martillier, 2000; Travelletti et al.,
2007; Guerrero and Gutiérrez, 2017).

De plus, les eaux chargées en éléments issus de la dissolution des évaporites ont tendance a
diminuer la limite de liquidité d’augmenter la limite de plasticité d’Atterberg. Ainsi le gypse
peut avoir un réle direct dans le déclenchement de glissement mais aussi indirect dans des
zones aquiféeres charges en produits de dissolution (Julian and Nicod, 1990). Deux des
principaux glissements de terrain récents liés a la présence de gypse sur le territoire
métropolitain sont présentés succinctement dans les paragraphes qui suivent.

b) Glissement de Roquebilliére (Var) en 1926

Le 24 novembre 1926, s’est produit un glissement de terrain mobilisant 2 000 000 de m® de
sol. Ce glissement rotationnel (voir glossaire) a provoqué le déces de 19 personnes et rasé une
vingtaine de maisons (Figure 19). A la suite de cet événement, le village fut reconstruit sur
I’autre versant de la vallée. Ce glissement a fait suite a une forte période de pluviométrie (7
fois la pluviométrie normale en octobre et novembre selon Benévent and Maury, 1927). Le
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glissement s’est déclenché sur un versant avec une dénivélation de 250 m et recouvert d’une
moraine argileuse qui repose sur une alternance de marne et de gypse avec une disposition
sub-verticale (> 45°) (Julian and Nicod, 1990; Rivet et al., 2012). Le glissement s’est
déclenché suite a la saturation de la couche superficielle et a parcouru une distance de 500 m
sur une bande de 250 m de large (Bénévent and Maury, 1927).

Figure 19 A : Profil du glissement de terrain de Roquebilliere. Source (Julian and Nicod, 1990).
B : Photographie du glissement. Source : (Rivet et al., 2012)

Suite aux pluies persistantes et aux terrains non stabilisés, une réactivation s’est initi¢e le 30
novembre 1926 jusqu’au 5 décembre de la méme année. A ce moment, une vitesse d’avancée
de I’ordre de 5 m par jour sur une largeur de 60 a 200 m est relevée. De nombreux
évenements de moindre importance de type écoulement visqueux ont recoupé ce glissement
par la suite. En 1971, un nouveau glissement a évolution lente s’est initi¢ a proximité et est
encore actuellement suivi.

c) Glissement du Lamet (Mont-Cenis)

Le cas du Lamet est un glissement de terrain sur substrat gypseux dans les Alpes (Figure 20).
Sa proximité avec un barrage hydroélectrique du Mont-Cenis en fait un glissement
particulierement suivi. Le barrage est haut de 120 m pour une longueur maximale de 1400 m,
pour un volume retenue de 316 millions de m3 environ. La topographie du site correspond a
un plateau glaciaire situé entre 1900 m et 2000 m d’altitude. Le point culminant est le Mont-
Cenis a 2083 m (Bordet and Deletie, 1979). La géologie se compose principalement de
schistes lustrés et de matériaux essentiellement sulfatés datés du Trias (-255 a -200 Ma). Les
schistes de méme composition pétrographique sont divisés en 4 unités séparées par des
masses et des lames du Trias s’intercalant entre ces ensembles. Ces masses ont une épaisseur
et une continuité variable. Précisons également que le Trias est ici tres variable en termes de
lithologie avec des matériaux divers comme des calcaires dolomitiques, des cargneules et du

gypse.
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Figure 20 Carte géologique simplifiée du glissement du Lamet. Modifié d’apreés (Bordet and Deletie, 1979)
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Le glissement de terrain du Lamet est localise au Sud-Est du lac, dans une zone avec des
pentes de 30°. Sa base est a une altitude de 1900 m et sa cicatrice de rupture vers 2300 m. La
longueur du glissement est d’environ 5 km pour une largeur estimée de 700 a 800 m se
trouvant entre 2 torrents (Figure 21). La couche référencée comme foudroyée correspond a
des colluvions de pentes et des éléments triasiques remaniés et altérés. Le volume de matiére
déplacée est de I’ordre de 5 millions de métres cube et se compose de colluvions de pente et
de différents matériaux du Trias.

-2400
-2300
2200 - -2200
2100- -2100
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Figure 21 Profil du glissement de terrain du Lamet. D’aprés (Bordet and Deletie, 1979)

Les premiers relevés de 1967 a 1976 évaluaient des déplacements de 6 cm en horizontal pour
4 cm en vertical. Le tassement global (lié a la dissolution) était estimé a 1 cm/an en pied de
glissement (zone ou passe une route nationale). Du 1* septembre 1976 au 31 aout 1977, la
pluviométrie relevée était de 1714 mm. Cet apport important en eau a généré des tassements
de 6 a 9 cm. Bordet and Deletie (1979) notent le r6le primordial du gypse et de sa dissolution
en profondeur ce qui crée de I’instabilité. Ils font une estimation de 100 000 T/an de gypse
dissous et mettent également en garde sur cette valeur obtenue malgré de nombreuses
incertitudes sur les parameétres comme les apports ou les relargages d’eau au niveau du site et
la variabilité de la concentration en sulfate dans 1’eau.

Le glissement du Lamet est depuis ces années surveillé par un important dispositif de capteurs
qui a permis de mieux comprendre son évolution (Figure 22). La vitesse de déplacement
apparait comme directement reliée au niveau piézométrique d’une nappe perchée présente
dans le glissement (Fabre et al., 2015).
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Figure 22 Corrélation entre piézométrie et vitesse de glissement. Source (Fabre et al., 2015) avec NP : niveau
piézométrique, V : vitesse de glissement (mm/an), T : temps en années
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Synthése : Roche fortement soluble et au comportement plastique, le gypse peut se
déformer sous contrainte et favoriser la déstabilisation de versant avec un risque de
glissement de terrain. Ces glissements de terrain restent relativement méconnus et peu
nombreux, mais ils peuvent entrainer des drames comme a Roquebilliére. L autre aléa
touchant les zones gypsiferes est la remontée de fontis suivi d’un effondrement
atteignant la surface. Cet aléa peut intervenir rapidement suite a la mise en contact des
roches gypseuses avec une eau sous saturée. Les nombreuses carriéres de gypse
présentent en France et principalement en région parisienne constituent ainsi un aléa
important qui demande une meilleure compréhension du comportement du gypse.

Ces 2 facteurs (solubilité et cinétique) sont a l’origine de la formation rapide de
parakarst quand les conditions géologiques le permettent. Leur préservation et leur
développement sont souvent complexes du fait des faibles propriétés mécaniques du
gypse. Il en va de méme pour les carrieres ou les piliers sont peu résistants en cas
d’arrivée d’eau. Ainsi le gypse présente un risque important vis-a-vis des effondrements
mais également des glissements de terrain ou son comportement plastique peut avoir un
role activateur.

B. La dissolution du gypse

Dans cette partie, un état des connaissances sur la dissolution du gypse est dressé. Dans un
premier temps, la solubilité du gypse et sa sensibilité aux parameétres physico-chimiques (pH,
température, force ionique) sont décrites. Cette roche a fait 1’objet de nombreuses études
notamment avec des essais sur poudre pour caractériser son processus de dissolution a double
cinétique. L’origine de cette double cinétique de dissolution ainsi que les constantes de
dissolution associées sont présentées.

La variabilit¢ des cinétiques en fonction des facteurs physico-chimiques a savoir la
température et la vitesse d’agitation sera utile dans 1’¢élaboration du programme expérimental
détaillé en chapitre 2 et pour le choix des parametres chimiques nécessaires au modele
développé dans cette thése. Les effets de la nature des ions en solution sur la solubilité du
gypse sont également abordés. En effet, la réalité des aquiféres est plus complexe et demande
a prendre en compte la géochimie du systeme (équilibres complexes des réactions entre
plusieurs especes). La mise en place de chemins préférentiels d’écoulement de 1’eau via le
phénomeéne de « whormhole » et les facteurs qui permettent son déclenchement sont décrits.

[.  Solubilité du gypse

Le gypse, comme I’ensemble des roches évaporitiques, posséde une solubilité importante au
regard des autres familles minérales (de 1’ordre du g/L). A titre de comparaison, la solubilité
du calcaire est de 14 mg/L dans de I’eau pure a 25°C contre 2,5g/L pour le gypse (Tableau 1).
La dissolution du calcaire est généralement contrdlée par le pH de ’eau. Une eau acide sera
plus agressive et favorisera la dissolution de ce dernier (Brunet, 2017). Cet effet n’entre pas
en jeu dans le cas du gypse ou les eléments se dissolvent par solvatation. Il s’agit du
phénomene chimique par lequel les éléments en phase solide passent en solution sous forme
ionique. Dans le cas du gypse, la tempeérature a laquelle la reaction se produit, a un role
important. La dissolution du gypse intervient tant que I’équilibre chimique n’est pas atteint,
c’est-a-dire que le produit des activités des ions Ca** et SO,* est inférieur au coefficient de
solubilité.
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Par contre, la réaction est entretenue en cas de renouvellement du fluide en contact avec la
surface de gypse (par exemple avec 1’écoulement d’une nappe d’eau sous saturée au travers
d’un massif gypseux) et ce jusqu’a dissolution compléte du matériau.

Tableau 1 Exemple de la solubilité de quelques minéraux.

Minéral Solubilité (g/L) (t°) Références
Gypse 2,5a25°C (Zaier, 2021)
Calcite 0,014 & 25°C (eau pure) (Ek, 1973)
Dolomie 0,0055 & 25°C (Zaier, 2021)
Halite 360 a 20°C (Golfier, 2001)
Célestine 0,0114a20°C (Poonoosamy et al., 2019)

Le gypse est la roche évaporitique avec la plus faible solubilité (Figure 23), de I’ordre de 2 a
2,7 g.L™ (Tableau 2) (Kuechler et al., 2003; Lebedev, 1997; Zaier, 2021).
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Figure 23 : Solubilité des sels en fonction de la température.(Deocampo and Jones, 2014)
La réaction de dissolution s’écrit (Zaier, 2021), (Lebedev and Lehkhov, 1989) :
CaS0,.2H,0(s) + H,0 5 Ca** + SO + 3H,0

Pour une méme température de réaction, la littérature présente des valeurs de solubilité
variables. Cette variabilité est liée & la précision des capteurs (sonde conductimétrie, pH
métrique..) et au manipulateur qui peut influer la valeur obtenue (Tableau 2). L’équilibre de la
réaction est quant a lui controlé par 1’énergie libre de Gibbs (G),minimale pour une pression
et une température donnée (Ouraga and Laouafa, 2020; Zaier, 2021; Lebedev, 2017). Le
potentiel chimique (p) est obtenu a partir de la dérivée de cette énergie libre par apport a la
masse de matiere (nombre de mole n) (ég1.B.1).

u=2% (691.B.1)

~on

Le potentiel chimique de chaque espéce permet de déterminer le point d’équilibre de la
réaction. Pour cela le minimum de G est obtenu lorsque la relation suivante est respectée
(éql.B.2).

d,u.D + CUc — AUy — b,U_B =0 (éqlBZ)
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d,c,b et a étant les moles produites et consommées dans la réaction. L’énergie libre de Gibbs
est sensible a la pression et a la température, il est possible de definir le potentiel chimique
d’une espéce en prenant en compte ses paramétres suivants 1’équation (éql.B.3).

u=pu’+RTInX (ég1.B.3)
Avec u° le potentiel chimique de I’espéce sous sa forme pure a la température et a la pression
d’intérét et X la fraction molaire de 1’espéce en solution.

Tableau 2 Variabilité de la solubilité du gypse a 25°C dans la littérature.

Références (:::II.I:}?) Concentration (g.L'l)
Nicod, 1976 2,0
Lebedev et Lekhov, 1989 14,6 2.5
Nakayama et Rasnick, 1967 14,7 2.5
Klimchouk, 1996 14,7 2.5
Liu et Nancollas, 1971 14,8 2.5
Lebedev, 2015 15,1 2.6
Marshall et Slusher, 1966 15,1 2.6
Sun, 2015 15,18 2.6
Christoffersen et Christoffersen, 1976 15,2 2.6
Jeschke, 2001 15,3 2.6
Chardon, 1996 2,6

Zaier, 2021 153 15,6 2,6a2,7

Azimi et Papangelakis, 2011 15,4 2.7
Raines et Dewers, 1997 15,8 2.7
Blocket Waters, 1968 16,1 2.8
Fabre and Dayre, 1982 2,98

1) Notion de force et d’activité ionique

La force ionique (I) est le principal facteur influengant I’activité ionique en solution a partir de
leurs concentrations c; et de leurs charges ioniques z; (éql.B.4). Elle est dépendante de ces
charges (positives ou négatives) et de la quantité des ions en solutions, sa valeur augmentant
avec I’augmentation de la quantité d’éléments en solution (la concentration) (Zaier, 2021;
Brunet, 2017; Reiss et al., 2021; Dai et al., 2017a). Elle se calcule comme suit :

1 .
I = Ezl CiZi2 (eq1B4)

Avec ¢;: concentration de I’espéce i (mol.L™), I: force ionique (mol.L™"), z: charge de
I’espece 1.

Dans un cadre idéal, la quantité de charge en solution est censée étre en équilibre et la
solution neutre. Ce qui n’est que rarement le cas, le déséquilibre entraine une activité des ions
inférieurs a ce que cela devrait étre. L’activité des ions ou activité ionique (a;) est ainsi
fortement dépendante de la force ionique. Cette activité est la concentration de soluté pouvant
effectivement étre mobilisée dans les réactions. Il peut étre déterminé a 1’aide d’un coefficient
d’activité ionique (yi). Si ce coefficient est égal a 1 alors I’ensemble des ions est mobilisable.
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yi == (éq1.B.5)

Ci
OU a; : activité ionique de I’espéce i (mol.L™Y), ¢; : concentration de ’espéce i (mol.L™Y).
Une relation est établie par la loi de Debye-Hlckel permettant de déterminer le coefficient
d’activité ionique en fonction de la force ionique. Cette loi est exprimée de 2 fagons selon les
concentrations considérées. Dans le cas d’une concentration faible, la loi est dite loi de

Debye-Huckel limitée (éqg.1.B6) et pour de fortes concentrations, loi de Debye-H{ckel étendue
(éq1.B.7).

logy; = — Bz2VI eq (limitée) (é91.B.6)

logy; = - Bz? (—*—) eq (étendue) (€qL.B.7)

1+0.33aV1
Avec a : parametre homogeéne a une longueur et B : constante expérimentale valant 0,509 a
25°C.

D’autres théories que celle de Debye-HUckel peuvent étre considérées comme Pitzer ou le
modele SIT mais ne seront pas développeées ici, le modéle de Debye-HUckel apparaissant plus
proche des conditions naturelles de la dissolution du gypse (Zaier, 2021).

L’augmentation de la force ionique (souvent via 1’ajout de NaCl en solution) entraine une
augmentation de la solubilité du gypse (Ks) jusque 300%. Ce qui est le cas pour le gypse avec
une force ionique équivalente a 3 g/L de NaCl (Figure 24). Une relation (ég.1.B.8) a été
proposée par Katz et al. (1981) a partir de résultats expérimentaux :

103K, = 5,498 — 0,3769] (éq1.B.8)
9y 7 7 o -‘

700

g/L de Ca.504
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100¢

1 2 3 1 5 6
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Figure 24 Effet de la force ionique sur la solubilité du gypse. D'aprés Bock, (1961)
2) Effet de la température sur la solubilité du gypse

La température est un parametre physique qui agit sur le niveau d’agitation des molécules.
Dans le cas des réactions chimiques, ce parameétre doit étre contr6lé afin d’assurer la
reproductibilité et la répétabilité d’un essai. La température peut jouer un role d’inhibiteur ou
d’activateur d’une réaction. Les molécules étant plus mobiles a des températures plus élevées
(Dai et al., 2017b; Jin et al., 2020; Bouissonnié et al., 2018; Nordstrom and Campbell, 2014),
les réactions chimiques ont tendance a se faire de maniére plus rapide, selon le principe de la
loi d’Arrhenius (¢q1.B.9).

_Ea

k= u*x erT (eqlBQ)
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Avec E, : énergie d’activation, R : constante des gaz parfaits, T : température (Kelvin), » :
facteur pré-exponentiel, k : constante de dissolution.

La température peut également avoir un effet sur les concentrations de saturation et impacter
la viscosité des fluides (Guével et al., 2020; Oukhlef et al., 2023; Zaier, 2021). Plus ce dernier
est visqueux, plus sa vitesse d’écoulement est faible, et donc sa capacité a pénétrer les vides
de faibles dimensions est réduite.

Pour exemple, concernant la dissolution de la calcite, des températures froides favorisent la
dissolution du calcaire. Mais cette baisse de température entraine également une dissociation
plus importante des molécules d’eau (H,0) en ion hydrogéne (H") et hydroxyle (HO"). Les
ions hydroxyles sont primordiaux pour la dissolution du calcaire et leur effet plus important
que celui de la baisse de cinétique de dissolution (Brunet, 2017; Ek, 1973; Morse and
Arvidson, 2002).

Dans le cas du gypse, la température favorise la dissociation des ions Ca** et SO,>. Ainsi le
gypse voit sa solubilité augmenter pour des eaux entre 0 et 40°C (273 a 313 Kelvin)
(Figure25) (Blount and Dickson, 1973; Marshall and Slusher, 1966; Shen et al., 2020b; Zaier
etal., 2021).
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Figure25 : Solubilité du gypse en fonction de la température. (Shen et al., 2020b)

Cette solubilité va ensuite diminuer (Tableau 3). Cette diminution est causée par la
déshydratation progressive du gypse (CaS0,.2H,0) en anhydrite (CaSQ,). La forme
anhydrite posseéde en effet une solubilité inférieure au gypse ce qui inverse la courbe de
tendance de la solubilité du gypse en fonction de la température et explique la diminution de
solubilité a des températures supérieures a 42°C. Le Tableau 3 met également en évidence la
forte solubilité des évaporites par rapport a d’autres minéraux.

Tableau 3 : Variation de la saturation du gypse en fonction de la température (g/L).D'aprés Hong et al., 2018

Minéral CFI:::;?:LZ 0°C | 10°C | 20°C | 30°C | 40°C | 50°C | 60°C | 70°C | 80°C | 90°C | 100°C
Gypse | CaS0,2H,0 | 2,23 | 2,44 | 2,55 | 2,64 | 2,65 | / | 244 | / | 234 | / | 2,05
Anhydrite | CasO, | 1,76 | 1,93 | / | 2,09 | 2,10 | 2,04 | 2,00 | / / /| 160
Calcite CacO, | 0,10 | 0,11 | 0,12 | 0,13 | 0,14 | 0,15 | 0,16 |0,1645| 0,17 | 0,18 | 0,18
Dolomite | CaMg(CO5), | 0,16 | 0,15 | 0,14 | 0,14 | 0,15 | 0,16 | 0,17 | 0,18 | 0,20 | 0,21 | 0,24
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3) Effet de la pression sur la solubilité du gypse

Dans le cas des gaz, I’augmentation de pression entraine une augmentation de la solubilité
d’un gaz dans un fluide qui est régie par le principe de Le Chatelier soit « tout systéme en
équilibre et soumis a une perturbation, se modifie pour y répondre et retrouver un état
d’équilibre ». Ce principe bien que normalement appliqué aux gaz est également applicable a
la solubilité des roches (Blount and Dickson, 1973; Millero and Berner, 1972; Dai et al.,
2017b). L’augmentation de pression est souvent étudiée en corrélation avec une augmentation
de température pour correspondre aux conditions d’enfouissement des roches (Figure 26).
Avec I’augmentation de température et de pression résultant de I’enfouissement des couches
de gypse ; Sous cette forme, sa solubilité est 10 fois plus importante sous 1’effet de la pression
(Klimchouk, 1996d; Millero and Berner, 1972).
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Figure 26 : Variation de la solubilité du gypse en fonction de la pression. D’apres(Blount and Dickson, (1973)

Dans le cas du gypse, pour de I’eau pure a 0°C, sa solubilité passe de 13,6 a 69,66 mmol/L
(Figure 27) pour une augmentation de pression de 1 a 1400 bars (Dai et al., 2017b).
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Figure 27 : Evolution de la solubilité du gypse dans I’eau pure en fonction de la pression a 0, 25 et 40°C. « EXP » :
valeurs expérimentales. « This study » : courbe de tendance en découlant et «Previous » la courbe théorique du
modele de Kassa, (1998). Source (Dai et al., 2017b)
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4) Effet du pH sur la solubilité du gypse

Le pH est pour certaines réactions un facteur d’inhibition ou d’accélération de la dissolution.
C’est notamment le cas pour les carbonates. Les pH acides avec une plus grande
concentration en ions H* et HCO3™ favorisent la dissociation de la calcite. Quant au gypse,
I’impact du pH sur sa solubilité est jugée négligeable dans de 1’eau pure (Tableau 4) (Shukla
et al., 2008; Miraghapour et al., 2022; Ezuber et al., 2023).

Tableau 4 : solubilité du gypse en fonction du pH dans de I’eau pure. (Shukla et al., 2008)

pH 2,5 5 6 7 8,5

Solubilité (mol/L) | 15,7 15,6 14,9 148 15,5

Ce faible impact du pH est lié au fait que la dissolution du gypse se produit par dissociation.
La mise en contact avec 1’eau sous saturée entraine une rupture des liaisons faibles entre les
éléments chimiques constitutifs du gypse, et une réaction compléte sans éléments résiduels. I
s’agit d’une réaction dite « congruente » ou I’ensemble des produits de la réaction respecte la
steechiométrie du solide dont ils sont issus (Jambon and Thomas, 2009).

La réaction de dissociation n’incluant pas I’intervention d’ions H* ou OH’, le pH n’influence
pas directement la solubilité du gypse, bien que la force ionique en soit affectée. Toutefois,
Shukla et al. (2008) notent une légere modification de la solubilité avec le pH selon la force
ionique comme par exemple en présence de NaCl & 2.5 4 5 mol.L™ (Figure 28). Cet effet reste
cependlant minime entre pH 2,5 et 8,5 avec une variation de la solubilité de moins de 0,005
mol.L™.
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Figure 28 : Solubilité du gypse a 35°C avec des concentrations de NaCl et a pH variable.(Shukla et al., 2008)
5) Effet de la granulométrie sur la cinétique de dissolution du gypse

D’apres Lebedev and Kosorukov (2017), la taille des grains utilisés dans des essais de
dissolution sur poudre pour déterminer la solubilité du gypse semble avoir un réle non
négligeable (Figure 29). Plus la taille des éléments est reduite, plus la solubilité augmente. Cet
effet ne prévaut que pour les grains inférieurs a 1 pum. Pour des éléments supérieurs, la
solubilité apparait comme relativement constante. Les auteurs avancent comme explication, le
phénoméne du murissement d’Oswald. Il s’agit d’'un phénoméne physique ou les petits
cristaux se dissolvent davantage malgré la saturation suite a des effets de tension superficielle.
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Figure 29 Effet de la granulométrie sur la solubilité du gypse a 25°C. D’aprés (Lebedev and Kosorukov, 2017)
6) Effet de compétition de quelques minéraux sur la solubilité du gypse
a) Calcite

La présence d’ions calcium dans la solution au moment de I’initiation de la dissolution va
diminuer la solubilité du gypse par un effet d’ions communs (Figure 30). La quantité présente
en solution rapprochant déja le fluide de I’équilibre (Zaier, 2021; Li and Duan, 2011).
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Figure 30 Effet de la présence de calcium en solution sur la dissolution du gypse. (Zaier et al., 2022)
b) Halite

La molécule la plus utilisée pour établir et compenser les effets de force ionique (1) en
solution est le NaCl. Son apport dans la solution a tendance a favoriser la solubilité du gypse
(Figure 31). Cette augmentation de solubilité avec 1’ajout de NaCl est valable de 0 a 3 mol.L"
! Des concentrations plus fortes auront tendance a réduire la solubilité du gypse. Au-dela de
son effet, la comparaison avec le NaCl peut avoir son importance puisque présent en quantité
importante dans 1’eau de mer. Ainsi, la précipitation du gypse nécessite de prendre en compte
cet ion (Reiss et al., 2021, 2019; Rendel et al., 2016, 2018).
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Figure 31 Evolution de la solubilité du gypse pour différentes concentrations en NaCl et températures. Source (Reiss
etal., 2021)
c) Dolomie
Le magnésium est un ion fréqguemment rencontré dans les nappes souterraines suite a la
dissolution de minéraux comme la dolomie ou la magnésie (Aguila et al., 2022). La présence
de gypse avec de la dolomie va favoriser la dissolution de cette derniére.

L’utilisation du magnésium comme ¢élément de force ionique va favoriser la solubilité du
gypse comme le ferait NaCl. Son effet est d’ailleurs supérieur (Figure 32) avec 1/3 de
solubilité en plus. Son effet est positif pour des concentrations jusque 3 mol/L avant de

s’atténuer ;

0,1
a

0,08 c00®®
- o $see °
20106 ' ® [ N N o o
b ° Soy.
50,04 .
‘§ @ e NaCl

0,024 o KCl

e MgCl2

0 1 2 3 4 5 6 7
Concentration (mol/L)

Figure 32 Effet de la présence de magnésium en solution sur la solubilité du gypse. D’aprés (Reiss et al., 2021)

La solubilité du gypse est supérieure & 2 g.L™. Cette solubilité est donc importante et
sensible aux conditions environnantes de réaction, notamment la température qui favorise
la solubilité jusque 42°C avant de devenir inhibant avec la transformation par
déshydratation du gypse sous forme d’anhydrite moins soluble. La granulométrie semble
également avoir un effet sur la solubilité mais pour des éléments de taille micrométrique.
Cependant lorsque 1’on se rapproche de la saturation aprés dissolution et réduction de la
taille des grains, on peut se retrouver avec des grains tres inférieurs a 1 um. La force
ionique, avec 1’ajout de NaCl notamment comme rencontré en milieu marin, favorise la

solubilité du gypse jusqu’a 3 mol.L™.
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[I. Régime de dissolution du gypse

Le taux de dissolution est la quantité de matiére dissoute par unité de surface et de temps, elle
est exprimée en mol.m?.s™. La dissolution se produit jusqu’a ce que la saturation soit atteinte.
La saturation et donc I’arrét de la dissolution peut étre empéchée par un renouvellement de
I’eau suffisamment rapide. En d’autres termes, la saturation n’est pas atteinte si I’écoulement
dans le milieu poreux soluble est plus rapide que la vitesse de dissolution. La cinétique de
dissolution exprime ainsi la vitesse de libération des produits de réaction dans la solution et
leur transport pour éviter la saturation.

La cinétique de dissolution du gypse suit une double cinétique (Figure 33). Elle se compose
en effet d’'une premicre cinétique de courte durée, valable de I'initiation de la dissolution
jusqu’a environ 90 % de la concentration maximale (Barton and Wilde, 1971; Liu and
Nancollas, 1971; James and Lupton, 1978; Lebedev and Lehkhov, 1989; Jeschke et al.,
2001a; Zaier et al., 2021). Cette premiére cinétique s’applique pendant quelques dizaines de
minutes lorsque la suspension contenant la poudre de gypse a dissoudre est mise en agitation
assez fortement. Un ralentissement important de la cinétique de dissolution se produit ensuite
et généralement plusieurs heures sont nécessaires pour atteindre la saturation totale (Csy) de la
solution. Cette double cinétique est appelée « régime mixte ».
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Figure 33 : Dissolution de gypse par essai batch. Source (Jeschke et al., 2001a)

Plusieurs pistes d’explication sont avancées pour cette transition entre deux régimes de
cinétique de dissolution, comme le nombre de noyaux de germination (Zaier et al., 2021).
Dans cette hypothese, si les nucleus (voir Partie A) sont présents en quantité a la surface d’un
cristal de gypse, alors ils peuvent générer des points d’initiation de dissolution
supplémentaire. Une autre hypothése est celle du contrdle par la couche limite (DBL) (Figure
34). La couche limite autour d’une particule au contact d’un fluide est une théorie qui
distingue :

- une phase «externe » correspondant au fluide qui n’interagit pas directement
avec le solide et dont 1’écoulement est considéré laminaire.

- une phase « interne » qui correspond a une zone a proximité de la phase solide
considérée ou les molécules d’eau vont interagir avec les minéraux se
dissolvant.

La delimitation entre ces deux zones est symbolisée par une couche limite marquant la
démarcation entre le fluide « interne » interagissant avec le solide et le fluide « externe ». Les
conditions d’écoulement dans la couche interne sont différentes de celles des régimes
classiques, car non laminaire. L’épaisseur de cette couche limite est variable en fonction de la

33



CHAPITRE 1: ETAT DE L’ART

vitesse et de la température. Plus la vitesse d’écoulement/d’agitation est faible, plus
I’épaisseur de la couche interne est importante.

.....

/ couche de diffusion
" des éléments dissous

R & 't:f)
_ o | transport £ : épaisseur de la couche limite (m)
dissociation r (v Ss: surface du grains (m?)
() diffusion v : vitesse d'écoulement (m/s)

S: surface de la couche limite (m?)

Figure 34 : Schéma du processus de dissolution avec la couche limite.(Colombiani, 2008)

Le taux de dissolution pourra donc étre régulé par 2 mécanismes en fonction de celui qui sera
limitant a 1’instant considéré.

- Le taux de dissociation t4 correspond a la vitesse de dissolution dans la couche limite.
- Le taux de transport 1 correspond a la diffusion des ions dissous de la couche limite
vers la masse d’cau s’écoulant a I’interface.

Si la diffusion (1) est plus lente que la dissociation (tg4), la dissolution sera contrdlée par la
dissociation, le transport pouvant diffuser I’ensemble du soluté au fur et & mesure de sa
production.

Dans le cas ou la dissociation (tg) est plus lente que la diffusion (t), la dissolution sera
controlée par le transport. La dissociation va saturer la couche limite, la réaction n’évoluant
plus qu’a la vitesse de libération du soluté dans le fluide « libre ». La dissolution sera donc
contrdlée par le phénomene le plus lent de sorte que (éq.1.B10) soit vérifiée.

T=Td=1 (é9.1.B10)

Les équations de chacun des régimes sont exprimées selon les équations (é9.1.B11) et
(é9.1.B12). Pour le taux de dissociation, la dissociation des éléments constitutifs du gypse
(solvatation) avec les molécules d’eau peut étre déterminée par 1’équation (éq.1.B10)
(Colombani, 2008; Tang et al., 2018; Zaier et al., 2021).
C

Csat
Avec kq : coefficient de dissociation en mol.m?.s™, n I’ordre cinétique de la réaction, C :
concentration (mol.L™?), Cq : concentration de saturation (mol.L™).

Dans le cas d’un contrdle par le transport a travers la couche limite de diffusion, la taux de
transport sera déterminé via 1I’équation de Nernst-Brunner (9.1.B12) (Zaier et al., 2021) :

Cout (69.1.B12)

Tg = kd(l—

N (69.1.B11)

Cc D
T, = k; (1_@) avec k, =-

&

Ou k; : coefficient de transport (mol.m?.s™), € : épaisseur de la couche limite et D : coefficient
de diffusion (0,9.10° m2s™ & 25°C pour le gypse)(Barton and Wilde, 1971; Colombiani,
2008; Zaier et al., 2021).
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Le passage d’un mode a I’autre en cours de réaction explique cette incurvation de la courbe de
dissolution. Il s’agit alors d’un régime de dissolution dit « mixte ». Cette incurvation est
¢galement observée pour d’autres minéraux comme la calcite (Brunet, 2017) ou I’halite
(Appelo and Postma, 1993).

La cinétique de dissolution du gypse inclut donc 2 parametres : k (la constante de
solubilité) et n (Pordre chimique de la réaction). Ces 2 parameétres peuvent chacun
prendre 2 valeurs selon que la cinétique de dissolution est dans sa phase initiale ou
secondaire.

1) Détermination des constantes de dissolution du gypse

Comme décrit ci-dessus, la constante de dissociation intervient dans la separation des
éléments constitutifs du gypse en fonction des conditions environnementales (pression,
température...). Cette constante dispose également de 2 valeurs en fonction de la phase de
dissolution « rapide » ou « lente ». Dans ses travaux, Jeschke et al.(2001) sur le gypse a défini
la transition a 94% de la saturation tel que (é9.1.B13) et (éq.1.B14) :

T=ky (1 —i)nl C < 0.94Csat (é9.1.B13)
T= kg (1 —Cfat)nz C > 0.94Csat (é9.1.B14)

A partir des courbes de dissolution (Figure 35), il a défini des constantes de dissociation et
d’ordre chimique de réaction. En phase « rapide » ks; vaut 1,3.10” mol.cm™.s™ pour un ordre
chimique de réaction n; égal & 1. Dans la seconde partie de la dissolution, ks, vaut 3.10”
mol.cm®.s'etn,= 4,5.
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Figure 35 Détermination de la constante de dissociation et de ’ordre chimique de la réaction de la dissolution du
gypse. (Jeschke et al., 2001a)

La constante de transport détermine la vitesse de diffusion a travers la couche limite des
produits de dissolution. Plus la couche limite sera mince (et la vitesse forte), plus le réle de
cette constante sera important. Il est détaillé dans le point suivant la détermination de
I’épaisseur de la couche limite suivant les équations de Levich et la constante de transport
associée.

2) Effet de la vitesse sur la cinétique de dissolution

Comme énoncé ci-dessus, la vitesse de rotation sera un facteur conditionnant 1’épaisseur de la
couche limite (¢) (Barton and Wilde, 1971; Colombani, 2012; Zaier, 2021), une accélération
de I’écoulement entrainant une réduction de son épaisseur.

La grande majorité des expérimentations réalisée en laboratoire pour étudier la cinétique de
dissolution du gypse le sont a partir d’essai en agitation. Ainsi, la vitesse a 1’échelle du
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laboratoire (batch, disque...) est considéré a partir d’un mouvement de rotation agitant un
volume d’eau et non un écoulement laminaire, qui est le cas naturel. Cette partie
bibliographique considére donc la vitesse angulaire et non linéaire.

A partir d’une certaine vitesse, la couche limite devient suffisamment faible pour étre jugée
négligeable et la dissolution contrdlée par le transport et 1’augmentation de la vitesse de
rotation n’entrainera plus d’évolution de la dissolution (Figure 36).

T =K(Ky + av)

De méme la viscosité du fluide (dépendant de la température), diminuera 1’épaisseur de cette
couche de maniére proportionnelle a 1’évolution de sa viscosité. Au sein de cette couche, les
molécules sont en interaction avec le solide et forment ainsi un écoulement laminaire a régime
purement diffusif tel que défini par la loi de Fick (éq.1.B15).

4= —D¢VC (éq.1.B.15).

OU Tgifrusic . taux de dissolution par diffusion (mol.m2s™), VC: Gradient de concentration
(mol.L™), @ : porosité (%) et D: coefficient de diffusion (m2.s™)
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Figure 36 Relation entre le taux de dissolution et ’épaisseur de la couche limite. D’aprés Colombani (2012). Cy :
concentration dans la couche limite.

La détermination de 1’épaisseur de la couche limite est possible a partir des équations
développées par Levich (1962) (ég.1.B16) permettant d’en prédire 1’épaisseur en fonction de
la porosité et du coefficient de diffusion sans tenir compte des dimensions du solide.
p\1/3 ,,\1/2 )
e=161(2)" (2) (69.1.B16).
Ou v : viscosité cinématique (m2.s™) et w : vitesse angulaire (rad.s™
Il est ainsi possible de déterminer un taux de dissolution lié au transport (t;) de la couche

limite. Zaier (2021) reprend un coefficient de 0,5 pour convertir en coefficient de transport
(k¢) I’équation de Levich donnant 1’équation suivante (¢q.1.B17) :

k, = 0,62C,,D?/3971/0w/? (éq.1.B17).

Il a été utilisé pour I’étude des cinétiques de dissolution, des essais de poudre en solution et de
disque tournant. Dans ce cas, la vitesse s’exprime en rad.sec™ ou en tours par minute (tpm) et
doit étre prise en compte. Il est ainsi obtenu les coefficients k; (Tableau 5).
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Tableau 5 : Valeurs du coefficient de transport pour différentes vitesses de rotation.

tpm 0 10 20 50 75 100 150 200
Vitesse

rad/s 0 1.05 2.09 5.24 7.85 1047 | 15.71 20.9

kt |mmolm?s| 0 [3.75°|7.50E*°|1.876%|2.81E*%|3.7568|5.62E"%|7.50E %8

Une attention particuliére doit étre portée aux conditions d’écoulement. En effet, le taux de
dissolution augmentera de maniére quasi linéaire en régime laminaire suivant la racine carrée
de la vitesse de rotation (Figure 37) et un contrdle par la surface réactive. Une fois en
conditions turbulentes, cette relation diminue du fait du fort amincissement de la couche
limite, devenant dépendante du contr6le par le transport (James and Lupton, 1978; Raines and
Dewers, 1997; Jeschke and Deybrodt, 2002; Zaier, 2021). La transition entre régime laminaire
et turbulent est définie par le nombre de Reynolds (Re). Ce nombre dans le cas d’une rotation
de disque se calcule a partir de la relation suivante (éq.1.B18). Si le nombre de Reynolds est
inférieur a la valeur de 2000, alors I’écoulement sera laminaire. Si elle est supérieure, alors
I’écoulement est dit turbulent. Le régime laminaire induit un écoulement unidirectionnel et
relativement homogéne du fluide. Dreybrodt and Buhmann (1991) déterminent qu’en régime
turbulent la dissolution diminue pour des conduits de calcite.

Re="0 (éq.1.B18)

Avec r: rayon du disque (M), w : vitesse de rotation (rad/s), v : viscosité cinématique du
fluide (cm?/s).

/‘: 6.0 10—4 SLLCAIMEET I o o en Dn o o on o I se e e g "'——'——1—"
£ £ L ] 4
Né ;

: e
S o
O 4010% - g
g A
) b / !
5] i
| &4 8
S 2010¢; 2 ]
3 E /
O S ]
8 e |aminar flow n.rt'x‘:;:nt>
O 0010° &

0 15 20 25 30 35 40
(spinning rate, rpm)'?

Figure 37 Relation entre tau de dissolution et vitesse de rotation. (Raines and Dewers, 1997)

3) Effet de la température sur la cinétique de dissolution

La température joue un rble sur de nombreuses cinétiques de réactions chimiques,
généralement en la favorisant. La loi physico-chimique déterminant cet effet est la loi
d’Arrhenius (éq.1.B.19) (Lebedev and Lehkhov, 1989; Klimchouk, 1996d; Zaier, 2021). Dans
cette forme, 1’équation ne tient pas compte du temps, ce qui est obtenu en la transformant en
celle de la loi Van t’Hoff (€q.1.B.20).). Ainsi la constante de dissolution du gypse est
favorisée par la température suivant une relation linéaire (Figure 38).
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k = » e Ea/RT (éq.1.B19)
kr \ _Ea (1 1 .
In (k%f) -k (Tref :) (60.1.820)

Avec R : constante des gaz parfaits, T : tempeérature (K), E, : énergie d’activation, » : facteur
pré-exponentiel (mol.m?2 .s™), Ty : température de référence (K).

2,5 —&— WATEQ4F ®m  Barba etal (1982)
| ® EQ3/6 & Klepetsanis & Koutsoukos (1991)
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Figure 38 Effet de la température sur la constante de dissolution du gypse en fonction de la température. (Zaier, 2021)

[II. Dissolution non homogene des masses rocheuses

1) Définition du phénomeéne de « whormhole »

Lors des essais de dissolution réalisés par percolation est apparu le phénomeéne de chemin
préférentiel, aussi appelé « digitation », pour une partie du panel de matériaux étudiés (Figure
39). Ce phénomene est appelé whormhole par les anglo-saxons. 1l s’agit de la formation de
conduit macroscopique initi¢ par une dissolution non homogene d’un volume rocheux. Ce
phénomene correspond aux stades précoces de la karstification et de I’initiation des conduits
karstiques.

Figure 39 Exemple de chemins préférentiels.

by

Les chemins préférentiels se définissent comme des conduits hydrauliques a forte
conductivité. lls se forment a partir des hétérogénéités du milieu poreux (structure,

minéralogie...) et des conditions d’écoulement (composition du fluide, pression
d’injection...), (Fredd and Fogler, 1998; Daccord et al., 1989, 1993; Dreybrodt and
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Gabrovsek, 2003). Ces hétérogénéités peuvent étre évidemment les fissures et les fractures
mais également les variations des tailles de pores elles-mémes ou encore la présence d’un
minéral plus soluble dans une matrice qui le serait moins. La présence d’éléments réduisant la
dissolution d’autres minéraux est également possible (Dreybrodt et al., 1996; Fredd and
Fogler, 1998; Golfier, 2001; Dreybrodt and Gabrovsek, 2003; Maheshwari et al., 2013).

2) Mécanisme gouvernant l'initiation des chemins préférentiels

Le phénomeéne de dissolution différentielle a été largement étudié sur les systémes carbonatés
pour le développement des conduits karstiques (Fredd and Fogler, 1998; Hoefner and Fogler,
1988; Golfier, 2001; Dreybrodt and Gabrovsek, 2003). Ces études se sont basées
principalement sur I’injection de solution acide ou d’cau chargée en CO,. De nombreux
parametres ont ainsi été testés, comme la concentration d’acide, la température ou encore les
débits d’injection.

Il résulte de ces travaux que le débit du fluide aura un réle prédominant pour la détermination
du régime de développement ou non des chemins préférentiels. Le nombre de régimes et leur
définition exacte sont variables en fonction des auteurs. Trois cas principaux peuvent étre
retenus :

- les débits faibles ou la diffusion est le moteur principal de dissolution. La dissolution
est alors uniforme et ne génere pas de digitations (régime laminaire),

- Les débits intermédiaires a régime mixte ou la diffusion devient minoritaire et le
régime convectif dominent,

- Les débits forts sans équilibre et ou les conduits vont se ramifier. Des gradients de
dissolutions latéraux au conduit principal affectant la porosité peuvent se développer.

Dans sa these, Golfier (2001) établit sur des expérimentations de chemins préférentiels dans
de I’halite un régime intermédiaire se décomposant en 3 sous-groupes en fonction du débit
(Figure 40).
- Il détermine que le whormhole prend une forme conique pour des débits trés faible a
transpercer I’échantillon et ou la diffusion est toujours dominante,

- Des débits plus forts et suffisants pour traverser les éprouvettes. A ces débits, les pores
les plus larges sont soumis a I’écoulement du fluide agressif et crée un conduit
principale ramifié. Dans ce cas, le débit optimum est atteint,

- Des débits plus élevés encore entraineront la mise en place du conduit principal et le
développement de ramifications. Plus le débit sera important, plus leur nombre
augmentera et elles seront fines.

Il décrit également une condition ou le débit devient trop important et le cone de dissolution
attaque I’ensemble de la surface de maniere homogene. Dans ce cas, tous les pores sont
pénétrés et aucun équilibre n’est établi dans la masse. Le débit optimum est le débit minimal
permettant la mise en place d’un conduit traversant 1’échantillon de longueur L étudié (Fredd
and Fogler, 1998; Golfier, 2001).

Le développement d’un conduit et de ses ramifications sera fonction de plusieurs parameétres
dépendant du fluide et du matériau testé (Fredd and Fogler, 1998; Dreybrodt and Gabrovsek,
2003; Golfier, 2001). Les parametres dépendants du matériau seront principalement ceux
définissant les conditions de circulation du fluide et le volume poral :
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- porosite, - gradient hydraulique,
- perméabilité, - géométrie dans le cas d’une fissure

(a) (b) (¢) (d)
dissolution wormhole wormhole wormhole
compacte conique dominant ramifié

Q=5cm’h’ Q=10cm’.h’ Q=50cm’h’ Q=250cm’h’
Cua=150gI" Cou=230gl' C..,=150gl’ C..=150g.l"

Figure 40 Radiographie des différents types de chemins préférentiels (Golfier, 2001)

Concernant le fluide, il s’agira de son agressivité vis-a-vis du matériau, pH pour des
carbonates ou taux de saturation initiale pour les évaporites. Le débit d’injection sera
également un élément prépondérant. De faibles gradients de pressions entraineront
essentiellement une dissolution de la surface sans endommager le matériau en profondeur
(Figure 41). Si les gradients sont suffisamment importants, le fluide peut pénétrer, en étant
toujours sous saturé, le réseau poral et I’attaquer afin d’élargir les pores et de traverser
I’échantillon. De méme 1I’augmentation de pression augmente la quantité de ramification.

Dans leurs travaux Fredd and Fogler (1998), mettent en relation le volume de pore et le
nombre de Damkhdler (Da) pour étudier le volume nécessaire a la formation d’un canal
(é9.1.B21). Ce nombre est également utilisé par (Dreybrodt et al., 1996) dans un systéeme
carbonaté. 1l s’agit ici du taux de dissolution divisé par le taux de transport convectif (Fredd
and Fogler, 1998; Kang et al., 2014; Li et al., 2019b).

Da,,; = aD2/3é (69.1.B21)

Ou | : longueur de pore (m), q : débit d’injection (m>.s™), D : coefficient de diffusion (m?. s )
et a : une constante expérimentale
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Figure 41 A : Evolution du volume injecté pour différents débit. B : Evolution du volume injecté en fonction du
nombre de Damkhdler. Source (Fredd and Fogler, 1998)
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Un second nombre adimensionnel est également fréeqguemment rencontré dans la littérature. Il
s’agit du nombre de Peclet (Npe) déterminée par 1’équation 1.B.22 (Daccord et al., 1989,
1993; Dreybrodt et al., 1996; Golfier, 2001; Kang et al., 2014). Ce nombre traduit le rapport
entre transport convectif et diffusif. Ce nombre de Peclet est notamment utilisé dans les
travaux de, Daccord et al (1989) sur le platre de Paris (CaSO,4.1/2H,0).
q .

Npe = oro (é9.1.B22)
Avec ro : rayon de I’échantillon (m), D : coefficient de diffusion (m® s ), g : débit d’injection
(m®sh).
Kang et al.(2014) ont utilisé un modeéle générique (sans minéral particulier) pour étudier les
effets des variations de nombre de Peclet et Damkhdler sur différentes geométries de pore via
I’évolution de la porosité et de la perméabilité (Figure 42). lls en déduisent que pour une
fissure simple, le nombre de Damkholer fixera les limites inférieures et supérieures
d’évolution de la porosité et de la perméabilité. Da influengant de maniére inverse la limite
considérée, un petit Da délimitera la limite supérieure et inversement.

Validation: Pe=5 Da=0.001
y=x'

Pe=005 Da=500
Pe=0.05 Da=5
Pe~006 Da=0.001
Pe=05 Da~500
Pe=05 Dea=5
Pe~05 Deo=0.001
Pe=5§ Da=500
Pe=5 Da=5
Pe=§ Da=0.001
Pes50 Da~500
Pes50 Da~5
Pe=50
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Figure 42 Evolution de la porosité et de la perméabilité pour différents Pe et Da. Source (Kang et al., 2014)
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Synthése : La forte solubilité du gypse (2,5 g/L a 25°C) est fortement influencée par la
température. Une augmentation de température favorise la solubilité du gypse jusqu’a environ
42°C. Au-dela le gypse entame sa déshydratation en anhydrite dont la solubilité est plus faible.
L’effet de la vitesse d’écoulement du fluide comme un accélérateur de réaction sans en affecter
la concentration finale est également abordée.

Le gypse suit une cinétique de dissolution dite de régime mixte suivant la théorie de la couche
limite. Ainsi en fonction de [’avancement de la réaction et des conditions de vitesse et
température du milieu, la cinétique de dissolution est ainsi contrdlée initialement par la
solubilisation des ions du gypse. Une fois la couche proximale saturée, la vitesse de dissolution
est régulée par le transport vers le milieu. Les constantes régulant ses cinétiques sont également
sensibles a la vitesse et a la température.

Dans ce but, quelques interactions entre le gypse et d’autres minéraux communément présents
avec lui dans le sol sont indiquées. Afin d’illustrer la complexité d’établir des modeles complets
avec les différentes relations de la compétition ou encore a la substitution.

Enfin, le phénomene de « whormhole » ou chemin préférentiel ou digitation est abordé. Ce
phénomene de dissolution hétérogene est particulierement étudié pour les carbonates dans
initiation des phénomeénes karstiques. Le phénomeéne de chemin préférentiel est généré avec
des conditions identiques du point de vue externe (composition, pression d’injection...) mais
avec des variations dans la structure porale du matériau (diamétre de pore, rugosité...).

C. Propriétés poromécaniques du gypse

Cette troisieme partie du chapitre bibliographique fournit des généralités sur le comportement
mécanique des roches (comportement ¢lastique, propriétés plastiques....). Les lois de
comportement permettent de prédire 1’évolution du matériau en fonction des contraintes qui
lui sont imposées (Auvray, 2003; Norton, 1929; Vakhrushev et al., 2022). Cette étape est
capitale dans le dimensionnement des projets géotechniques. Le cas du gypse est détaillé de
maniere plus approfondie avec la description de sa résistance et de la variabilité de ses
propriétés mécaniques. L’origine de cette variabilité (porosité, granulométrie...) est discutée a
partir d’éléments de la bibliographie (Castellanza Riccardo et al., 2010; Moiriat et al., 2006;
Bell, 1994). Des montages expérimentaux pour appréhender la dégradation du gypse sont
également présentés pour dresser un bilan de 1’état des connaissances sur la dégradation du
gypse et replacer les travaux entrepris dans cette thése par rapport aux travaux menés jusqu’a
présent.

I.  Comportement rhéologique du gypse

1) Définition et identification du comportement du gypse.

La rhéologie est la science étudiant la déformation des corps (Foucault et al., 2014). La
mécanique des roches est une partie de cette science visant a étudier le comportement rocheux
sous contrainte notamment dans 1’objectif du contrdle de dimensionnement des ouvrages et
structures geotechniques.

Les contraintes appliquées entrainent une réaction de la roche qui s’adapte en se déformant.
Les principales contraintes dans la sollicitation des roches sont divisees en 3 types :

- compression : il s’agit de comprimer le matériau en exergant une force (constante ou
croissante) et de suivre le tassement (latéral et/ou axial),
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- traction : il s’agit d’exercer une force de traction (constante ou croissante) et de suivre
I’étirement (latéral et/ou axial),

- cisaillement : il s’agit d’exercer une force perpendiculaire, latéralement a la longueur
de I’éprouvette

A partir des courbes de contrainte/déformation obtenues (Figure 43), il est possible de
déterminer un type de comportement caractéristique de la roche étudiée. Les principaux
modes de déformation pour les roches sont de type plastique et élastique. Dans le
comportement élastique (Figure 43a), la porosité va d’abord se fermer sous I’effet de la
compression (Stade I et II) avant d’initier de nouvelles fissures qui se propagent (Stade III et
IV) et finalement le matériau rompt brutalement.

Le comportement élastique linéaire se caractérise par un retour a une déformation initiale lors
du déchargement de la contrainte (réversibilité des déformations). Dans le cas non linéaire, la
courbe de déchargement ne se superpose pas avec celle du chargement, ainsi la déeformation
n’est pas completement réversible (Giot et al., 2023; Francois et al., 1992).

Dans le mode élasto-plastique (Figure 43b), une roche réagit de maniére élastique pour de
faible contrainte jusqu’a une limite d’élasticité (o)). Au-deld, la déformation devient non
réversible et de type plastique. Ce mode correspond a la dislocation des minéraux entre eux et
a leur «glissement ». En effet, la mise sous contrainte d’une roche constituée de plusicurs
grains va entrainer une diminution de la porosité, la compression rapprochant les minéraux
(Stade 1). Une fois cette porosité close, une phase de déformation élastique puis de fissuration
(Stade Il a 1V) se développe. Une fois la contrainte maximale atteinte, le matériau entre dans
une phase de rupture cassante. La résistance devient alors nulle (Stade V).

(3) Differential Stress (MPs (h) D erential Saress (MP2

Figure 43 : Diagramme montrant les courbes typiques de contrainte différentielle-déformation axiale et de
déformation volumétrique-déformation axiale des essais de compression triaxiale pour les roches cassantes (a) et les
roches ductiles (b) (Wu et al., 2021)

Le gypse possede un comportement de type élasto-plastique (Massieu, 1996; Moiriat, 2001;
Auvray, 2003; Giambastiani, 2005; Khaledi et al., 2016; Zhu Yanbo et al., 2021). Ainsi pour
de faibles contraintes, le gypse a un comportement ¢lastique accompagné d’une diminution de
la porosité. Pour de plus fortes sollicitations, le gypse ne présente pas une rupture nette mais
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les grains sous forme de feuillets constitutifs de la roche tendent a glisser latéralement a
I’effort. Une des origines du comportement plastique du gypse est liée a sa structure
minéralogique tabulaire (Figure 44). Cet aspect en « feuillets superposés » constitue une
structure avec des plans de faiblesse favorisant la propagation de fissure et leur coulissage
dans un phénomene proche de la desquamation (Zhu Yanbo et al., 2021; Wu et al., 2021).

Dans sa thése sur les exploitations de gypse souterraines, Auvray (2003) observe sur des blocs
de gypse de différents ages d’exploitation qu’avec le temps, le gypse parisien développe un
caractére élastique mais maintient une rupture plastique (ductile). Le travail d’Auvray intégre
également un gypse du Jura (39) de plus faible porosité initiale du fait du contexte orogénique
de sa localisation. Pour ce dernier, I’age d’exploitation (et donc la durée d’altération en
galerie) n’affecte pas le comportement du matériau qui reste principalement plastique.

Figure 44 : Visualisation au MEB de la rupture tabulaire du gypse (Zhu Yanbo et al., 2021)

2) Modéle de Mohr Coulomb

Le modéle de Mohr-Coulomb est le modele qui décrit la réaction de matériau fragile soumis a
des contraintes mécaniques (éq 1.C.1). 1l permet également de définir les limites de rupture du
matériau. Ce critéere fait partie des modeles les plus couramment utilisés pour les roches, dont
le gypse (Li et al., 2022; Auvray, 2003; Giambastiani, 2005; Wu et al., 2021; Fracsima, 2016;
Mohammed and Mahmood, 2018).

Le modele de Mohr-Coulomb est généralement écrit de la maniere suivante en déterminant la
contrainte de cisaillement (ég 1.C.1). Cette méthode de détermination de la résistance repose
principalement sur deux critéres a savoir, la cohésion (C) et I’angle de frottement (®) qui vont
définir la contrainte suivant 1’équation ci-dessous ;

oy = atan (®) +c (éq 1.C.1)
Avec o : contrainte de cisaillement (MPa), o : contrainte normale (MPa)

Le Tableau 6 regroupe des valeurs présentes dans la littérature pour 1’estimation de ces
parameétres. Ces résultats sont relativement hétérogenes avec des angles de frottement de 26 a
47° et des cohésions de 1 a 10 MPa. Le gypse présente ainsi une forte diversité dans ces
parametres en fonction du contexte ou il se localise. Le manque d’informations quant aux
contextes d’origines des gypses de ces travaux, limite une interprétation poussée. Il peut étre
néanmoins supposé que la compaction d’une masse de gypse en contexte orogénique tend a
en augmenter la cohésion, ce qui est le cas de Auvray, (2003) ou le gypse de contexte
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orogénique (Grozon) possede une cohésion double de celle de contexte sédimentaire (Livry-
Gargan).

Tableau 6 Valeurs des parametres du modele de Mpohr-Coulomb dans la littérature pour le gypse

angle de cohésion | Coefficient

frottement (°) (MPa) de Poisson
(Sitthimongkol, 2021) 26 2.0 0.2
(Giambastiani, 2005) 24 10,8 0,27
(Luo et al., 2019) 30 1.24 ///
(Chang et al., 2019) 21 9.1 ///

(Mohammed and Mahmood,
2018) 33 5.1 /l/
(Serratrice, 2012) 40 0.25 0.24
Grozon 45 8 0,3
(Auvray, 2003)

Livry-Gargan 47 4 0,3

3) Comportement différé du gypse (fluage)

Le comportement différé correspond a la déformation d’un matériau soumis a une contrainte
pendant un temps long (mois, années...). Ce comportement correspond a la réponse d’un
massif sur le long terme et a I’évolution de la contrainte sur un ouvrage. Dans le cas du gypse,
ce comportement est principalement étudié pour les carriéres souterraines ou I’exploitation du
gypse est intense. La principale méthode de suivi des comportements de type différé sur les
roches est associée aux essais de fluage (Auvray, 2003; Moiriat, 2001; Massieu, 1996; Beérest
et al., 2019; de Meer and Spiers, 1999; Ramon et al., 2021) ou aux essais de relaxation (voir
glossaire). Ainsi, Auvray (2003) a realisé des essais de fluage en atmosphére saline pour
étudier ’effet de I’humidité sur la résistance de piliers de carrieres gypsiferes. Les
atmospheéres salines a partir de solutions saturées permettent de simuler des teneurs en
humidité relative constantes et spécifiques a chaque sel utilisé. 1l utilise ainsi 5 solutions
salines permettant d’imposer des atmosphéres humides de 31 a 95%. Ces essais de fluage
visent a détailler le comportement mécanique du gypse. La contrainte appliquée en début
d’essai est de 4 MPa soit environ 25 a 30% de la contrainte de rupture selon les éprouvettes.
Ces résultats permettent d’établir 3 phases dans 1’évolution du matériau (Figure 45). Une
premiére phase rapide de contraction correspondant a la réaction immeédiate du matériau au
chargement avant de se stabiliser, une seconde phase avec une faible déformation se faisant a
vitesse constante et une troisieme phase de déplacement rapide correspondant a une rupture
du matériau. Cette troisiéme phase est présente sur une partie seulement des échantillons.

Dans son étude, (Auvray, 2003) utilise la loi de Lemaitre (Lemaitre et Chaboche, 1985) pour
traduire le comportement du gypse dans la phase primaire (éq 1.C.2).

N
. q v Ny ‘
Vop = (K—r) Yoo 3y, (éq1.C.2)
Avec vy : distorsion viscoplastique, N, exposant de viscosité, M. : exposant d’écrouissage,

K. : coefficient de résistance, q : déviateur de contrainte

Cette loi repose sur le principe du « strain-hardening » (Zhu et al., 2019; Li et al., 2022). Dans
ce cas, la déformation détermine la vitesse de fluage. Cette loi est généralement opposée a la
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théorie « time-hardening » ou la vitesse de fluage est fonction du temps. (Francois et al.,
1992).

(109 QUARTIER 2000, Hr = 90% 900 - ESSaLa™e .
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Figure 45 Essai de fluage sous chargement constant en atmosphére humide a 90% du gypse de Livry-Gargan (a
gauche) et de Grozon (a droite). (Auvray, 2003)

Auvray (2003) compléte sa description du comportement du gypse pour le fluage secondaire a
partir de la loi de Norton-Hoff (1929) (éq 1.C.3).

T’vp = B(T)qa (eq 1-C-3)

Avec B(T): fonction dépendante de la température, A: constante du mécanisme de
déformation.
Ea
B = Byert (éq 1.C.4)
Ou By: facteur pré-exponentiel, Ea: énergie d’activation (J.mol™), R : constante des gaz
parfaits, T : température absolue (K).

Il s’agit également d’une loi de comportement viscoplastique. Cette loi est fréquemment
utilisée (Abd-Sharifabadi, 1981; Li et al., 2022; Gordiliy and Berest, 2022; Coussy, 2010;
Auvray et al., 2004; Hoxha et al., 2005; Temam, 1986; Vakhrushev et al., 2022) pour simuler
des déformations persistantes en fonction de 1’intensité et de la vitesse de chargement. Cette
derniere présente I’avantage de prendre en compte la température et son effet sur la viscosité a
partir du coefficient B (éq 1.C.4). Le mode de déformation est quant a lui déterminé par la
constante a. Sa valeur détermine le mode de déplacement (glissement, diffusion, dislocation)
(Boidy, 2002; Auvray, 2003; Xie et al., 2019).

La troisieme phase d’accélération de la déformation avant la rupture du matériau n’est
observée que pour des humidités importantes ou des contraintes suffisantes a la génération de
la rupture (Massieu, 1996; Moiriat et al., 2006). Peu de modéles permettent de décrire cette
phase. Auvray (2003) a donc développé ainsi une loi de comportement différé unifiant les lois
de Lemaitre et de Norton-Hoff (éq 1.C.5) et (ég 1.C.6).

_ (k.gvm.yP siy <y, ,
flay) = {1 iy >y, (éq 1.C.5)

Avec

1 n-m .
ve(q) = kb.q b (éq 1.C.6)
Avec n : puissance de la contrainte de la loi de Lemaitre, m : puissance de la contrainte de la
loi Norton, b : un scalaire positif, yt : valeurs de distorsion critique.
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Dans leurs travaux de 2019, Zhu et al mettent en place un suivi de résistance en compression
de la dégradation du matériau gypseux immergé¢. L’étude ne précise pas si 1’eau est saturée ou
non en gypse dissous pour limiter la dissolution. L’objectif est de suivre la réduction de
résistance du gypse en fonction de la saturation en eau de 1’éprouvette.

Zhu et al (2019) réalisent ainsi des éprouvettes de gypse issu d’une carriére en exploitation.
La profondeur de prélevement est de 300 m ce qui induit des phénoménes de compaction
important du matériau. De plus, le gypse apparait de type «orogenique » (avec des
remaniement/plissement au cours de 1’histoire du site).

Les échantillons sont déposés secs dans le bac d’immersion et une simple pesée permet de
déterminer la quantité¢ d’eau ayant pénétré dans 1I’éprouvette apreés 1 a 30 jours d’immersion.
On obtient des éprouvettes avec différentes saturations avant 1’essai en compression.

Les résultats de 1’étude sont détaillés dans le Tableau 7. Chaque point de mesure est établi a
partir de 3 éprouvettes. Zhu et al (2019) notent une réduction de la résistance (Rc) et du
module d’élasticité E avec 1’augmentation de la saturation en eau. Cette réduction est attendue
compte tenu de 1’augmentation de la saturation de la pression interstitielle lorsqu’une
contrainte de compression est appliquée, en plus de la dissolution. On note en revanche
I’augmentation du coefficient de Poisson avec la saturation, le matériau devenant plus
facilement déformable avec la saturation. Les auteurs de I’étude décrivent la réduction de
propriété mécanique grace a la realtion suivante (éq 1.C.7) :

o= Egel1—(£)" (g 1.C.7)

S

Avec o : contrainte (MPa), &: déformation axiale (mm), &: constante de déformation (mm),
Eo : module d’¢lasticité initiale (GPa), n, coefficient de rupture.

Tableau 7 Evolution de la résistance i la compression du gypse en immersion. D’aprés (Zhu et al., 2019)

t=0
Durée de I'immersion 1j 7j 15j 30j
initial
Prise de masse| Mmoyenne 0.25 0.3 0.43 0.7 0.87
(%) écart type 0.07 0.03 0.03 0.05 0.20
Résistance en moyenne 32.0 31.0 25.3 23.7 20.8
compression

Rc (MPa) écart type 4.40 3.60 2.10 2.10 1.80
Module moyenne 4.10 4.07 3.49 3.07 2.55

élestique
E (GPa) ecart type 0.16 0.14 0.32 0.10 0.06
Coefficient de moyenne 0.17 0.18 0.20 0.21 0.34
Poisson écart type 0.01 0.01 0.01 0.03 0.04

Leur modele est ensuite complété par une loi de comportement visco-élasto-plastique non
linaire (éq 1.C.8). Cette dernicre est établie a partir d’essais cycliques appliqués sur des
éprouvettes de gypse et en modifiant les lois de Hooke et de Kelvin (Zhu Yanbo et al., 2021).
Cette loi de comportement visco-élasto-plastique repose sur 5 parametres déterminés
experimentalement dont un coefficient m compris entre 0 et 1 donnant le comportement de
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I’éprouvette a chaque pas de temps, 0 étant un état purement élastique et 1 un état purement
visqueux. Ce modele semble permettre de reproduire numériquement les phases I et Il mais
¢galement la phase III d’accélération du déplacement avant la rupture (Figure 46).

E 1
e _ (BT i (oo (v () ,
T=e Ny (T (v Wy (éq1.C.8)
Ou ¢ : déformation (m), t : temps (s), T. : cycle de fatigue, E : module d’élasticité (GPa), N :
nombre de cycle, o : coefficient de fatigue du mode visqueux, n* : coefficient de viscosité du
corps de Kelvin (Pa.s™), os : contrainte de rupture (MPa), Geq . CONtrainte moyenne (MPa), m
parameétre expérimental définissant le mode mécanique.

| ~
Experimental data e Fitting curve (1.0 Hz)

Experimental data == Fitting curve (1.5 Hz)

o

Experimental data e Firting curve (2.0 §z)
0.8 Stress level 4006-900

Stress amplitude 0.5 o, Lo sl

Peak strain (%)

(b) Cycelic number (times)
Figure 46 Résultats de I’équation 1.C.8 pour ajuster les résultats expérimentaux de Zhu Yanbo et al., (2021)

Les travaux de Zhu et al (2019) portent sur des essais de sollicitations cycliques. Or dans le
cas d’une carriere souterraine, le parametre nécessaire a I’analyse de la stabilité de I’ensemble
est la contrainte reprise par chaque pilier. Ce aspect a été étudié par le Laboratoire Central des
Ponts et Chaussées (LCPC) dans les années 1990 suite a de nombreuses remontées de fontis
dans le massif de I’Hautil suite a des venues d’eau (Massieu, 1992, 1996; Massieu and
Martinet, 1996; Moiriat, 2001). Il s’agit d’un massif a 1’Ouest de Paris fortement exploité
pour son gypse jusque dans les années 1970 (plus de 1000 Ha exploités)(DRIRE, 1995). Afin
de déterminer la vitesse de dégradation des piliers, une campagne d’essais de fluage a été
effectuée avec différents taux de chargements établis a partir de la résistance en compression
saturée (Tableau 8).

Tableau 8 : Taux de contrainte appliquée et valeurs correspondantes de Massieu (1996)

Taux de contrainte
imposée 33 37 40 41 44 48 49 60
(% de la Rc moyenne)

Valeurs de contrainte

(MPa) 93 | 111 13,5 13,5 13,9 13,9 15,2 16,0

Contra'(“,\t/‘fngp"q“ee 183 | 218 | 265 | 265 | 273 | 273 | 208 | 314

Ces essais sont réalisés dans des conditions saturées sans renouvellement de 1’eau. Ainsi la
dissolution reste négligeable dans I’évolution de I’éprouvette. Les résultats sont présentés en
Figure 47.
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Les courbes de fluage mettent en évidence de 3 a 4 phases selon la durée et la contrainte
exercée. La phase d’accélération en amont de la rupture peut ne pas étre active si I’essai est
arrété prématurément ou la contrainte insuffisante. Auvray (2003) divise ses courbes de
fluages en 3 parties mais dans le cas présent, les courbes montrent 4 zones. La partie de fluage
stabilisé (I1) se subdivise en effet en 2 parties (B et C) avec une transition non immédiate
depuis la mise sous contrainte (stade I).
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Figure 47 Effet du taux de chargement sur le délai de rupture. (Massieu, 1996) avec A : déformation élastique
instantanée, B : phase de fluage transitoire (= 100 jours), C : phase de fluage stable (a vitesse constante), D : phase de
fluage accéléré, trés développée.

L’analyse des résultats de Massieu (1996) montre que pour n’importe quel niveau de
chargement, les éprouvettes ne se stabilisent par complétement : I’éprouvette avec le plus
faible niveau de chargement n’atteint pas le stade d’accélération mais le déplacement est
permanent. Ainsi pour une durée suffisamment longue, on suppose que la phase
d’accélération et de rupture sera atteinte.

Ces résultats sont similaires a ceux obtenus par (Moiriat, 2001) également sur des gypses
saccharoides parisiens. Sans le mesurer au moment de I’initiation du stade III, une
augmentation du volume des éprouvettes se produit puis I’apparition de fissure de forme de
losange sur le corps d’éprouvette. Ce mode de rupture correspond a une rupture
intergranulaire de décohésion des grains (fissuration). Moiriat (2001) établit a partir de ces
résultats et de la granulométrie (taille de grain) une loi de comportement de type Norton-Hoff
(éq 1.C.9).

Omax = 0.[1— 2] (g 1.C.9)

m

Avec n: caracteristique expérimentale, m: constante expérimentale valant 8,9, ojmax:
contrainte maximale (MPa)et o : contrainte réelle (MPa)

Synthése : Dans cette partie, les deux comportements principaux des roches
(comportement élastique et élasto-plastique) ont éte décrits ainsi que quelques lois de
comportement couramment utilisés dans les travaux sur le gypse pour apprécier la
résistance instantanée du matériau et son évolution temporelle. Le modéle de Mohr-
Coulomb est pami les plus utilisés dans la littérature pour décrire le comportement du

gypse.
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II. Propriétés poromécaniques du gypse
1) Relation entre porosité et résistance mécanique

La porosité correspond a I’ensemble du volume de vide pour un volume de matériau donné.
La porosité est décrite de maniere plus approfondie dans le chapitre suivant en décrivant les
méthodes de mesures de ses différents sous ensemble (accessible, piégée...). Pour de
nombreuses roches et le gypse en fait partie (Mohammed and Mahmood, 2018), il est possible
d’établir une relation avec la résistance mécanique de manicre inverse. C’est-a-dire qu’une
augmentation de la porosité tend a réduire la résistance. Ce n’est pas le seul facteur pouvant
affecter la résistance mécanique d’ une méme formule minéralogique.

Le gypse est comme déja énoncé une roche évaporitique c’est-a-dire issu de la précipitation
de minéraux dans une solution saturée. Les minéraux s’accroissent et précipitent avant de
former une masse compacte par accumulation et recouvrement sur le fond de la zone de
dép6t. Ils peuvent ensuite évoluer via des cycles de déshydratation-réhydratation comme ce
fut le cas pour le gypse albastroide du lutétien ou des diapirs du sud de la France (Fabre and
Dayre, 1982; Toulemont, 1986). Ces différences dans les conditions de précipitations et
d’histoire géologique peuvent ainsi generer de fortes disparités de porosité (Tableau 9). Cette
grande variabilité est egalement présente dans de nombreuses roches sédimentaires comme les
calcaires ou les gres (Bousquie, 1979; Tomachot, 2002; Demarco et al., 2007; Coppée, 2018;
Vigroux, 2020). Dans le cas de ces roches, la différence peut venir du taux de cimentation
(quantite.), de la nature de la phase de liaison (de ciment ou matrice) et des composants
structuraux (oolithes, bioclastes...). L altération avec 1’augmentation de la porosité peut aussi
étre un facteur a prendre en compte.

Le Tableau 9 met en évidence une distinction entre gypse localisé en contexte sédimentaire et
orogénique avec une différence notable de porosité. Les gypses de zones orogéniques
correspondant aux gypses des Alpes (saccharoides a interlits) et de la région toulonnaise
possedent des porosités globalement plus faibles (moins de 8%), que la porosité faible a
modérée (inférieure a 20%) des gypses formés dans un contexte sédimentaire peu impacté par
les remaniements forts comme des plissements (Figure 48). La porosité apparait ainsi comme
plus diversifiée dans le contexte sédimentaire, la compaction la diminuant dans le contexte
orogénique. Cette diversité est également notée dans le Tableau 9 au travers de la porosité
allant de 3,5 % a plus de 15% selon les auteurs pour le gypse francilien. Cette porosité peut
étre localement supérieure du fait d’altérations prononcées. La porosité est principalement
fonction de 1’espace intergranulaire des échantillons, de la phase de liaison (cimentation) et du
niveau de fissuration.
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Figure 48: impact du contexte tectonique sur la porosité du gypse (Auvray, 2003)

50



CHAPITRE 1: ETAT DE L’ART

Tableau 9 Propriétés poromécaniques du gypse. * tirées de Auvray (2003). BP : bassin parisien

Porosité Re Masse Vitesse du
Source Lieu Age totale volumicque son Ve
(%) (MPa) | (g.cm?) (ms?)
(Yinetal., 2017) Chine Paléogéne | 6,6-8,1 12,8-34 2,4 --
*Asanza (1985) BP Eocene 11,5 21,5 2,24 4000
*Durville (1993) BP Eocéne 16,6 - 2,3-25 2000-4500
(Filliat, 1981) BP Eocéne 8 MPa 2,15 --
o *Gumusoglu (1982) Turquie Actuel 17,4 20,4 2,28 --
g (Massieu, 1992) BO Eocene 17 15,5 2,0 3016
-E *Massieu (1996) BP Eocene 16 12,5 -- 4000
g *Massieu (1997) BP Eocéne 10 17,7 2,1 --
é *Papadopoulos (1994) Gréce Néogene 12 8,3 2,1-27 --
% Moiriat (2001) BP Eocéne | 4-12,1 | 7,6 -25,6 21-22 2433-4431
3 Auvray (2003) BP Eocéne 5 17.3 2,33 2960
§ Moiriat et al. (2006) BP Eocéne ([3,5-155] 13,7-23,5 - --
(Castellanza et al., 2010) Italie Trias -- 16 -- --
Bustamante et al. (2020) Espagne | Oligocéne | 0,7 -13,8 26,6 2,2 3128
Zhu Yanbo et al. (2021) Chine Trias -- 11,9 1,9 --
Wau et al. (2021) Chine Eocene 2,87 -- 2,28 4964 - 5058
*Bell (1981) Angleterre | Permien 3,4 30,5 - -
(Singh et al., 1987) Inde - 09-29| 26-33 - --
Bell (1994) Angleterre Trias 35-75118,2-1029| 2,2-2,8 | 2710-3390
o *El Ghorfi (1991) Alpes Trias 4,6 27,5 -- --
E *Fabre (1982) Italie Trias 13-6 34,5 -- --
§ *Piguet (1986) Jura Trias 0,5 28,5 -- --
% *Qlgaard (1995) Jura Trias 0,5 -- -- 4000
:g) Fabre et Dayre (1982) Alpes Trias 13-6 20-49 2,23 -2,32 --
Auvray (2003) Jura Trias <1 345 2,34 2230
(Serratrice, 2012) Provence Trias -- 13.1 2,5 --
(Bertolus et al., 2017)) Provence Trias -- 3,3-29,6 2,2-23 1550 - 3700
(zhu et al., 2019) Chine -- -- 32 -- --

Cet effet de la compaction en contexte orogénique est également visible sur la résistance
mécanique (Rc et Vp) qui est globalement plus importante que pour les gypses formés en
contexte sédimentaire (Tableau 9). La résistance en compression est supérieure a 25 MPa
pour les gypses orogéniques contre des valeurs entre 10 et 20 MPa pour ceux des bassins
sédimentaires. Ces valeurs de résistance a la compression comprises entre 10 et 50 GPa
environ font du gypse une roche a la résistance moderée a faible selon les classifications
(Giambastiani, 2005; Nexer, 2015) Figure 49.
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La porosité apparait dans le Tableau 9 comme un facteur influencant la résistance mécanique
(Figure 49). L’augmentation de la porosité diminuant la quantité de matiére pour un méme
volume, un lien entre ces deux parametres apparait en recensant les résultats de la littérature.
La relation linéaire entre porosité et résistance pour le gypse montre cependant une pente
relativement faible avec un coefficient R2 de seulement 0,5 (Giambastiani, 2005; Mohammed
and Mahmood, 2018). Ce faible coefficient peut s’expliquer par le faible nombre de mesures
entre 5 et 10% de porosité référencée par un manque de points ou encore la non distinction
des différents faci¢s (car peu d’indications sont données). Ainsi pour expliquer la résistance
en compression, d’autres facteurs peuvent et doivent étre pris en compte que la seule porosité.

Parmi ces facteurs, I’augmentation de la saturation va entrainer une réduction de la résistance
en compression (Demarco et al., 2007; Vasarhelyi and Van, 2006; Hawkins and Mcconnell,
1992) comme pour de nombreuses roches. Cette diminution est temporaire et revient a 1’état
initial avec le séchage. Cet effet a également été démontré pour le gypse (Sadeghiamirshahidi
and Vitton, 2019) et peut s’avérer important avec une réduction de 10 MPa pour une
absorption d’eau de 1’ordre de 1% (Zhu et al., 2019).

M Asanza, 1985 A Gumusoglu, 1982 ® Massieu, 1996 M papadopoulos, 1994
® Auvray, 2004 ® Moiriat & al, 2006 =Bell, 1981 Giambiastiani, 2005
@ El Ghorfi, 1991 M Fabre, 1982 Piguet, 1986 Olgaard, 1995
Fabre & dayre, 1982 ® Meng, 2022 Massieu, 1992
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Figure 49 Relation entre résistance en compression et porosité du gypse d’aprés la littérature

Les résultats de Massieu (1996) montrent également une réduction de moitié de la résistance
mécanique du gypse une fois saturé (Figure 50). L’origine de ce phénoméne s’explique
principalement par I’effet de la pression interstitielle de I’eau dans la porosité lors de la mise
sous contrainte du matériau, cette pression favorisant la mise en place et le développement de
nouvelles fissures. D’autres hypothéses, comme la réduction de la tension capillaire (Courard
and Michel, 2003), la réduction de la friction au niveau des fissures et la stratification (Van
Eeckhout, 1976), la présence d’argiles dans la roche gypseuse (Erguler and Ulusay, 2009) ou
encore 1’altération a I’échelle micro de ponts calciques sont avancées (Ciantia and Hueckel,
2013; Ciantia et al., 2015).
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Figure 50 Effet de la saturation sur la résistance en compression du gypse (Massieu, 1992).
2) Détermination des principaux parametres mécaniques

A partir de la mesure de la vitesse de propagation des ondes, il est possible de calculer un
module d’¢lasticité dynamique (Egyn) et le coefficient de Poisson (v). Ce module est
¢galement quantifiable a partir de la loi de Hooke dans les essais d’écrasement. Les moyens
permettant cette détermination et leurs protocoles sont détaillés dans la description des
méthodes au chapitre suivant. La relation entre ces valeurs et leurs transpositions au gypse
correspond a 1’équation (éql.C.10) (Giot et al.,, 2023; Ciantia and Hueckel, 2013;
Sitthimongkol, 2021).

€= lEia —% tr o; (ég 1.C.10)
Avec ¢ : déformation (m), o : contrainte appliquée (MPa), E : Module d’élasticité (MPa),

v : Coefficient de Poisson

Une revue de la littérature montre la méme hétérogénéité au niveau des résultats que celle
observée pour la résistance en compression (Tableau 10).

Tableau 10 Module d’élasticité et coefficient de Poisson dans la littérature.

Module d’élasticité '“'nod‘_‘l? )
o d’élasticité Coefficient de
Via vitesse du son R
Via compression Poisson
(Sitthimongkol, 2021) 13,9 8,9 0.2
(Liang et al., 2012) 6,8 /1]
(Bustamante et al., 2020) 22,2 /// ///
(Yin et al., 2017) /// 10-26 ///
(Giambastiani, 2005) /// 23,1 0,27
(Serratrice, 2012) /// 1/ 0.24
Grozon 37,5 37,8 0.34
(Auvray, 2003)

Livry-Gargan 21,5 18,85 0.24
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Le différence des modules d’¢lastcitiés entre propagation d’ondes et et compression provient
des différences entre ces 2 méthodes. La vitesse du son est une mesure ou I’éprouvette peut se
déformer librement alors que ’essai de compression maintient 1’éprouvette non libre. Les
comportements similaires de la résistance en compression (Rc) et du module élastique (vitesse
du son) apparaissent comme logiques compte tenu de I’imbrication des méthodes de
détermination (éq 1.C.11)

o = Ee (9 1.C.11)

Au final, le gypse apparait comme une roche de résistance faible & moyenne en fonction des
classifications utilisées comme montré par Giambastiani (2005) (Figure 51). En effet, les
résultats obtenus par cet auteur mettent en évidence la diversité de comportement en
résistance de plusieurs faciés de gypse argentin. Des résistances de moins de 10 MPa a prés de
50 MPa sont obtenues ainsi que des modules élastiques de quelques giga pascals a presque 50
GPa. Ces coefficients sont des parameétres nécessaires a une grande majorité de modeles de
calculs comme le logiciel Disroc qui a été utilisé dans ce travail.
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Figure 51 Relation entre module d'élasticité et résistance en compression (Giambastiani, 2005)

III. Effet de la granulométrie sur la résistance mécanique

Comme décrit au début de ce chapitre, le gypse est une roche créée a partir de la précipitation
d’une saumure. Plusieurs parametres comme le volume de saumure, la composition et la durée
de nucléation permettant la croissance et la multiplication des cristaux. Ces cristaux peuvent
étre micrométriques a centimétriques. Les dimensions des cristaux peuvent également avoir
un effet sur la résistance mécanique comme décrit par (Moiriat, 2001) (Tableau 11).

Caselle et al. (2019b) s’intéressent quant a eux a la relation entre des paramétres
granulométriques quantitatifs soit D10, D50 et UC (coefficient d’uniformité) et la résistance
mécanique des gypses. Ces paramétres déterminés a partir de la courbe granulométrique
correspondent au diameétre pour 10% et 50% des grains comptabilisés. Le coefficient
d’uniformité est le rapport entre le D60 et le D10, et il permet d’estimer I'uniformité de
I’échantillon (Figure 52).
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Tableau 11. Propriétés mécaniques du gypse en fonction de sa granulométrie. (Moiriat, 2001). Rc : résistance en
compression, Rtb (résistance a ’essai brésilien, Vp : vitesse du son, n : porosité, mv : densité (kg/m?)

Re Rtp | ndice Mv
faciés Taille (mm) fragilité | vp(m/s | n (%)
(MPa) | (MPa (Re/Rtb) (g/cm?)
microcristallin <0,01 25.5 2.9 9.1 4431 4 2.24
macrocristallin | [0,01;0,1] | 25.6 2.9 8.8 4282 5.3 2.21
grenu [0,1; 1] 16.2 1.76 9.5 3594 7.8 2.15
macro grenu >1 7.6 1.16 8.1 2433 12.1 2.05

Ainsi, le développement de grains de plus importante dimension favorise le développement de
la porosité et diminue la résistance mécanique globale du matériau. Il peut toutefois étre noté
que I’indice de fragilité correspondant a Rc/Rtb (soit le rapport de la compression sur la
traction) reste équivalent et que donc le solide lui-méme n’est pas impactée.

- ECTET——

| eeom |

01 02 03 04 0OF 0 0-S 1 15 2 4 £ bl 10

Oy MM

Figure 52 Relation entre la résistance mécanique et les paramétres granulométriques. D’aprés (Caselle et al., 2019)

IV.

La littérature est relativement pauvre concernant des essais de perméabilité sur le gypse
(Tableau 12). Ce manque de données peut provenir de la faible perméabilité du gypse (Figure
53). Il est d’ailleurs a noter que la perméabilité du gypse semble relativement homogeéne mais
n’a ét¢ mesurée dans les précédentes recherches que sur des roches gypseuses de faible
porosité.

Perméabilité du gypse

Tableau 12 : Perméabilité du gypse dans la littérature

Porosité e, bl .
Source Lieu Age Perméabilité Perméabilité | Méthode
(%) (m?) (m/s) (air/gaz)
(Wu et al., 2021) Chine | Eocéne 31 510%-4,2.10" 5104210 | eau
Auvray (2003) Jura Trias 1a5 10""-107" 10 -107 air
-13
(Bell, 1994) GB Trias 34 37107~ |137107-4810° /i
4,8.10
(Charles et al., 1993) I Il 4,6 6,9. 10" 6,9. 107 Il

Bien que la perméabilité ne soit pas uniquement fonction de la porosité, elle est un des
parametres qui gouverne la perméabilité (Bousquie, 1979). La contrainte exercée peut
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également avoir un impact (Wu et al., 2021) car I’application d’une contrainte peut réduire la
perméabilité en fermant la porosité. A partir d’un certain seuil, la rupture ductile du matériau
génere un phénoméne de glissement induisant de nouveau chemin d’écoulement. Ainsi la
perméabilité augmente de nouveau.
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Figure 53 Perméabilité des roches et classification de la perméabilité (Géraud, 2000)

V.

Une majorité des études sur la dégradation du gypse s’inscrivent dans le cas du suivi de pilier
de carricre compte tenu de 1’exploitation importante du gypse en milieu souterrain. Ce
contexte, ainsi que les faibles valeurs de perméabilité du gypse pousse a mettre en place des
expériences en laboratoire de dégradations d’éprouvettes, principalement en termes de
dissolution de leurs surfaces. Ainsi les expérimentations peuvent se faire par simple
immersion (Zhu et al., 2019), avec ou sans écoulement et renouvellement de fluide (Bertolus
et al., 2017; Castellanza Riccardo et al., 2010). Dans le cas de la carriére de gypse abandonnée
de « Carale » en Italie, cette carriére est soumise a une arrivée d’eau via le percement du toit
imperméable. Ainsi la nappe sus jacente s’y déverse et 1’a inondé progressivement. Afin de
simuler la dégradation des piliers de la carriére par I’écoulement mis en place, Castellanza
Riccardo et al. (2010) appliquent une charge constante sur des éprouvettes afin de représenter
un pilier en place. Ces piliers sont ensuite soumis a des écoulements d’eau autour d’eux pour
simuler I’inondation des galeries et le renouvellement de 1’eau. La dégradation du matériau
est mesurée a partir de la réduction de la résistance des éprouvettes testées (Figure 54a) en
compression et a partir du déplacement généré lors de I’écrasement des éprouvettes sous
contrainte (Figure 54b). Les 3 phases de régime différé décrites par Auvray,( 2003) sont
également présentes.
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Figure 54 Dégradation de la résistance en compression et déplacement sous contrainte d’éprouvettes de gypse.
D’aprés(Castellanza Riccardo et al., 2010)
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Dans sa these, Auvray, 2003 compare les propriétés poromécaniques de gypses dans
differents quartiers de deux carriéres souterraines avec des gypses de différents ages afin de
mettre en évidence leur mode de dégradation. Au sein d’un pilier, des gradients d’altération
sont observés via des mesures de la surface du pilier soumis a des altérations jusqu’au coeur
du pilier qui est plus préservé (Tableau 13).

Le cas de la carriére de Livry-Gargan lui apparait comme contradictoire. En effet, on observe
une augmentation de la porosité (un doublement sur 50 ans) avec une augmentation des
propriétés mécaniques alors que ces derni¢res devraient diminuer avec 1’altération.

Tableau 13 Caractérisation des gypses dans différentes zones exploitées de deux carriéres. (Auvray, 2003)

densité porosité Saturation Vitesse du d":’z/llggtlijckiaté Coefficient
Date de g.cm® totale (Nt) (%) son (m/s) de Poisson
.. | début (GPa)
Carriére | _, .
d’exploi ) ) ) écar ) )
tation | moy | €02t | o | Gcart| | écart | ¢ | moy | €cart | o | écart
Y| type Y| type Y type y type Y| type Y1 type
2000 222|001 | 6.1 0.4 51 3 2961 | 250 | 175| 3.3 0.24 | 0.0
é“’ry' 1950 | 2.09 | 0.03 | 103 | 1.1 | 52 | 6 | 3313 | 50 |21.5| 0.6 | 0.25| 0.0
argan
1900 206 | 0.02 | 116 | 0.7 12 1 3682 50 [ 25.4| 0.8 0.27 | 0.0
2000 229 | 002 | 23 1 17.3 5 4750 | 200 | 35 1.9 033 | 0.0
Grozon 1970 2331001 | 1.2 0.4 | 31.9 9 4968 50 [37.8| 0.3 034 | 0.0
1920 23 | 003 | 14 1.3 | 31.3 21 4929 | 100 | 37.5 1.2 033 | 0.0

L’observation de 1’évolution en profondeur des piliers est quant a elle plus cohérente. Dans
cette configuration, Auvray (2003) observe la réduction de la porosité et I’augmentation des
propriétés mécaniques. La porosité est plus développée en surface des piliers qu’au ceeur de la
structure (Figure 55). Auvray (2003) met ainsi en évidence un gradient de dissolution. L’eau
nécessaire a ce phénomene provient de ’humidité ambiante.
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Figure 55 Mise en évidence de gradient d’altération dans les piliers de la carriére de Livry-Gargan selon I’Age
d’exploitation. D’aprés (Auvray, 2003)

La commune de Roquevaire dans les Bouches du Rhéne (13) posséde quant a elle une
importante carriere souterraine abandonnée avec des circulations active d’eau pénétrant pas la
fissuration du massif. Le gypse triasique présent a subi d’importants phénomenes tectoniques
a lorigine de nombreuses hétérogénéités. Or, le site est régulierement soumis aux
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effondrements, Afin d’étudier la vitesse d’altération des piliers, une importante campagne a
été menée in situ. Des éprouvettes furent soumises a une dissolution a partir de 1’cau de la
carriere. Un systéeme de bac a été mis en place et des éprouvettes sont immergées pour simuler
la sollicitation subie par les piliers. Le suivi de la dégradation des propriétés mécaniques a été
réalisé sur des périodes de plusieurs mois et la dissolution montre des variations sur les
éprouvettes caractérisée par de 1’hétérogénéité associée a la nature triasique du gypse et son
contexte de formation (Figure 56).
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Figure 56 Evolution des éprouvettes soumises & la dissolution dans la carriére de Roquevaire. (Bertolus et al., 2017)

Le suivi de la résistance en compression simple (Rc) des éprouvettes permet de suivre 1’effet
de la dissolution sur le matériau. Or 1’étude n’a pas pris en compte la porosité et la possibilité
de gradient interne aux éprouvettes. Cette porosité devant étre faible dans les piliers de par le
contexte orogénique et la contrainte sur le pilier qui tend a fermer la porosité. La réduction de
la résistance en compression a partir de différents blocs montrent néanmoins une évolution
commune avec une réduction de 0,7 MPa / semaine (Bertolus et al., 2017) pour une perte de
masse de 10 a 17% par mois sur des éprouvettes de diamétres 50.

D’autres essais sur la perte de masse en fonction des variations de nappe ont permis de mettre
en évidence le phénomeéne de « diabolo ». La nappe sera saturée dans sa partie inférieure et la
dissolution est ainsi plus active dans la partie haute qui est dans le méme temps soumise a des
variations de hauteur.
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Figure 57 Réduction de la résistance a la compression avec la dissolution et de la saturation. (Bertolus et al., 2017)
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Fabre et Dayre (1982) utilisent un perméametre radial pour provoquer la dissolution
d’éprouvettes de gypse saccharoide. Ils notent la réduction rapide de la saturation de I’eau
percolée (en 1 heure) et ’augmentation du débit (bien que minime). Les auteurs calculent
ainsi un taux de dissolution de 1’ordre de 2,7.10™ g/L, ce qui représente environ 6 cm de
récession par an, soit des valeurs tres fortes au regard des valeurs estimées dans la littérature
(Figure 58) avec des taux de dissolution de quelques mm/an. Une explication peut étre
avancée par le fait qu’il s’agit d’une expérience de laboratoire utilisant de ’eau pure, les
valeurs de la figure étant des mesures in situ.

tau de récession. mm/an
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Figure 58 Diagramme des taux de récession mesuré expérimentalement en fonction des méthodes et localisation des
essais. Modifié d’aprés (Klimchouk et al., 1996c).
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Syntheése : Cette revue bibliographique a mis en évidence plusieurs aspects du gypse ainsi
que certaines de ses propriétés. Tout d’abord le gypse est une roche de résistance
mécanique faible a modérée (de quelques MPa a environ 40 MPa en compression). Sa
porosité est sensible a 1’évolution du massif qui le contient avec des phénomeénes de
compaction pouvant réduire la porosité et favoriser une augmentation de la résistance
mécanique (Fabre and Dayre, 1982; Klimchouk, 1996c). La résistance mecanique est
également dépendante de plusieurs facteurs comme la granulométrie (Caselle et al.,
2019a). Cette résistance permet de definir des modules mécaniques (principalement le
module d’élasticité et le coefficient de Poisson) utiles au développement de modeles
numériques incorporant les lois de comportement. Ces deux paramétres sont fondamentaux
pour envisager des travaux de modélisations ou la détermination des modéles de
comportement(Giambastiani, 2005).

La porosité du gypse possédant plusieurs faciés peut aller de 0,1 a plus de 20%. Ces
valeurs montrent la nécessité de détailler finement la structure porale du matériau, qui est
peu décrite dans la littérature. Ce manque provient en partie de la faible perméabilité du
gypse donnant l'impression d’un matériau sans écoulement possible. Cet a priori fait
partie des critéres faisant du gypse une roche susceptible de stocker des déchets nucléaires
ou du CO2 (Nguyen and Selvadurdi 1996; Thoraval and al. 2015; Khaledi and al. 2016; Li
et al. 2020; Meng et al. 2022). Cependant tenir compte seulement de la porosité du gypse
apparait comme insuffisant car les propriétés hydrauliques dépendent aussi, par la
tortuosité du réseau de pores, de la connectivité de ce réseau et des dimensions des pores
(famille de pores).

La plupart des travaux sur le gypse dans la littérature s’inscrivent dans un contexte de
soutenement de galerie (carriere, stockage) et considerent presque uniquement [’interface
galerie/solide comme lieu d’altération. La présence d’un gradient d’altération du matériau
gypseux est peu prise en compte. Ainsi la mise en évidence d une altération de [’extérieur
vers le coeur dans les piliers de carriéres souterraine de gypse constitue un élément
important mais rarement décrit dans la littérature. La réduction des propriétés mécaniques
provient en effet a la fois d’'un gradient d’altération du matériau par dissolution qui
s additionne a la régression de surface du matériau.

D. Etat de I’art sur les modéles HMC

Les modéles numériques sont maintenant couramment utilisés dans de nombreux domaines ou
pour représenter différents processus :

- stockage de déchets radioactifs, de gaz (Coarita-Tintaya et al., 2023; Grgic et al.,
2021),

- exploitation pétroliere ((Meer and Spiers, 1999),

- karstification (Golfier, 2001; Laouafa et al., 2021),

- qualité des eaux souterraines (Guo et al., 2015; Pan et al., 2016),

- érosion chimique des roches (Wu et al., 2013; Laouafa et al., 2019; Zakharova et al.,
2007; Alewell et al., 2015; Maurin et al., 2005),

- endommagement par précipitation saline, (Beck, 2006; Ha, 2012).

lls permettent ainsi de faciliter les calculs pour le dimensionnement de fondation, pour
I’évaluation de la stabilité de versant, ou de représenter les écoulements dans les milieux
poreux ... avec différents couplages possibles en fonction du probléme analysé (Figure 59).

Cette partie vise a dresser un bilan des connaissances sur les modeles numeériques Hydro-
Méca-Chimiques (HMC) avec ou sans couplage en éléments finis. L’effet de la température
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sur la dissolution, plus particulierement dans le cas du gypse a été étudié au niveau
expérimental (voir ci avant partie B.3), mais sera peu abordé.

Tout d’abord les modeles hydro-mécaniques (HM) reposant sur les grands principes de la
poromécanique seront présentés. Il peut toutefois étre énoncé ici que 1’effet de la mécanique
sur I’aspect chimique aura un réle mineur par rapport a 1’effet de la chimie sur la mécanique
(Ha, 2012). En effet, la chimie avec les réactions de dissolution-précipitation a un impact plus
important que la mécanique sur les parametres contrdlant ces processus. Il peut toutefois étre
cité la dissolution sous contrainte comme cas existant ou la mécanique intervient de maniere
efficace sur la chimie (Ha, 2012; Diederik and Simunek, 2005).

Uncoupled Processes X
c /\
T M H c ¥ wr—c
Fully Uncoupled
o ’ l l l l T H T
S
Szquential T » M » H » C > T M
T
H c
Coupled Processes A
M c
T M H C H u
3 = £ > H
One-way Coupling > = >
v > ¥ > 9 > M c M o
T C H M
Two-way Coupling P g B 2. = T H
(Feedback Coupling) A > 4 s > 4
Note: T = Thermal, M = Mechanical, H « Hydrological, C = Chemical. ") c

Figure 59 Diagramme des processus de dégradation des géomatériaux et couplages entre processus. (Tsang, 1991)

Le r6le de la composante hydraulique sera quant a lui fondamental tant pour son role dans
I’écoulement que dans la pression du fluide, aussi bien au niveau mécanique que du point de
vue chimique. L’eau étant eau vecteur de réactions chimiques, phénomene de transfert de
masse/matiére par advection, dispersion, diffusion.

Enfin quelques exemples de couplages HMC portant ou non sur le gypse seront abordés dans
cette partie.

I. Modélisation des milieux poreux
Introduction

Les geomatériaux sont des matériaux hétérogénes constitués d’une phase solide et d’une
phase fluide. La modélisation de ces ensembles nécessite une phase d’homogénéisation. Ce
milieu homogene adapté a 1’échelle et a I’objectif des calculs menés, 1’étude d’une éprouvette
ou d’un ouvrage ne nécessitant pas la méme approche. Les calculs numériques reposent pour
I’essentiel sur des simplifications et ces derni€res varient en fonction des objectifs. Chaque
aspect nécessitant un ensemble de calcul complexe a lui seul, le couplage demande donc de
faire des choix (Ouraga and Laouafa, 2020).

Il existe quatre échelles de modélisation en fonction de ce qui est étudié en géologie (Figure
60 (Ouraga and Laouafa, 2020; Guo et al., 2016; Ha, 2012) . 11 s’agit des échelles :
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- microscopiques : échelle de la réaction et des éléments granulaires,
- mésoscopique : échelle de I’éprouvette,

- macroscopique : variation de faciés,

- mégascopique : un massif.

Les changements d’échelles sont possibles a condition d’utiliser des méthodes appropriees et
de respecter le volume ¢lémentaire représentatif (VER) nécessaire. Dans 1’établissement de
modeéle numérique, la premiére étape consiste & déterminer le Volume Elémentaire
Représentatif (VER). 1l s’agit du volume minimal permettant une représentativité d’une
mesure (Ngoc Bien, 2010; Ha, 2012). 1l nécessite de respecter 3 longueurs caractéristiques :

- llataille du VER
- dlataille des hétérogénéités
- D lataille de la structure hétérogéne)

Définissant les conditions suivantes :

- un milieu continu (I <<D)
- Tutilisation d’une loi homogene (D << )

Cette partie vise a décrire de maniere synthétique les principales lois et caractéristiques des
milieux poromécaniques a 1’échelle macroscopique et de présenter quelques exemples de
modeles existants prenant en compte la dissolution.

Echelle macro

-_/

Echelle Méﬂﬂi copique

Echelle microscopique —= ——
| Echelle méso l

Figure 60 Illustration des différentes échelles de modélisation en modélisation.(Guo et al., 2016)

1) Généralités sur les milieux poreux

La théorie des milieux continus en poromécanique est une des premiéres théories élaborées
pour analyser les champs de deformation des solides élastiques et prendre en compte
I’écoulement au niveau microscopique. Elle est basée sur I’équation de Navier-Stokes
(Coussy, 2010). Les travaux de Navier-Stokes sont adaptés a 1’échelle microscopique et
considerent I’écoulement comme un flux continu. Ces travaux sont valables pour I’hypothése
de petites déformations et n’intégrent pas le principe de pression partielle permettant d’établir
les lois régissant un écoulement macroscopique dans un solide. Ces points sont développés
ultérieurement par plusieurs auteurs, comme Therzaghi, Darcy...(Coussy, 2004). L’échelle
macroscopique est également 1’une des méthodes plus communes pour la modélisation d’un
écoulement a I’échelle poral. C’est cette théorie qui est développée ci-dessous.
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2) Milieu poreux continu a I’échelle macroscopique

Cette partic s’intéresse aux méthodes macroscopique et microscopique. La méthode
microscopique qui implique de différencier la phase solide (€s) et la phase de fluide (Qp)
(Ngoc Bien, 2010) n’est pas investiguée de maniére approfondie ici. En effet, I’approche
microscopique permet de suivre de maniére fine et précise les phénomenes de dissolution
(effet de la géométrie ...), mais demande des maillages fins qui alourdissent le calcul et
rendent complexe leur mise en ceuvre pour des volumes macroscopiques (Ouraga and
Laouafa, 2020; Ha, 2012). Les changements d’échelles (principalement du mode
microscopique vers 1’échelle macroscopique) sont réalisés via de nombreuses méthodes
d’homogénéisation. Elles reposent sur le principe que les propriétés physiques du matériau
restent les mémes, une fois que 1’unité du systéme est suffisamment grande (Le Maout, 2020).
I1 est cit¢ comme exemple de méthode de changement d’échelle la méthode de la moyenne
volumique (Brenner and Stewartson, 1997; Mauri, 1991, p.199; Coussy, 2004; Ngoc Bien,
2010; Ouraga and Laouafa, 2020).

L’approche macroscopique considere de maniére confondue la phase solide (le squelette) et la
porosité ou va circuler un fluide (air ou liquide), tel que (éq 1.D.1) :

0=0,+0, (éq 1.D.1)

Le Volume Elémentaire Représentatif (VER) est donc une superposition des deux ensembles
(multiphasiques) dans le maillage qui est considéré homogene et continu (Coussy, 2004; Ha,
2012). La phase de vide peut ensuite se diviser en fonction de sa saturation en air, vapeur et
liquide. Dans ce travail, il est utilisé le logiciel Disroc (Fracsima, 2016) qui utilise une
approche macroscopique. Aussi la suite de cet état de I’art mettra en avant ce type de modele.
La description de 1’évolution des conditions s’effectue a partir des équations aux dérivés
partielles (EDP) (Ngoc Bien, 2010; Ouraga and Laouafa, 2020). L’avantage de cette approche
est de pouvoir réaliser des simulations sur des éléments de la taille de I’éprouvette au massif
(décamétrique), ce qui facilite la transposition des parametres expérimentaux a des cas
d’étude géotechnique. L’approche macroscopique ne permet pas en revanche de suivre de
maniere fine les échanges a I’interface solide-liquide. Elle est en effet développée initialement
pour le suivi dispersif d’aprés ces premiers auteurs (Taylor, 1953, 1954; Aris and Taylor,
1956).

3) Notions de porosité

L’étude du milieu mécanique seul s’effectue comme énoncé dans la partie précédente a partir
de la relation entre contrainte et déformation des matériaux. L’ajout du milieu poreux au
probléme conduit a intégrer a ces tenseurs la porosité (D) et sa variabilité, ainsi que la
composante de « pression de fluide » qui lui est associé (Pouya, 2020). La porosité est définie
comme le volume de vide (V,) au sein d’un volume de matériau non déformé (Vo) donné tel
que (éq 1.D.2) :

p=2 (Eq1.D.2)

Il s’agit ici de la définition lagrangienne a distinguer de la vision eulérienne (éq 1.D.3). La
différence entre ces deux approches est que I’approche lagrangienne consiste a suivre chaque
¢lément tandis que 1’approche eulérienne consiste a suivre le volume dans son ensemble
(Figure 61). Ainsi, I’approche eulérienne s’attache a suivre la déformation du volume sous la
contrainte (V,) tandis que 1’approche lagrangienne estime le volume constant. La différence
est minime et souvent jugée négligeable pour de petites déformations (Pouya, 2020; Ha,
2012).
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Figure 61 Illustration des approches lagrangienne et eulérienne en modélisation (Ouraga and Laouafa, 2020)

La tortuosité (1) est le paramétre permettant de prendre en compte 1’aspect non linéaire de la
porosité. Elle correpond au rapport entre la longueur moyenne des pores et la distance linéaire
de ces plans dans un axe. Elle est décrite (éq 1.D.4) comme le rapport entre la distance
réellement parcourue (L) et la distance linéaire entre deux points (D)

T== (éq 1.D.4)

D

Dans les milieux poreux, elle permet d’attribuer a la porosité un facteur de structure (f)
permettant de retranscrire 1’effet de la tortuosité (éq 1.D.5).(Le Maout, 2020)

T

f=z (éq1.D.5)
4) Principe de contrainte effective

La contrainte effective (c’) repose sur le principe que lorsqu’une contrainte est exercée dans
un volume poreux, la déformation et la résistance du matériau sont impactées par la présence
d’un fluide dans la porosité. Cette contrainte effective est proposée par (Terzaghi, 1934) dans
le cadre de la mécanique des sols. Pour un milieu saturé, la contrainte est ainsi reprise par le
squelette mais aussi pour partie par le fluide, elle s’exprime telle que (éq1.D.6):

o' =oc+p/I (éq1.D.6)

Il faut noter que dans cette écriture les contraintes de compression sont comptées négatives.
Dans le cas classique d’une compression, la contrainte tend a comprimer le volume, tandis
que la pression de fluide va chercher a sortir du volume. Ce principe sert a décrire la
déformation du milieu poreux sous I’exces de contrainte vis-a-vis de la pression interstitielle
(Coussy, 2010). La contrainte effective est un élément de base des couplages
hydromécaniques (Ha, 2012; Pouya, 2020). (Biot 1941, 1955, 1972) intégre a 1’équation
précedente un coefficient de Biot, noté b. Ce coefficient se définit par 1’équation.1.D.7. Ce
coefficient permet de définir dans quelle proportion la contrainte effective s’oppose a la
déformation élastique (Alam et al., 2010; Eslami, 2010).

b=1--:2 (691.D.7)
Avec Ks, le module de compressibilit¢ du solide sans porosite et K, le module de
compressibilité de la roche poreuse. K est donc toujours inférieur ou égal a Ks, soit b < 1.
Dans le cas ou b est égal a 1, alors I’équation de Biot est équivalente a Therzaghi et le
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squelette est déformable et incompressible. L’extension de la contrainte effective a des cas de
sols sous saturés fut introduit dans les années 1950 par (Bishop 1959) mais sera pas
développée ici.

I1 est possible de définir b (¢q1.D.8) a partir de la porosité en considérant 1’expression de Kg
ci-dessous (éq1.D.9) (Bemer, E. et al., 2004).

b= P (éql.D.8)

14
<1>0+(1—<1>0)K—i

_ (1_¢0)Ks
Ko - KS
Kc

(691.D.9)

Avec Kq le module de compressibilité drainé. Toutefois, le squelette n’est pas le seul a se
déformer sous la contrainte. La déformation volumique du fluide est également déterminable
suivant le module de Biot (M) (éq 1.D.10) (Bemer, E. et al., 2004).

1_ by & _ Kp :

il +Kﬂ s (éq1.10)
Avec Ky, le module de compressibilité du fluide et ®o, la porosité initiale. Ces deux
paramétres permettent ainsi d’intégrer 1’évolution de la pression de pore (pp) (€q1.D.11) et éq

(éq1.12) se déformant avec la contrainte mécanique et la dégradation du matériau (Figure 62).

00 = (K4 — %) 0e,1 + 260 — bdp, 1 (6q1.D.11)
dp d .
—F = —bde, + p—’f’; (éq1.D.12)
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Figure 62 relation entre le coefficient de Biot et la porosité (Bemer, E. et al., 2004)

[I. Modélisation d’écoulement monophasique

Dans cette partie, il est développé des éléments généraux sur les principes régissant les
écoulements dans les milieux poreux (principe thermodynamique, loi de conservation...) aux
niveaux microscopiques et macroscopiques. Ces éléments sont aux principes fondamentaux
des logiciels de modélisations élément finis. Leurs compréhensions est donc un prérequis pour
envisager le développement d’un systéme d’équation pour modéliser la dissolution du gypse
et son évolution poromécanique.
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La thermodynamique est initialement développée dans le cadre des propriétés physiques des
corps vis de la température. Ces deux premiéres lois fondamentales sont réguliérement
invoquées (Ouraga and Laouafa, 2020; Ha, 2012; Le Maout, 2020) pour contribuer a la
détermination des principes d’équilibres dans les milieux homogénes et continus pour des
phénomenes réversibles ou non.

1) Premiere loi de la thermodynamique

La premicre loi de la thermodynamique énonce le principe de la conservation d’énergie.
C’est-a-dire, que 1’énergic nécessaire au passage d’un état d’équilibre a un autre pour un
systeme donné est égale a la somme du travail et de la chaleur des forces extérieures sur le

systétme. Son application a un volume de matériau poreux () est défini par I’équation
suivante (éql.D.13) (Ha, 2012).

gf ps(1 —n)(es +5 (V*)? d2, + d—f Iy, Prm (ef + l(Vf)z) d0, = Prr(VS, V) +Q° (éq1.D.13)

Avec e, e I’ energle interne de la matrice solide et du ﬂulde Q" est I’énergie apportée par
Pextérieur, PET (V5,V') est la puissance mécanique, V° et V' sont les vitesses des matrices
solide et fluide.

2) Deuxieme loi de la thermodynamique

La seconde loi énonce quant a elle que le principe d’augmentation de 1’entropie est égale a
I’apport externe d’entropie. Elle peut étre formulée telle que (éq 1.14) :

dtf ps(1 —n)S, dR, + L f PrnspdQy > fan q"da (é91.D.14).
Ou ps et prsont les densités mtrlnseques de la matrice solide et du fluide.

3) Principe de la conservation de masse

A I’échelle du volume élémentaire, la loi de conservation de masse s’écrit (éq 1.D.15) dans le
cas d’une seule espéce présente dans une phase poreuse @ (Ouraga and Laouafa, 2020) :

0 .
a(pa83u|Aﬁ) + V. (pasﬁa)Aﬁ Vﬁl) - V. (paeﬁ V:(,()Aﬁb + QA[)’ + Raﬁ + RAB = 0(eq 1D15)

(@) (b) (©)

Avec pg, la masse volumique de la phase o (kg.m™), w,q la fraction de concentration
massique de I’espece A dans la phase B, €5 la fraction volumique occupee par la phase @, Vg
la vitesse de la phase fluide, DaB le tenseur de dlsper5|on (m2.sec™t), Qe terme source de
I’espéce A dans la phase @ au sein du VER (g. m 3 sec™h), Ry le terme de transfert de masse &
I’interphase de 1’espece o dans la phase B (g.m>.sec™), Ryq le terme de la réaction chimique
de I’espéce A dans la phase @ (g.m™.sec™).

L’ensemble (a) décrit la variation temporelle de ’espéce A dans @, (b) décrit le transport
convectif et (c) le transport diffusif.

Cette équation de conservation de masse est utilisée pour la modélisation d’un transport de
compos¢ multiphasique et s’exprime pour tout point de la phase ou du domaine @ a I’instant t
(excepté a sa frontiére).
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[II. Loid’écoulement a échelle microscopique et macroscopique
1) Loi d’écoulement monophasique a I'échelle du pore

Dans le cas d’un squelette solide indéformable (s), la loi de conservation de la masse d’un
fluide (w) dans le milieu poreux s’écrit (éq 1.D.16A) :

‘%‘" + V. (paVq) = 0 pour a € {w, s} (ég1.D.16A)

En faisant I’hypothése d’un solide parfaitement indéformable (éq1.D.16B) et la conservation
du moment cinétique a I’échelle microscopique est (éq1.D.16C) :
V.v, = 0 pour a € {w, s} (é91.D.16B)

9(paVa)
at

Avec vs = 0 pour le solide. Il est possible de simplifier I’équation 1.D.16C en 1.D.16D

+ V. (pavava) ~—Pa9a —la = 0 poura € {W: S} (éC]l.D.l6C)

% + V. VU, — Gw — iv' (=pI +1,,(Vv,, + V'v,,)) = 0 (€91.D.16D)

Le systéme d’équations composé de C et B forme le systéme d’équation de Navier-Stokes (Le
Maout, 2020; Stoter et al., 2017).

2)  Loid’écoulement monophasique a I'échelle macroscopique

On se limite ici a la description d’un écoulement en milieu saturé en eau, configuration
choisie dans le cadre du travail de thése. Il s’agit donc d’étudier I’écoulement d’un fluide
aqueux monophasique dans la porosité d’un gypse. A 1’échelle macroscopique, 1’écoulement
de I’eau est régi par la loi de Darcy (Darcy, 1856; Ha, 2012) (é91.D.17).

oP
6xl-

vi=k (éql.D.17)
Avec K est la conductivité hydraulique (m/s), k la perméabilité spécifique (m2), dh/dx; le
gradient hydraulique, P la pression hydraulique et xi est 1’abscisse de i. Avec la relation
(q1.D.18) :

f
k = %K (é91.D.18).

Ou p est la masse volumique du fluide (kg/m3), n est la viscosité dynamique du fluide (Pa/s)
et g est I’accélération de la gravité (m/s).

3) Relation porosité-perméabilité

Il vient d’étre décrit le modele de Darcy permettant de quantifier la vitesse d’écoulement en
prenant en compte la porosité pour un cas sans évolution de ces parametres (éq 1.D.19).
Plusieurs lois ont été développées afin de prendre en compte I’évolution de la porosité
(dissolution, fissuration...) dans le milieu poreux, processus majeur dans le cas de formations
gypseuses. La plus fréquemment rencontrée est la loi de Kozeny-Carman (éq 1.D20).

_ ®\3 (1-9,)? .
k =k, (qTo) (=2) (6q1.D20).
Avec kg et @y les valeurs initiales de perméabilité et de porosité.

D’autres relations existent comme la loi de Fair-Hatch modifiée (éq 1.D.21) (Bear, 1979;
Beckingham, 2017), le modeéle de Verma and Pruess (1988) (eq 1.D.22) ou encore des lois de
puissances (éq 1.D.23) ,dont I’exposant n est issu de résultats expérimentaux (Nogues et al.,
2013; Luhmann et al., 2014; Menke et al., 2017; Al-Khulaifi et al., 2017).
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_ 2/3 _ 2/3 2
k = ko (Lm0 (0720) (6q1.D.21).
(1-D)2/3+E; (dp—D)

Avec @: la porosite finale apres dissolution complete du minéral considéré et E; une
constante.

o-d,\" ,
k=1ko( T cDC) (691.D.22).
Avec @ la porosité critique ou la perméabilité vaut 0 et n un parameétre empirique.
L’estimation de @ est de 0,8 a 0,9 d’aprés Verma et Pruess (Afanasyev and Grechko, 2023;
Liu and Zhou, 2023).

k =k, (g)n (éq1.D.23).

Le choix de cette relation peut avoir un effet important dans I’évolution de la porosité, comme
mis en évidence par (Aguila et al. 2022), notamment la valeur des exposants n. La
propagation du front de dissolution est déterminée pour une large part par la vitesse de
renouvellement du fluide qui va déterminer la durée de dissolution mais aussi la propagation
de I’altération (Figure 63).
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Figure 63 Evolution de la porosité (& gauche) et de la conductivité hydraulique (& droite) dans le gypse pour une
simulation d’une durée de 1 000 ans pour différentes relations entre porosité et perméabilité (Aguila et al. 2022).

4) Exemple de génération d’un milieu poreux

Une méthode pour générer un milieu poreux de maniére simple est basée sur les diameétres
d’acces aux pores issus des courbes de porosimétrie par intrusion de mercure (PIM) et la
genese de conduits a géométrie simplifié. Cette méthode basée pour partie sur des résultats
expérimentaux est développée par Ha(2012) dans sa these sur 1’altération du tuffeau.

Elle consiste en la division de la distribution des diameétres de pores en un nombre de classes n
arbitraires (18 dans sa these). Chaque classe se voit ensuite attribuée son diametre median. Il
est ensuite généré dans le milieu le nombre de conduits correspondants. La porosité étant
importante dans son matériau (®=49%), Ha, (2012) fusionne une partie de ces conduits en des
« pipe bundle » (Figure 64). Cela afin de réduire les temps de calculs et de simplifier le
modeéle. Un « pipe bundle » est un regroupement de capillaires en une seule structure (de
rayon R) équivalente au niveau hydraulique a la somme des rayons r des capillaires qu’il
représente.
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ntR? = nnr?
= c,r
= -
3335233 NN
2XH =>
- y
NG
nrr?=nR?

R : diametre de pore issu de I'agglomaération des pores r
r : diametre de pore constitutif
c : constante de Kozeny d'un pore r

C : constante de Kozenyd'un pore R
Figure 64 Principe de pipe-bundle. (Ha, 2012)

Un des points principaux de cette méthode réside dans le choix de la géométrie des conduits
de pores impactant la perméabilité. A partir de la loi de Kozeny-Carman, il est possible d’en
définir I’effet pour des rayons connus (Tableau 14) sur la conductivité hydraulique. Le tableau
comportant les formules permettant ces calculs est donné en Annexe 1.E.1 La géométrie au
travers du coefficient de Kozeny (c) joue un role important dans les conditions d’écoulements
(éq 1.D.24). En plus de ces géométries, I’utilisation de la loi de Poiseuille permet également
de definir une approximation du coefficient de Kozeny pour une section circulaire (éq1.D.25).
CD3

c== (69 1.D.25)

Ou c*=ct soit la constante de Kozeny prenant en compte la tortuosité du réseau poral (t).

Tableau 14 Conductivité hydraulique d’un conduit en fonction de sa géométrie selon Kozeny-Carman. (Ha, 2012)

Section Circulaire Triangle Carrée Rectangle
__ ¢ S ¢ s| ¢ S ¢ S
K c4n(l — d)22 c12v/3(1 — ¢)?? cl6(l — ¢)2e? cl6(1 — )32
Section Ellipse 10 Ellipse 20 Ellipse 30 Ellipse 40
¢ S J S ¢ S LJ S
K c20.2m(1 — $)%t? | c40,17(1 — d)%1% | c60,06m(1 — )21 | cB80,05m(1 — )2 12

L’écoulement peut étre schématis¢ par une forme géométrique tubulaire (via la loi de
Poiseuille) ou s’écoule le fluide considéré de maniére laminaire. Cette schématisation peut
étre faite dans le domaine numérique (Ha, 2012) mais aussi expérimentale (Rousset-Tournier,
2001; Tomachot, 2002; Mertz, 1991) via 1’équation 1.D.26.

_ _ _Bmop(y r? ,
v(r,z,0) =v(r) = 0 92 (1 RZ) (éq 1.D.26)
Le deébit est ensuite déterminable en tout point suivant (éq 1.D.27) :
4
q= %"’TP =cs 2 (6q 1.D.27)
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Ou v est la vitesse d’écoulement (m/s), R le rayon du cylindre considéré, L est la longueur du
tube (m), ¢ la conductivité hydraulique (m/s) et S la section du tube (m2) et q le débit (m*/s).
Ce débit peut ensuite étre rapproché d’une vitesse de Darcy suivant les travaux de Kozeny
(Chapuis and Aubertin, 2003; Kozeny, 1927)( éq 1.D.28).

AT ,
v=yc| =~ (g) (éq 1.D.28)

Avec Ss, la surface spécifique (m%masse) et ¢ une constante géométrique valant 0,5 pour une
sphére, 0,562 pour un carré et 0,597 pour un triangle équilatéral (Ha, 2012).

Il détermine ensuite a partir de la loi de Kozeny-Carman la conductivité hydraulique en
fonction de la porosité et de la géométrie. Ces perméabilités permettent ainsi de définir le
débit a partir de 1’application de la loi de Darcy (éq 1.D.29).

Q=k3% = s, 2 (6q 1.D.29)
n L L
Il est ainsi possible a partir des données expérimentales (notamment PIM) d’établir les
parameétres nécessaires a I’établissement d’une structure de pore représentative du matériau et
pouvant définir le volume Qp. Conjuguant ici des paramétres microscopiques pour établir un
ensemble macroscopique pertinent.

Il est a préciser que certains auteurs (Rigby et al., 2001; Rigby and Daut, 2002; Diamond,
2000) critiquent cette approche, jugeant la méthode PIM pas assez précise dans les diametres
déterminés.

5) Modélisation géochimique

Il existe un grand nombre de code géochimique (CHESS, THOUGHREACT...) dont
I’inventaire et les spécificités ne seront pas abordés ici. Il est cité le logiciel PhreeqC, libre
d’acces et qui fait référence pour le calcul du transfert de solutés réactifs dans les milieux
poreux 1D (code de base) (Parkhurst and Appelo, 2013; Potter et al., 2021; Thiéry, 2016)
(Figure 65). Cette famille de codes de calcul vise a déterminer les concentrations a 1’équilibre
d’une solution dont I’état initial est perturbé (une seconde solution ...) a partir des principes
thermodynamiques et des constantes de réactions. Des possibilités de calcul intégrant des
phénomeénes de transport (diffusion, advection) existent également.
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Figure 65 Modeéle de cellules réactives en cascade dans le code PhreeqC - Couplage entre réactions géochimiques
liquide-solide-gaz et transport de masse en 1D (Thiéry, 2016)
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Les couplages Hydro-Méca-Chimiques (HMC) peuvent étre utilisés pour I’étude du
comportement des argiles (effet de pression osmotique) (Dominijanni and Manassero, 2012a,
b; Shackelford and Scalia, 2022; Liner et al., 2018) et pour la durabilité des ouvrages
géotechniques (attaque acide du béton et des pierres)(Ha, 2012; Eyssautier et al., 2016) ou la
préservation des monuments historiques. L’un des principaux facteurs de la dégradation des
monuments étant causé par le développement de contamination saline (halite, gypse...) (Ha,
2012; Janvier-Badosa et al., 2015, 2016).

Le principal levier permettant a la chimie d’influer sur les écoulements se fait via la pression
osmotique et la loi de Fick (cas des argiles principalement). Ces forces sont le plus souvent de
moindre intensité par rapport a I’effet de I’hydraulique sur la chimie. En effet, I’écoulement
va renouveler le fluide dans les zones de réactions et transporter par advection les produits de
réactions, entretenant ainsi les réactions.

Dans I’introduction de cette partie, il a été énoncé le role mineur, voire négligeable de la
mécanique sur les facteurs chimiques. A I’inverse les paramétres chimiques peuvent influer de
maniere importante sur la mécanique (Ha, 2012). Les mécanismes de transformations
minéralogiques via la substitution de minéraux (Blanc et al., 2010; Bouchelaghem, 2010;
Lerouge et al., 2011) ou encore la dissolution engendrant une augmentation de la porosité et
une réduction de la résistance (Mohamad-Hussein, 2007; Zhang, 2008; Hu et al., 2022). La
précipitation quant a elle peut conduire a la cicatrisation de fissure (Ha, 2012; Kolditz et al.,
2016; Tounsi et al., 2020).

Le développement de 1’intégration des paramétres chimiques dans les modéles HMC (Hydro-
Mécanique-Chimique) existant se fait le plus souvent en couplant 1’un de ces logiciels a un
code géo mécanique. Ce type de relation est en développement depuis plusieurs années et
commence a étre bien répandu dans la littérature notamment pour le stockage du CO2 (André
et al., 2007; Goerke et al., 2011; Yin et al., 2011; Zhang and Song, 2014; Pan et al., 2016) et
des déchets radioactifs (Zheng et al., 2017; Xiaodong et al., 2011; Nguyen and Selvadurdi,
1996; Tounsi et al., 2023). Il peut étre cité le couplage COMSOL/PhreeqC (Nardi et al., 2014;
Guo et al., 2018) ou encore MARTHE/PhreeqC (Thiéry, 2016). La plupart des applications de
ces logiciels est de suivre la diffusion d’un élément dans un milieu rocheux (fissurés ou non)
et ne prend pas nécessairement en compte la dissolution « active ». Parmi ces méthodes, il
peut étre cité 1’approche multiphasique a interface diffuse (DIM) et I’approche Abitrary
Lagrangian-Eulerian (ALE).

IV. Exemple de couplages Hydro-Chimiques (HC) et Hydro-Méca-Chimiques
(HMCQC)

La mise en place de couplage entre les différents processus est comme décrit précédemment
dépendant des échelles et des phénomeénes étudiés. Les équations générales présentées
précédemment doivent étre modifiées afin de prendre en compte les interactions entre ces
processus et de les hiérarchiser entre relation forte et relation faible. Enoncé simplement quel
phénomene sera jugé prédominant par rapport a un autre et ’affectera. Une grande partie des
calculs associant la chimie (C) avec la poromécanique (HM) est utilisée via un couplage entre
différents codes de calcul du fait des différences de temporalité entre ces deux phénomeénes
(Figure 66) ou de la complexité du mode géochimique dans le cas d’une solution a la chimie
complexe.
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Figure 66 Relations dans les couplages THMC. (Rihaak et al., 2015)

1) Modéle Hydro-chimique de Ila dissolution du gypse et le
développement karstique.

Ce modele de transport réactif est proposé par Aguila et al., (2022). Les paramétres
constitutifs du modele (débit, structure géologique...) sont établis a partir de la région du
village de Villar de Canas dans le bassin seédimentaire de Loranca (Espagne). L’objectif de ces
travaux est la prévision de la formation de conduit karstique, de la genése du phénomene de
fontis ainsi que la contamination des eaux souterraines par le gypse dissous. Les ions SO,
étant néfastes a la qualité des eaux souterraines. La genese du conduit karstique est initiée a
partir d’une fracture pré définie et les processus se déroulent en milieu saturé.

s se basent sur le code géochimique Eq3/6 couplé au logiciel Core®® pour I’élaboration d’un
maillage 2D représentant le massif. Leur modele permet de considérer une chimie complexe
avec des réactions a 1’équilibre. Le modele est ainsi utilisé pour une solution comprenant 35
especes chimiques et interagissant avec 7 phases minérales (voir Annexe I.1.E). L’ensemble
des phénomeénes de dissolution-précipitation dans le systeme et les constantes de réaction est
considéré a 25°C. L’effet des réactions de dissolution sur la porosité est intégré dans le
logiciel de maillage via 1I’équation de Kozeny-Carman (éq 1.4.20). Les valeurs utilisées sont
définies dans le Tableau 15.

Tableau 15 Paramétres hydrauliques et de transport utilisés par Aguila et al., (2022).

Conductivité Porosité, | Dispersivité, _Coef_ﬁment de
Zone : . diffusion de ?, D
hydraulique K (m/jours) | @ (%) o (m)
(m?/s)
Roche 7.10° 0,045 0.025 3,53.10™2
Discontinuité 110 0,95 0,025 8,34.10™™
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IIs utilisent un systéme roche-fissure pour tester différentes compositions de solution et de
distribution minéralogique. Il est détaillé ici le cas numéro 1, qui représente un massif
homogéne de 2 m par 2 m avec environ 82% de gypse, la discontinuité est placée en bas du
massif modelisé (Figure 67). Leurs simulations sur une période de 1 000 ans mettent en
¢vidence le développement du conduit karstique ou se localise I’essentiel de la circulation
hydraulique. En parallele, la matrice composée essentiellement de gypse présente une
régression d’environ 40 cm et un gradient d’altération de quelques dizaines de centimetres.

L’estimation du taux de dissolution est de 0,375 mm/an, ce qui est concordant avec les
estimations proposées par une partie des auteurs présents Figure 58.

Time= 100y Time = 300y Time = 1000y

Porosity
Q005 03 1.5 o7 195
[ = -

Figure 67 Evolution de la porosité dans le scénario 1 de Aguila et al., (2022).

Ce type de modele couplant la géochimie permet de pouvoir simuler des phénomenes
proches des conditions naturelles notamment aux niveaux de la complexité du milieu (espéces
chimiques, phases minérales hétérogénes). Toutefois, leur utilisation pour la modélisation de
massif prenant en compte des écoulements hydrauliques nécessite des couplages a des codes
en éléments finis parfois difficiles a mettre en place. Dans cet exemple, la chimie permet de
contréler la porosité et la perméabilité mais pas les interactions avec les aspects mécaniques,
nécessitant que le logiciel utilisé puisse les effectuer. Par exemple, le logiciel Hydrus servant
d’équivalent a CORE2D dans la simulation d’écoulements réactionnels avec PhreeqC, ne
permet pas ce genre d’opération. La réalisation d’un couplage HM+C a partir de logiciel
géochimique apparait donc comme nécessitant presque obligatoirement un couplage avec un
code aux éléments finis pour sa partie Hydromécanique.

2) Couplage Hydro-chimique du gypse par la Méthode d’Interface
Diffuse (DIM)

L’INERIS (Institut national de l'environnement industriel et des risques) a effectué¢ un
important travail pour le développement de modéles numériques permettant de modéliser la
formation de cavité liée a la dissolution des roches salines (injection d’acide, de CO2,
dissolution...), notamment le gypse (Luo et al., 2012, 2014, Jianwei et al., 2015; Guo et al.,
2015, 2016; Laouafa et al., 2021, 2019). Leurs travaux sont principalement bases sur la
Me¢éthode d’Interface Diffuse (DIM). Ainsi, le modele proposé prend peu en compte les effets
thermiques, comme celui qui pourrait étre produit pour le stockage de radionucléides.

Dans le cas d’un modéle de dissolution active, le paramétre principal a suivre est la porosité
(ou fraction volumique du fluide) et son évolution (Guo et al., 2016; Ouraga and Laouafa,
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2020). Le principe de cette méthode est schématisé en Figure 68. (2) est la zone d’interface
diffuse et son épaisseur est calculée a partir du champ de porosité. Dans cette méthode,
I’interface est considérée comme une zone de transition dans laquelle les propriétés évoluent
rapidement mais de maniere reguliere. Le milieu est continu sans distinction solide/liquide, la
distinction se faisant via la porosité proche de 1 pour le vide et faible pour le solide.
L’interface dans le domaine est controlée par un coefficient d’échange o et I’épaisseur de
I’interface est obtenue via la résolution d’équation aux dérivés partielles. Ce coefficient est
arbitraire et doit simplement respecter la condition nulle lorsque le point matériel est
strictement solide ou liquide (vaut 0 en limite de valeurs). Plus a est grand plus I’interface est
fin.
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Figure 68 Représentation schématique de la zone d’interface diffuse. (Guo et al., 2016)

La méthode se base sur la moyenne volumique a 1’échelle microscopique vers 1’échelle
macroscopique. Elle suppose que la somme moyennée de la variable microscopique est
transposé a 1’échelle macroscopique en plus d’une déviation de fluctuation. Le Maoult (2020),
note que cette méthode apparait bien adapté aux écoulements aux milieux poreux, bien que
cette interface ne soit pas toujours réellement justifiée. Elle présente une bonne propriété de
conservation de la masse et intégre directement les phénomeénes diffusifs via le traitement
thermodynamique.

Le modele est réalisé en faisant quelques hypothéses initiales pour le simplifier dans son
élaboration, mais sans réellement impacter le fonctionnement de la réaction. La premiére est
que I’activité du soluté est isotrope et homogene dans 1’ensemble de la solution, notamment a
proximité de la phase solide. La seconde est qu’il n’y a pas de précipitation. Ainsi la
concentration en solution reste toujours inférieure ou égale a la concentration de saturation
(Ce)-

La derniere simplification est faite en ne considérant qu’une seule espece chimique. Dans les
faits, la dissolution genere de nombreux produits de réactions intermédiaires et finaux. Par
exemple, la dissociation du gypse peut générer du H*, OH", SO,%, HSO, H,SO,, Ca*" ...
Pour le gypse, les différences entre les constantes de dissolution de ces différents éléments
sont fait;les et peuvent donc se considérer identiques. Ainsi le modele est basé sur le suivi de
I’ion Ca”™",
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Le modéle est comme décrit dans la partie précédente (voir D.I1.B) basé sur le principe de
I’équilibre des volumes massiques.

Le probléme du transfert massique a 1’échelle du pore se présente ainsi sous la forme
(éq1.D.30 et g 1.D.31).

22+ V.(pvy) =0 dans V1 (éq 1.D.30)
22U 4 V. (pwywy) = V.(pw,Dy) dans V1 (éq1.D.31)

Avec v, la vitesse du fluide, V|, le volume de la phase liquide, w; la fraction massique du
soluté (ici Ca®") en solution et D le coefficient de diffusion.

Les conditions aux limites pour le bilan de masse des pseudo-composants a l'interface solide-
liquide (de la normale sortante ni) peuvent étre écrites comme une condition cinétique (éq
1.D.32):

n
n. (pw (v — wg) — pw D) = —M ks (1 — ) = Nys. (—Pps W) dans Ay

Weq

éq1.D.32)

Avec py et ps, les densités du fluide et du squelette, wg la vitesse a I’interface, M la masse
molaire du pseudo-composé (ici le Ca®"), ks le taux de dissolution, n ’ordre chimique de la
réaction, ws la fraction massique du pseudo composé dans le squelette et Ay la surface
interface entre le solide et le liquide. La vitesse de 1’interface est jugée négligeable par rapport
a | vitesse du fluide (10 contre 10™° ou 10 m/s) pour le milieu géologique.

A échelle microscopique, 1’équilibre de la balance de masse est établi par les équations de
Navier-Stokes comme suit (éq 1.D.33) :

Pz% + pv. Vv, = —Vpg + n,V*v; dans la phase liquide (éq 1.D.33)

g, la gravité, n; la viscosité du fluide

Le changement a 1’échelle macroscopique entraine un domaine régi par 1’écoulement de
Darcy tel que les équations d’équilibres de masses deviennent (¢q 1.D.34a, b, ¢).

a(zstps) = K, (éq 1.D.34a)
O(Zztpz) +V.(oV) = —K, (éq 1.D.34b)
(a2 4
(slatlpz) + V. (V) = V. (e,0,D;. V2K, (éq 1.D.34c)

Ou & et | la fraction volumique du squelette et la porosité, Kg 1’échange de masse de I’espéce
dissoute. VI; la vitesse moyenne superficielle. 2;, moyenne intrinseque de la fraction
massique dissoute de 1’espéce considérée ; Dy le tenseur de dispersion défini par 1’équation (éq
1.D.35).

Willy 4 (@, — ap) 221

Dy
D,=—I+4+«
L= T g IVille;

(69 1.D.35)

Ou 7 est la tortuosité, a; et a;la dispersivité transversale et longitudinale selon la géométrie
du milieu poreux. Et I’écoulement est contrdlé ici a cette échelle par la loi de Darcy-Brinkman
(éq 1.D.36).

av, )
pr5t+piVi YV = —(VP = pig) + mV?V, —m K, L.V, (éq 1.D.36)
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Dans le cas d’une roche, la perméabilité est suffisamment faible pour que d’apres Darcy, la
vitesse d’écoulement se détermine comme suit (éq 1.D.37) :

v, = ;‘— ((VP, - p1g) (éq1.D.37)

La constante de réaction (Kg) peut alors se déterminer en fonction de la surface de réaction
telle que (éq 1.D.38) :

2

n n—-1

—q) Koy + auM (1 - ) koorshiV0,  (691.D.38)
OU ay est la surface spécifique (m™), hy est le coefficient additionnel du gradient de masse
(mol.m™.s™), M la masse molaire du calcium (kg.mol™), Mg la masse molaire du gypse
(kg.mol™), Kg : taux de masse dissoute (Kg.m=>.s™%). Weq : €quilibre de la fraction massique de
Ca, ksefr est le coefficient de cinétique de réaction (mol.m2.s™) et QI moyenne de la fraction
massique dissoute de Ca*".

La dissolution est considérée uniquement a I’interface solide-liquide sans phénoméne
d’évolution interne (gradient). Cette hypothése est formulée par la faible perméabilité du
gypse. Il est présenté ici ’exemple de I’application du modele a la dissolution d’une lentille
de gypse. Ce modele vise uniquement a déterminer la formation du vide et n’intégre pas de
relation meécanique. La régression atteint ainsi 60 m du volume initial aprés une période de
30 ans (Figure 69).
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Figure 69 Exemple de dissolution d’une lentille de gypse par le modéle DIM. a : schéma du modéle élaboré a I’état
initial. b : effet de la dissolution sur le volume de gypse initial. c,d et e : évolution de la lentille de a 3, 15 et 30 ans.
D’apreés (Guo et al., 2016)

3) Couplage Hydro-mécano-chimique pour le stockage du CO;

Dans des travaux portants sur le stockage du CO2 en milieu géologique, Bemer et son équipe
ont produit plusieurs publications (Bemer et al., 2016; Bemer, E. et al., 2004; Bemer and
Lombard, 2009; Egermann et al., 2006; Bemer and Lombard, 2013) sur le risque de
dissolution dans le cas d’un stockage en milieu carbonaté.

Ils ont ainsi développé un montage expérimental en vue du développement d’un ensemble
d’équations numériques permettant la prise en compte de la dissolution en plus de la
contrainte mécanique comme moteur d’altération. Le montage expérimental qui est utilisé
dans leurs travaux ne sera pas abordé ici, pour se limiter a I’analyse du modéle numérique et
de ses équations. Le milieu poromécanique est ici défini comme un milieu continu, homogéne
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et isotrope respectant les principes énoncés ci-avant et proposés par Coussy, (2004). Le fluide
est considéré comme visqueux et compressible. Les conditions d’écoulements de réaction
reposent sur le respect des deux premiéres lois de la thermodynamique.

L’augmentation de la porosité est supposée €quivalente a la dissolution et donc la dégradation
du matériau. La porosité peut ainsi se définir comme la somme de la porosité initiale et de la
porosité issue de la dégradation chimique (éq 1.D.39).

=9, +P,, avecat0d, =0 (69 1.D.39)

La dissolution s’exprime ici a partir du volume poral. Elle suppose une concentration
constante du fluide en sortie du modeéle et attribue a une unité de volume de fluide sortant, une
unité de volume dissous tel que (éq 1.D.40) :
_ (-avp)-vd :
AD = 7o-avy) D, (éq 1.D.40)
Avec 1 et 2 le volume de la porosité et du squelette initial et AV, 1’augmentation du volume
poral avec la dissolution.

L’équation d’équilibre régissant la quantité de mouvement est définie par I’équation suivante
(ég1.D.41):
V.o+pji=0 (éq 1.D.41)

avec p = (1 — ®)p; + Ppf la densité massique du milieu poreux et g 1’accélération de la
gravité. Le tenseur de contrainte devient ainsi 1’équation 1.4.40. Ou la variation de pression de
pore (éq 1.D.42) et le module de Biot (éq 1.D.43) sont présents.

2= (Ko - %) &1+ 26Ge — bpl (6 1.D.42)
Avec
= —bde, + g (éq 1.D.43)
M v pfl D.
ou
l — 1 Qp+Dcp ,
M N(®cp) + Krl (éq 1.D.44)

Le modéle proposé est établi a partir d’une relation entre la porosité et la dégradation des
contraintes mécaniques (Figure 70). L’effet de la dissolution au travers de la porosité est ainsi
pris en compte au travers des deux parametres mécaniques que sont K, et G, respectivement
les modules d’incompressibilités et de cisaillement. La porosité influe sur leurs valeurs
suivant les relations (éq 1.D.45 et éq 1.D.46).

_ _(A-D)K;
Ky =—=%;
1-Dg+dy =2
Kc

(éq 1.D.45)

(1-P)Gs
G
1-0, +<DOG—Z

G = (éq1.D.46)
Ils supposent le comportement élastique linéaire et isotrope. Les parametres élastiques
considérent un matériau poreux via la relation du paramétre élastique de la matrice solide (Ks

et Gs) avec leurs équivalents poreux (Kc et Gc). Bemer, E. et al., (2004) notent que les
. Gs . Ks e . o s s . . _—
relations - et — pour les différents calcaires étudiés varient de maniére négligeable avec la
C [
porosité et qu’ils peuvent les définir constants par des valeurs respectivement de 0,12 et 0,07.
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Figure 70 Evolution de module d’incompressibilité drainé (ky) et du module de cisaillement (G) du calcaire en
fonction de la porosité.

Ainsi, la dissolution est prise en compte de maniere indirecte suivant une relation constante et
linéaire sans prendre en compte le niveau de saturation et donc de gradient d’altération. De
méme la saturation étant toujours supposée totale, il n’est pas pris en compte I’accélération du
débit sur le temps long et la possibilité d’un fluide sous saturée. C’est ainsi que la dissolution
chimique est prise en compte ici.

Ce modéle poromécanique est repris par Tounsi et al., (2020). Ces derniers sans modifier la
relation entre porosité et mécanique développent la relation entre la porosité et la dissolution
du CO,. Pour cela leurs travaux sont réalises sous le code aux éléments finis Disroc
permettant de modéliser et de suivre les réactions chimiques pour un élément donne.
L’élément choisi ici est I’ion calcium (Ca®").

Le premier élément a prendre en compte est 1’effet de la pression de CO; injecté (donc de la
quantité) sur la solubilité de la calcite (CaCO3). Le dioxyde de carbone se solubilisant dans
I’eau est un phénoméne qui augmente la dissolution de la calcite (Ek, 1973; Al-Droubi et al.,
1978; Sjoberg, 1976) et de sa concentration de saturation suivant la relation suivante
(éql.D.47).
-6

[Ca?*]3, = =< (6q1.D.47)
Ils intégrent également le phénomene d’écoulement et de saturation en fluide de la matrice
poreuse via la loi De Darcy (ég1.D.48 et éql1.D.49).

k _cor .
V. (;Vp) =CZ4r (6q1.D.48)
Avec
_ ® | b=®y | ® DS, _ ey .
C=-s, (Kf $y ST—DP) etr =5, % (éq1.D.49)

Ou k est la perméabilité intrinseque du matériau, n la viscosité dynamique du fluide, Vp le
gradient de pression, &, est le composant volumique du tenseur de déformation linéarisé, ®g
la porosité initiale, C le coefficient de stockage du milieu poreux, K; et K sont les coefficients
d’incompressibilités du fluide et du squelette, r le terme source du couplage hydro-chimique
et Sr le taux de saturation. Dans le cas ou la saturation est totale, le coefficient de stockage (C)
est égal a la porosité.
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Cet écoulement hydraulique va permettre de prendre en compte le phénoméne d’advection. Il
s’agit du renouvellement en fluide sous saturé a la surface de contact entre le fluide et le
squelette solide permettant d’entretenir la réaction au niveau local. La dissolution s’arréte a
I’interface solide-liquide, une fois la concentration de saturation (Csy) atteinte si les éléments
dissous ne sont pas exportés pour maintenir la solution sous saturee.

L’évacuation des ions dissous (ici Ca*") dans les réactions chimiques est réalisée suivant deux
mécanismes complémentaires. Il s’agit de [’advection et de la diffusion. La diffusion
chimique est la migration des éléments en solutions par simple gradient afin d’équilibrer et
rendre homogene la solution. Elle est régie par la loi de Fick. L’advection est la contribution a
I’exportation des produits de réactions via I’écoulement hydraulique. Ainsi, la cinétique de
dissolution (R(c)) est déterminée par ces deux phénomeénes suivant la relation (éql1.D.50) :

®Z +5.Vc - V.(DOVc) = R(c) (6q1.D.50)
Avec v la vitesse d’écoulement de Darcy et D le coefficient de diffusion dans le fluide. R(c)

représente la production d’ion calcium en cours de réaction suivant a partir de la constante de
dissolution (A) et de la surface réactive (S) (Sjoberg, 1976) (éq1.D.51).

R(c) = AS(Coq — C)" (6q1.D.51)

Il est ainsi obtenu une vitesse de dissolution de la calcite prenant en compte 1’avancement de
la réaction a partir des parameétres de diffusion et d’écoulement qui vont entretenir la réaction.
A partir de cette vitesse de libération des ions calciums, il est possible de déterminer la
porosité a partir de la masse molaire de la calcite (Mca) et de son volume molaire (pca)
suivant 1’équation suivante (éq1.D.52) (Ghabezloo and Pouya, 2006).

2= Mp—lfs (Cog — OO (691.D.52)
Il est ainsi obtenu un modéle HMC permettant de modéliser la dissolution de la calcite sous
injection de dioxyde de carbone. Les effets de la dissolution affectent directement la porosité
via 1I’équation €91.4.50 depuis les propriétés massiques du calcaire et se répercuté via la
variation de porosité (D) sur les parameétres élastiques (Ko et G) (égl.D.43 et 44)
déterminant les propriétés poroélastiques du massif considére.

4) Couplage THM+C pour le stockage de déchets radioactifs

Poulet et al., (2012) ont proposé un modele THM+C prenant en compte la dissipation de la
chaleur et ces effets sur les plans chimiques et mécanique. Le cadre applicatif pour ce type de
développement porte principalement sur les phénomeénes lithosphériques (Karrech et al.,
2011b; Fusseis et al., 2012; Karrech et al., 2018; Karrech and Dong, 2023) et le stockage de
déchets nucléaires. La méthode est développée a partir du couplage des logiciels EscriptRT
pour la partie Mécanique avec ABAQUS pour la Chimio-Hydro-Thermique. Le modéle est
développé suivant la théorie des milieux continus tel que développé par (Coussy, 2004) dans
des conditions saturées (partie I1.B). Pour rappel, le VER (Q) a I’échelle macroscopique
considere le solide et d’un fluide saturant 1’espace poral dans un seul ensemble. Les
déformations sont considérées non uniformes et inélastiques.

Afin de faciliter le développement des €quations et I’effet de la dissipation de chaleur, il a été
pris une approche via le modele de 1’énergie libre de Helmotz vy (ei,04,T,D) ou € est le
tenseur de déformation, a le tenseur de déformation inélastique, T la température et O
I'endommagement. Ce modéele complétée par le deuxieme principe de la thermodynamique
permet de définir des relations constitutives via 'inégalité de Clausius-Duhem, qui pour
un comportement linaire isotrope s’exprime comme suit (éql.D.53, 54). Avec o le tenseur
de contrainte de Cauchy, s I’entropie et Y la force thermodynamique associée a O.
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6=01-0)(E-26)tr(e)1+26(1 - 0)e. (éq1.D.53)

s =c(T —T,y) +3aE(1 — 0)tr(e,) (é91.D.54)
Ou E et G sont les modules d’élasticité et de cisaillement, ¢ la chaleur, o le coefficient
d’expansion thermique, oy la pression hydraulique, o.4la contrainte équivalente. Ces
équations sont deduites des travaux de Lemaitre and Chaboche (1985), combinés a la
dissipation de 1’énergie proposée par Karrech et al. (2011a). Le squelette est défini par une loi

de comportement viscoplastique dans 1’hypothése de petite déformations avec de la friction
(Karrech et al., 2011b).

La dégradation du matériau considére inclus I’augmentation de la porosité via le processus
chimique (®.) mais également via la déformation mécanique élastique (®%,) et plastique
(®F) tel que (éq1.D.55) :

D — Dy =P¢ + DL + D, (éql.D.55)

Ils considérent que ’essentiel de 1’évolution de la porosité sera causée par la déformation
plastique et définissent donc I’ensemble de la variation de porosité via 1’équation
d’endommagement-porosité suivante (¢q1.D.56 et 57).

q)fn = (Qrmax — (DO)03/2 (ég1.D.56)

et

1 Y\¥ .
0=1 (m -1+ (E) ) (eq1D57)
Ou A est le multiplicateur de Lagrange, H et K des constantes propres aux matériaux.

La dissolution chimique est incluse dans le modéle (via la loi d’advection-diffusion) mais en
faisant I’hypothese que les réactions sont a I’équilibre et se réalisent plus rapidement que les
pas de temps a considérer (plusieurs milliers d’années) pour les cas étudiés. L’équilibre
chimique est malgré tout calculé en fonction de la pression et de la température suivant le
principe de 1’énergie libre de Gibbs minimale (chapitrel.B).

L’écoulement hydraulique est régit par la loi de Darcy tel que précédemment décrite

(€q1.D.17) a laquelle est intégré I’effet de la température, de la chimie et de la mécanique

(éq1.D.58). Elle devient ainsi une équation prenant en compte I’ensemble des paramétres du

modele. L’ensemble des propriétés du fluide (viscosité, densité...) étant évolutive leurs

déterminations est implémentées dans le code.

8.00: v (o2 X up) = v (2 b) —0pr v+ @ dp E—yp, gy B
r Pfdt : Pf‘uf p|=—V. Pf’uf_ Pg-Vs T Ay PPy dt Yr¥Pr dt Pfdt

(éql.D.58)

L’évolution de la perméabilité est quant & elle directement contrdlée par la porosité via la
relation de Blake-Kozeny (éq1.4.59) (autre forme de 1’équation de Kozeny-Carman déja
présentée (éq 1.4.20).

k =k, (q%) (11‘_2’)2 (691.D.59)

La notion de pression effective est également présente au travers du module et du coefficient
de Biot tel que déefini précédemment (éq 1.D.7 et éq 1.D.10).

Le transfert de chaleur pour définir I’équilibre thermique est basé sur 1’équation standard d
d’advection diffusion et un terme source de chaleur émise par le cisaillement (éq 1.D.60).
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EZ—: +(pCp)rq- VT — V(KVT) = Q + xo®9e%ss (éq 1.D.60)

E est une chaleur spécifique moyenne pour la roche (p), x la conductivité thermique
moyenne, Q une source de chaleur radiogénique, egiss le taux de dissipation lié au fluage et
déformations plastiques. y est le coefficient de conservation thermique de Taylor-Quiney.

Une des applications proposée pour ce mod¢le est celui de 1’albitisation (Figure 71). Il s’agit
d’un processus de substitution des feldspaths (plagioclase...) par de I’albite (éq 1.D.61). Ce
phénomene est fortement contrdlé par la température et le ratio K*/Na".

KAISi;0g + Na* & NaAlSis0 + K* (69 1.D.61)
A PP=P .o, =0P=P  T=T .c=c,
u, =0 fa, S
O =0 k-feldspar ,,'.' .
op i
- f\-lr e | SHBAILE - ':‘ 0
ol w :
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Figure 71 Modélisation du phénoméne d’albitisation sur 30 000 ans. a : géométrie et condition initiales.b :evolution
mécanique du massif a 30 000 ans. c: evolution de la perméabilité et de la température apres 30 000 ans. D :
distribution de I’albite. D aprés (Poulet et al., 2012).

Le modele développé propose une évolution des parameétres mecaniques a partir de celle de la
porosité et de la perméabilité. Le modéle permet ainsi de déterminer des phénomenes
d’évolution des paramétres THMC dans des conditions de minéralisations,
d’endommagement a une grande échelle de temps. Ce qui semble plus adapté a des
phénomenes de migration et de dégagement de chaleur plutot qu’un modele adapté a la
formation de cavité sous dissolution par advection, dans 1’exemple présent. Le phénoméne de
dissolution-advection est présenté mais pas illustré dans cet exemple.
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Synthése : Dans cette partie, il a été abordé les principes généraux permettant de définir un
milieu poreux continu et les lois qui s’y appliquent. Ce milieu continu est a la base de la
plupart des méthodes de modélisation numériques existantes dans le domaine des milieux
rocheux. Et pour n’importe quelle échelle considérée (microscopique, macroscopique...). Les
deux principales échelles rencontrées sont [’échelle microscopique, qui va différencier dans
son volume élémentaire représentatif (VER) le domaine solide et le domaine liquide et
[’échelle macroscopique ou ces deux ensembles sont confondus.

Chacune des échelles est régt par des ensembles d’équations particuliéres (Navier-Stokes a
[’échelle microscopique et Darcy a l’échelle macroscopique pour I’écoulement), mais repose
sur des principes commun comme la conservation de masse ou les lois de la
thermodynamique. Ces bases communes peuvent permettre de réaliser des changements
d’échelles pour adapter les calculs au contexte souhaités.

Chaque cas d’expertise nécessite de mettre en avant tel ou tel phénomene et il est complexe
de vouloir en développer un pouvant regrouper tout. La relation entre hydromécanique peut
déja nécessiter des couplages entre différents logiciels. La prise en compte des parametres
chimiques et de son effet sur les propriétés mécaniques des matériaux nécessitent
généralement des couplages entre des logiciels géochimiques pouvant gérer des calculs
réactionnels pour des compositions complexe a des logiciels permettant la modélisation de
massif et des circulations hydrauliques en leurs seins, les durées et modes de calculs étant
trés differents.

Il est présenté dans un second temps différents exemples de modélisation incluant des
couplages chimiques. 1l est établi que ces couplages sont complexes et variés selon
["approche et le contexte étudié (injection de CO2, minéralisation...). Cela afin d’illustrer la
complexité de [’élaboration de tel systeme et la nécessaire réflexion a mener dans le choix
des hypotheses simplificatrices rendant un code fonctionnel et simple d’usage tout en restant
proche des conditions réelles d’'un milieu. Ils mettent également en évidence le besoin de bien
définir quelles sont les relations a privilégier dans le développement d’'un modéle numérique.

Ces différentes approches, utilisations de propriétés expérimentales (diametre de pore),
régressions a partir de la surface de contact, relation de Kozeny-Carman... constituent des
éléments de réflexion importants dans le développement du modele proposé dans ce travail.
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E. Conclusions

Le gypse est une roche sédimentaire de la famille des évaporites. En tant que tel, il se forme
principalement dans des zones de dépressions topographiques avec une forte évaporation.
Cette perte d’eau entraine une sursaturation du volume restant et la précipitation des éléments
sursaturés. La présence du gypse a la surface terrestre est importante (25%) de la surface. Les
dépbts massifs de gypse nécessitent néanmoins des conditions particuliéres avec des apports
fréquents en fluide sous saturée pour permettre la précipitation de dép6ts décamétriques.

Les conditions de formations (vitesse de précipitations, composition de I’eau initiale...) vont
fortement influencer la morphologie des cristaux de gypse produits. Ces cristaux se forment a
partir de noyaux de nucléations ou vont s’agglomérer aux ions et générer le cristal. Le gypse
est une roche tendre a structure monoclinique. Les éléments vont s’assembler suivant des
plans de clivage dont le plus commun est le [010]. Comme I’ensemble des roches de sa
famille, le gypse est une roche avec une solubilité forte et rapide pouvant genérer rapidement
de nombreux désordres (effondrement, glissement...). La diversité de ces morphologies peut-
elle avoir un impact sur les propriétés poromécaniques a 1’échelle de 1’éprouvette (porosite,
module élastique ?).

La solubilité du gypse supérieure a 2g/L est fortement influencée par la température entre O et
42°C, elle sera favorisée avant de décroitre du fait de la déshydratation du gypse en anhydrite.
Le gypse se dissous suivant la une double cinétique. Ainsi la dissolution est décomposable en
deux parties. Une premiere de quelques dizaines de minutes et une seconde de plusieurs
heures au-dela de 90 a 94 % (selon les auteurs) de la concentration de saturation. Cette
solubilisation est également sensible a la température pour la vitesse de réaction. L’ajout
d’autres éléments pouvant générer des compétitions entre ions réactionnels ou impactés la
force ionique peuvent avoir un effet sur la dissolution du gypse.

Le gypse est un ainsi une roche soumise au phénomeéne de dissolution préférentiel qui permet
de former des digitations. Ces conduits se forment a partir de variation de porosité, de
gradient de pression générant des hétérogénéites sur la surface de dissolution ; Cette derniére
étant rapide, il se met en place des conduits canalisant la majorité du flux hydriques et a
termes des conduits karstiques. Ces conduits une fois en place vont freiner la dissolution du
reste de la masse gypseuse et s’€largir.

Ainsi cette revue bibliographique met en évidence le gypse comme une roche diversifié en
termes de morphologie de cristaux, de structure poreuse sans que ces informations ne soient
systématiquement précisées. La présence d’une porosité développée (pouvant atteinte 20 %)
pose la question de la faisabilité d’écoulement dans le gypse autrement que par la propagation
le long d’une fissure. Cet écoulement peut-il générer un gradient de dissolution en profondeur
dans la masse de gypse et pas seulement une régression de surface et si oui de quel ordre de
grandeur ?

La modelisation numerique est un outil de calcul puissant permettant la réalisation de calcul
HMC toutefois la mise en place de ces calculs nécessitent une réflexion profonde en amont
pour poser des hypotheses réealistes mais suffisamment simplifier pour permettre le calcul. Le
choix de I’échelle microscopique ou macroscopique apparait également déterminant selon les
objectifs recherchés avec leurs propres lois de référence. Il est présenté differentes approches
de modélisations HMC a partir de la géométrie de pore, de la cinétique d’une dissolution par
régression de surface.

L’objectif de ce travail de thése est de contribuer au développement d’une méthode
macroscopique permettant d’introduire une dissolution active pénétrant la masse soumise a
I’altération et générant un gradient de dissolution.
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Chapitre 2 : matériaux et méthodes.
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Ce chapitre se divise en deux parties. La premicre partie vise a présenter 1’origine des 6 facies
de gypse échantillonnés dans cette thése. Le chapitre précédent a décrit les processus de
formation du gypse, leurs localisations a 1’échelle du bassin sédimentaire. Parmi les six facics
retenus, 4 faciés proviennent de la région parisienne et 2 du Sud-Est de la France. 1l s’agit ici
d’en décrire I’aspect, les conditions d’obtention et d’affleurements quand cela est possible.

Le choix des faciés est fait pour partie a partir des dénominations de la littérature sur la
dissolution du gypse (Zaier, 2021, Toulemont 1986). Il y en fait mention de faciés fer de
lance, albastroide et saccharoide. Le faciés matriciel est introduit par Zaier, 2021 sans en
donné une définition précise. Le gypse de contexte orogénique est introduit en cours de
doctorat suite a une opportunité d’approvisionnement dans le cadre de travaux d’expertises.

La seconde partie est consacrée a la description des techniques utilisées pour caractériser et
suivre 1’évolution des échantillons en cours d’altération, ainsi que les montages développés et
utilisés pour simuler la dégradation du gypse. Les protocoles et conditions expérimentales
pour déterminer les constantes de dissolution du gypse (température, agitation) sur poudre et
plaque sont détaillés également dans ce chapitre.

A. Matériaux d’étude

I. Description des formations étudiées

Dans cette premicre partie, il est abordé la description des sites d’origine des échantillons
(front de taille en carriére, carotte) et de leurs morphologies. La caractérisation pétrophysique
des échantillons est quant a elle présentée dans le chapitre 3.

1) Le gypse du sud-Est de la France

Les plus anciens échantillons de gypse étudiés sont datés du Trias (- 252 a -201 Ma). L’un
provient d’une carriére en activité dans le Sud-Est de la France, a proximité du massif des
Baronnies, massif des Préalpes du Sud situé principalement dans le département de la Dréome.
Ces terrains appartiennent au bassin sédimentaire provencal (Figure 72). Il s’agit d’un bassin
dont I’ouverture remonte au début du Trias. Il est délimité au Nord-ouest par le massif central
et son influence océanique était ’océan Téthys situé¢ au Sud-est. Le second gypse provient de
carottes de forage issues de la région toulonnaise. Leurs ages sont similaires ainsi que le
contexte de dépdt dans le bassin provencal. Mais leur histoire évolutive est divergente, celle
de Toulon ayant été affectée par des phénomeénes de charriage (voir glossaire) et celui de la
carriére par un phénomene de diapirisme.

Nadterante

Figure 72 Carte de la France a la fin du Keuper (Delfau, 1974)
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A cette époque, le milieu marin est peu profond avec des accumulations de sable et d’argiles.
C’est au cours de la période du Keuper que se mettent en place les dépots gypsiferes (Gidon et
al., 1991). Les formations gypsiferes sont ensuite recouvertes par des formations marneuses et
des couches de calcaire. Le gypse commence a subir un phénomene de diapirisme au cours du
Jurassique moyen (Figure 73).

Sud Sud-Ouest Anticlinorium de Laragne Nord Nord-Est
Feuille de Sisteron Feuille de Gap
Diapir dont sont Synclinal du bois de I'Ubac

Issus nos échantillons
Serre de la Croix

t KeuperGypse diapinque i5 :Oxfordien moyen {Argovien). Calcaro-mameux
)1 a :Bajocien Inf et moyen. Calcaire lités a alternances marneuses  j6-9 :Jurassique supérieur indifférencié. Calcaire

11 b :Bajocien supérieur. Marno-calcaire feuilletés nl Berriasien non subdivié, calcaro-mameux

2 :Bathonien non différencié. Marneux n2 :Valangien. Marnes grises

13 :Callovien non subdivisé. Mameux n3 :Hauterivien. Calcaire argileux gris

L) :Oxfodrien inférieur indifférencié. Marmeux

Figure 73 Coupe géologique schématique de la région dont sont issus les échantillons de gypse saccharoide a interlits.
D’aprés les coupes de carte géologique de Laragne-Montgélin (1/50 000) (893). Gidon et al., 1991

Dans le cas de plis et de migration verticale, des phénomenes de diapirisme (Aubouin, 1960)
se développent. Le diapirisme est un phénomene de remontée a travers les couches sus-jacents
par différence de densité ou de comportement plastique (Foucault et al., 2014). La contrainte
¢tant supérieure dans 1’axe vertical, les roches vont alors s’étendre et traverser les couches de
recouvrement pour former des diapirs et des couches dites « planche a savon » (Bartel et al.,
2014; Fabre and Dayre, 1982). Les sondages réalisés a proximité de la carriére d’ou
proviennent les échantillons de cette thése sont d’une profondeur maximale de 60 m. Ils sont
issus de la base de données du sous-sol (BSS) a proximité de la carriere dont sont issus les
échantillons (BSS002BQYL et BSS002BQYK), ne permettent pas d’identifier le bas de la

couche et d’en estimer 1’€épaisseur.

a) Le gypse orogénique

Ce faciés est issu de sondages carottés (Figure 74) réalisés dans la région toulonnaise. Ils sont
datés du Trias (indifférencié) et ont été fortement remaniés au cours de leur histoire
géologique (nappe de charriage). Les sondages ont été re carottés en diametre 50 mm et sciés
a 100 mm pour obtenir des éprouvettes d’un élancement de 2. Ce faciés de gypse a été
désigne sous la dénomination d’« orogénique ». Il s’agit d’'une masse de gypse dont la
morphologie initiale n’est pas connue et qui a été impacté par des phénomeénes tectoniques.
Ce gypse provient d’une nappe de charriage (voir glossaire) proche de Toulon. Il a ainsi été
compacté et plisseé.

3830 -"i‘k'\. ww W A LR EES

Figure 74 Photographie des sondages utilisés pour la réalisation des éprouvettes.

87



Les éprouvettes obtenues sont de couleur sombre, massives. Les carottes présentent de
nombreux plis et des inclusions de couleurs blanches.

b) Gypse saccharoide a interlits

Ce faciés a été obtenu a partir de blocs de gypse provenant d’une carriére des Hautes-Alpes
(05). Du fait des conditions sanitaires avec la pandémie de COVID, le bloc a été acheminé par
camion et n’a pas été directement sélectionné sur site et il n’a pas été fourni d’information sur
sa localisation d’origine dans la masse du gypse. A titre d’information, le sondage
BSS002BREA reéalisé a proximité de la carriere est donné en annexe 11.2.1. Les blocs ont été
carottés en diametre 50 mm pour une hauteur de 100 mm.

Les éprouvettes obtenues sont de couleurs blanches a intercalations brunes et ocre (Figure
75). Ces interlits sont composés d’argiles et d’oxydes. Le gypse est de type saccharoide blanc
en banc centimétriques.

Ce faciés de gypse a été référencé comme « saccharoide a interlits ». Le gypse saccharoide est
défini ici comm un faciés d’aspect granulaire. Il se compose de cristaux de gypse plus ou
moins shpérique de quelques dizaines a centaines de micrometres consolidés entre eux. Ce
faciés est dit a interlits de part la présence d’interstratification d’argiles et d’oxydes visibles a
Iceil.

Figure 75 Carotte réalisée dans le gypse saccharoide a interlits

2) Le gypse du bassin de Paris

Il est utilisé dans ce travail quatre facies de gypse issu de la région parisienne. Ainsi, bien que
la zone d’extension des gypses Cénozoiques (- 66 Ma a I’actuel) du Bassin parisien soit
beaucoup plus vaste, nous bornerons notre description a la région parisienne dont sont issus
nos échantillons.

Le gypse en Tle-de-France est localisé dans deux étages géologiques (Figure 76). Les plus
anciens dépdts proviennent du Lutétien (-47 a -40 Ma) et plus particulierement le lutétien
supérieur (marnes et caillasses) dans la couche des marnes et caillasses. La seconde
localisation, qui est aussi la plus importante en terme d’épaisseur se trouve dans le Priabonien
(-37 a-31 Ma), anciennement appelé Ludien. Ces deux formations de gypse se sont mises en
place dans un contexte de régression marine et dans un paléo environnement de type tropical
permettant 1’intense évaporation nécessaire a la précipitation des roches évaporitiques, la
France se trouvant a cette epoque a 35° de latitude, contre 25° aujourd’hui.

Parmi quatre échantillons étudiés, deux sont issus de sondage carottés dans le lutétien
supérieur et deux d’une carriere en activité dans les masses du Priabonien. Parmi ces
échantillons de carriere, [’un provient en base de la premiére masse du gypse et ’autre de la
seconde masse dans sa partie sommitale (voir ci-apres). L’activité extractive se faisant sans
taille prédéterminé, 1’échantillonnage a été fait par récupération de blocs sur les différents
paliers d’extraction. Il n’a ainsi pas ¢ét¢ possible de sélectionner des niveaux précis ou de
procéder a une étude poussée du front de taille pour situer nos blocs a leur emplacement exact
dans la formation.
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Figure 76 Log géologique simplifié et localisations des gisements de gypses en lle-de-France. Aq : niveau aquifére.
Modifié d’apreés (Zaier et al., 2021) et données de la BDLISA.

a) Gypse des marnes et caillasses du Lutétien

Ces strates se sont déposées dans la phase finale du Lutétien (- 47 a -40 Ma). Il s’agit de
dépots mis en place lors d’une vaste régression marine du centre du bassin parisien. Le climat
tropical, malgré une pluviométrie importante, a permis la mise en place de bassin évaporitique
(Toulemont, 1986). Le réseau topographique avec ce recul a mis en place des zones de
lagunes au sein de vastes dépressions. Dans ces creux se sont retrouvés piégés des volumes
d’eau qui, avec le climat chaud, se sont évaporés générant la précipitation de gypse. La
paléogéographie permet ainsi d’établir deux espaces lagunaires de dépot (Figure 77). Ces
dépots présentent dans leurs compositions isotopiques (notamment en strontium Sr) des
tendances d’alternance entre milieu lacustre et palustre.

coupe 1

/ Gypse albastroide stricto sensu Caicalres & Cérithes

- Gypse saccharoide stricto sensu Eoolomies et marnes dolomitiques

Figure 77 Profil géologique synthétique du Lutétien supérieur du centre du bassin parisien (Toulemont, 1986)

Le gypse du Lutétien n’est pas affleurant et est connu par 1’analyse de sondages. Le gypse
n’est pas continu sur I’ensemble de la formation des marnes et caillasses. Il se rencontre dans
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les zones ou les marnes et caillasses sont les plus épaisses (Figure 78), suite a 1’évolution et
I’altération de ces couches (Toulemont, 1987; Dumont, 2021). Une épaisseur minimale de 10
a 15 m de marnes et caillasses est nécessaire pour observer clairement des bancs de gypse
avec une épaisseur importante.

Cette relation entre les épaisseurs de gypse et de marnes et caillasses trouve son origine dans
le contexte des dépdts, le gypse étant une roche évaporitique. Le gypse se dépose
principalement dans les paléo-talwegs (voir glossaire). L’érosion du gypse s’effectue
initialement a sa limite d’extension, 1a ou le contact avec une eau sous saturée est le plus
fréquent. Cette dissolution réduit ainsi I’aire de présence du gypse. Ce processus tend
¢galement a dissoudre préférentiellement le gypse a I’altitude supéricure ou il est présent.
Ainsi le gypse se trouve majoritairement dans les zones de dépression topographique, dans
les zones ou il a été préservé.
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Figure 78 Relation entre les épaisseurs de couches de gypse et les épaisseurs des marnes et caillasses (Dumont, 2021)

Les masses de gypse du Lutétien se sont ensuite partiellement dissoutes a travers les époques.
Leur dissolution active est controlée par les conditions environnementales a ’origine de la
variation des niveaux aquiféres. Les masses de gypse peuvent ainsi étre immergées et subir
une dissolution ou étre en contact avec 1’eau de fagon irréguliere en zone vadose.

Sur les limites des extensions gypseuses, de nombreux faciés (voir glossaire) de substitution
indiquent une altération précoce du matériau. On retrouve ainsi des faciés gypseux avec la
présence de dolomite, silice et riche en calcaire épigénétique c’est-a-dire résultant d’un cours
d'eau qui a érodé la couche supérieure (Toulemont, 1970, 1981, 1987). La dissolution s’est
produite de maniere régressive de la périphérie vers le centre des couches gypseuses (Figure
79). En périphérie, la formation gypseuse est en effet plus facilement soumise a des
circulations hydriques sous saturées et donc agressives. C’est aussi dans ces zones que la
formation gypseuse est la moins épaisse. Ces zones sont donc les premieres touchées par le
phénoméne de dissolution (Figure 79 zone I1Ib et I1Ia). L’eau partiellement chargée va ensuite
s’écouler vers le centre des dépdts en se saturant (zone II), ce qui inhibe la dissolution au
centre de la dépression (zone I).
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Figure 79. Localisation de la dissolution dans le gypse des marnes et caillasses (Toulemont, 1974)

Les morphologies rencontrées dans le gypse lutétien sont essentiellement des formes de gypse
massif, blanc et homogene de faciés albastroide. De 1’anhydrite est également repérée. La
base de la masse gypseuse apparait avec un facies saccharoide (Figure 80). Toulemont (1986)
parle d’une forme de gypse saccharoide avec localement une forme micro-saccharoide sans
cohésion et d’aspect farineuse. Ces cristaux sont lenticulaires et de taille homométrique ( voir
glossaire) entre 30 et 50 um. Cette description semble correspondre au facies nommé
« matriciel » par Zaier (2021) et dont nous avons repris I’appellation pour cette theése.
L’observation de micro grains d’anhydrite au sein des macro cristaux de calcite est le signe
d’une déshydratation puis d’une réhydratation des masses gypseuses.
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Figure 80 Log stratigraphique des gypses du Lutétien supérieur (Toulemont, 1986)

Les marnes et caillasses sont actuellement un niveau aquifére dans lequel la dissolution peut
étre active localement. La présence de paléokarst y est attestée et décrite par plusieurs auteurs
(Toulemont, 1970, 1981, 1987; Salomon, 2006; Bigot, 2010).

b) Gypse albastroide

Le gypse albastroide est issu d’un sondage carotté réalis¢ dans le cadre du Grand Paris
Express. Le sondage utilisé porte la référence « PSM-AVP-SC4244 » dont un extrait des
données de forage en reporté en annexe 11.2.B. Les éprouvettes sont obtenues par re carottage
en diametre 50 mm du sondage initial. L’¢lancement de 2 n’a pu étre obtenu pour I’ensemble
des échantillons, les blocs étant fortement fracturés. Les échantillons proviennent des Marnes
et caillasses du lutétien supérieur a plus de 40 m de profondeur. Les éprouvettes présentent un
aspect blanc, massif et compact, sans porosité apparente (Figure 81). Ce faciés albastroide
correspond a celui décrit par Toulemont (1986) et ayant subi une phase d’anhydritisation
précoce.
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Le faciés albastroide a été défini comme un gypse blanc, d’aspects massifs. Ces cristaux sont
centimétriques, compacts et sans delimitation nette. Il ne présente pas de porosité apparente a
I ceil.

Figure 81 A : Echantillon de gypse albastroide du sondage PSM-AVP-SC4244. B : Eprouvette d obtenue par re
carottage

c) Gypse fer de lance

Le gypse fer de lance est obtenu a partir d’un sondage réalisé dans la région parisienne dans
les masses et marnes du gypse (Priabonien). Le forage initial a été effectué pour les travaux
du Grand Paris Express et porte la référence « RSB-AVP-SC04200 » (Figure 82A). Une
partie de la coupe du forage est fournie en annexe 11.2.C. Les éléments utilisés proviennent
d’un banc de gypse fer de lance entre 17,7 m et 18,4 m de profondeur.

Les éprouvettes ont été obtenues (Figure 82B) par sciage et re carottage en diamétre 50 mm
des sondages carottés. Elles sont de couleur ocre et se composent d’un emboitement de
cristaux a macle « fer de lance » pluri-centimétrique.

e : i . A O

Figure 82 A Echantillon de gypse fer de lance du sondage RSB-AVP-SC04200. B Eprouvette d obtenue par re
carottage

d) Les masses et marnes du se du Priabonien

1. Les masses et marnes du se

Il s’agit des plus importants dépots de gypse dans la région parisienne avec un ensemble de 4
masses. Ces masses se superposent de la premiere qui est la plus recente a la quatrieme la plus
ancienne, avec des épaisseurs moyennes de 10 a 20 m pour la 1** masse, de 4 & 8 m pour la
2°™ de 5 m pour la 3°*™ et de 1 a 2 m pour la 4°™ (Toulemont, 1970; Vachat, 1982; Zaier,
2021). Les masses s’intercalent dans des bancs marneux pouvant inclure des nodules de gypse
de taille plus ou moins importante (Figure 76). Cet ensemble géologique s’insére lui-méme
entre les marnes infra-gypseuses (marnes a Pholadomyes) et les marnes supra-gypseuses
(marne bleue d’ Argenteuil et marne de Pantin).

Le contexte de dépdt en milieu peu profond avec une forte évaporation induit dans le cas de la
formation des masses de gypse une forte variabilité latérale dans les épaisseurs de dépot. Le
courant et la topographie du bassin influent également sur le renouvellement en eau du bassin
ce qui peut augmenter 1’épaisseur des couches et la forme des cristaux précipités. De méme
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que I’épaisseur variable, les 3 et 4°™ masses ne sont pas toujours présentes dans les séries
observées (Toulemont, 1970; Vachat, 1982; Du Mouza, 1975; Massieu, 1992). Comme pour
le Lutétien, les dépdts se produisent essentiellement dans des zones de cuvette en couches
continues sur des aires variables mais pouvant atteindre des épaisseurs importantes. Le gypse
étant une roche soluble et de faible dureté sur 1’échelle de Mohs (soit une valeur de 2 sur 10),
le gypse priabonien est toujours présent essentiellement dans des buttes témoins (glossaire).

ii. Origine du gypse Priabonien

Dés les premiéres observations du 18°™ siécle, un débat sur la mise en place du gypse (-37 a -
31 Ma) (ancien Ludien) dans la région de Paris a eu lieu. Il est en effet rare d’observer des
masses Si épaisses et si étendues de gypse pouvant se déposer dans un contexte de
précipitation de type lagunaire et de transgression (glossaire) peu importante, méme avec des
apports d’eau successifs. Dans ce débat sur 1’origine des sulfates ayant conduit a la mise en
place des masses de gypse, deux hypotheses se sont affrontées. La premiere hypothése assez
« classique » met en jeu des apports réguliers d’eau du milieu marin dans la zone lagunaire.
La seconde hypothése propose un apport via le paléo-réseau hydrographique du Priabonien.
Mieux connaitre cette origine peut apporter des éléments expliquant la composition
minéralogique des différents faciés de gypse associés au comportement au contact de 1’ecau
des matériaux décrits dans ce travail de thése. L hypothése de I’origine marine est soutenue
par certains éléments cristallogéniques et morphologiques, 1’analyse des ratios élémentaires
chlore/brome (CI/Br) donnée par Sabouraud (1974) sur des saumures initialement piégees
dans les lacunes de cristallisation dans les niveaux correspondant a la 2°™ masse. Le milieu
marin est le probable milieu de cristallisation. Les résultats de cet auteur sur 211 prélevements
donnent des teneurs de NaCl moyen de 18%, pour 23% pour des gypses synthétiques d’eau de
«mer classique » et un ratio Cl/Br de 233, contre 300 pour I’eau de mer et 1000 dans les
rivieres actuelles. Cette teneur en brome est dans ce cas un indice de I’origine marine de cette
masse. De plus, en présence de NaCl lors de la précipitation, les grains de gypse tendent a
developper des formes « ovoides » (comme le gypse saccharoide) ce qui est le cas des
éléments de la 2°™ masse (Jaworska, 2012; Reiss et al., 2021). D’aprés Wyns (2014), les
¢léments chimiques constitutifs de ces niveaux sont issus d’apports souterrains post
minéralisation des auréoles sédimentaires ou du socle et pour une faible part d’origine
organique.

La seconde hypothese repose sur la dissolution des masses gypsiferes de I’Est de la France qui
auraient ensuite ét¢é amenées dans la région parisienne par des cours d’eau. Des zones
d’accumulation telles que des étangs ou des lacs proches du milieu marin permettent alors la
précipitation des masses de gypse. Cette hypothese permet d’expliquer de maniere simple la
présence de masses d’épaisseur métrique a décamétrique avec des hauts niveaux de pureté et
une continuité importante. Les gypses marins ont en effet le plus souvent de faible épaisseur
avec des intercalations de marnes et de calcaire. Un des principaux arguments en faveur de
I’origine continentale est I’épaisseur continue des couches de gypse du Ludien. Pour former
une couche d’un millimetre de gypse a partir d’'une saumure de composition moyenne en
considérant les concentrations de 1’eau de mer, il se forme conjointement 10 a 20 cm de
chlorure de sodium (halite). Il faudrait ainsi pour expliquer les 17 a 20 m de la premiéere
masse, observer des couches d’halite de 2 a 3 km d’épaisseur (Fontes (1974)), ce qui n’est pas
le cas. Plus encore, aucune intercalation d’halite n’est trouvée dans les masses gypseuses.

Nous citerons également les travaux de (Renard, 1974) qui s’est intéressé aux teneurs en
éléments traces (Sr, Na, K, Mg, Zn) dans les calcaires de Saint-Ouen et les masses du gypse.
Il obtient les résultats donnés dans le tableau ci-apres (Tableau 16). Ces éléments traces sont,
d’aprés ces travaux, des eléments informatifs sur les conditions de salinité du milieu lors de la
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sédimentation de ces éléments. Ces valeurs tendent a indiquer des milieux continentaux a
partir du milieu des calcaires de Saint-Ouen avec des variations pouvant correspondre a des
apports marins ponctuels.

Cormeilles en Parisis Romainville-Argenteuil

Echelle 1/200
Marnes bleues d'argenteuil

(8,80 m)
Marnes bleues d'argenteuil
AAAA '\AAA lére masse
N Gypse saccharoide
éere masseh A AAAAAAA a cassures verticales
ypse saccharoide AAAAAA
a cassures verticales ANAAAAA deretat
: AAAAAA (16.5 4 18.85 m)
de retrait AAAAAAA
(16.5m) AAAAAA
AAAAAA
AAAA A
AAAAAAN
AAAA
AAAAAAN
A A A
AAAN KA
_A A A AA Alternance de bancs gypseux
A" A A_AA_A (0.5m) et d'interlits marno-argileux (2cm)
A=A =A=A=A
Marnes d'entre deux Masses  |nom o nonon
A=A —A-A-A .
A A Marne d'entre deux masses
a fer de lance (4m) PP AT
S AR S AA=
A=A=-A=A=-A| (430m)
A=A = A-A
2éme masse 2eme masse de gypse
Gypse saccharoide (7.50m)
alternant avec gypse pied
d'alouette
(7.20 m)
Marnes a Lucines

1,85 m)

Marnes a Lucines
3éme masse
1| Gypse pied d'alouette

{2,55m) 3eme masse de gypse

Marnes a Pholadomies AAAAAAA (2.8m),
AAAAAAA
1.65m) e Bancs marmeux

4eme masse
Gypse marneux

AAAAAAA 4d€me masse de gypse

Figure 83 : exemple de logs géologiques des masses et marnes du gypse en lle-de-France (Du Mouza, 1975)

Des analyses des isotopes du soufre dans les diverses masses du gypse ont été effectuées par
(Bosch et al., 1974) et comparent la teneur en S, isotope lourd du gypse, par rapport & son
isotope courant, le *%S. 1l interpréte ces résultats & partir des travaux de (Thode et al., 1961;
Thode and Monster, 1965) qui ont déterminé les ratios isotopiques du soufre en fonction de
I’origine géologique et de sa variation dans les eaux océaniques des temps géologiques.
D’apres ces résultats, les évaporites ont une tendance a I’enrichissement en isotope lourd (de
+5 & +4°%°). Au Ludien, le ratio 34S/32S était d’un enrichissement d’environ de +19%?°. Les
résultats obtenus pour les gypses parisiens de cet age sont de méme ordre de grandeur. La
Premiére masse apparait comme « appauvrie » par rapport au milieu marin de cette époque
avec un ratio de +15 ,6%°. Cette valeur est proche de celle du Trias. lls déterminent ainsi un
milieu franchement marin pour les masses 2, 3 et 4. La premiére masse aurait ainsi un apport
en gypse continental plus net.
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Tableau 16 Quantification des éléments traces du Ludien a partir de sondage carotté. D’apreés (Renard, 1974)

) ] _ Teneurs moyennes en ppm
Niveau géologique
Sr Na K Mg Zn
Marnes supra-gypseuses 651 759 701 6470 9,39
Haute masse du Gypse (1ére) 298 147 210 1358 2,86
sommet 436 402 571 2440 2,05
marne d'entre deux masses milieu 842 438 718 2642 2,20
bas 679 428 689 2561 2,11
2éme Masse du Gypse 298 164 186 1488 3,99
Marnes a Lucines 505 285 425 2019 3,65
3eme Masse du Gypse 236 96 116 685 3,79
Marnes a Pholadomies non recueillies
_4eme masse du Gypse 200 85 | 113 | 657 | 23
(les échantillons dolomitiques sont exclus)
_ _ Haut 2370 1957 607 6,06
Calcaire de Saint-Ouen 4743
Bas 939 780 152 2,54

e) Gypse saccharoide pur

Le gypse saccharoide provient d’un bloc de gypse exploité dans la deuxieme masse des
marnes et masses du gypse du Priabonien (-37 &-31 Ma). Le bloc provient d’une carriére
située en lle de France a proximité de Vaujours (93) (Figure 84).

Gypse du Lutetien superieur

-Ilil\".-"ms &1 Chillasses)
=3 Gypse du Ludien

[ 7one de prélésement

Figure 84 :Extension des masses de gypse du Priabonien Source : Daupley et al., (2015)

Le bloc a été fourni sans pouvoir pénétrer sur le site ni obtenir d’information particuliere sur
sa localisation dans le front d’exploitation (banc....), seulement qu’il provient de la partie
haute de la deuxiéme masse. Les éprouvettes ont été obtenues par carottage en diametre 50
mm pour une hauteur de 100 mm. Les échantillons sont de couleur ocre et de type saccharoide
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(des éléments granulaires arrondis de faibles dimensions). L’aspect et la texture sont
homogénes pour I’ensemble des échantillons (

Figure 85). Ils sont référencés « GSIlI ». 1l s’agit d’un gypse saccharoide comme définit
précédemment mais sans présence d’interstratification.

Figure 85 Eprouvette de gypse saccharoide pur « GSII »

La multiplication des essais a nécessité un second approvisionnement au sein de la carriere.
Le site a cette fois pu étre visité pour la sélection des blocs (Figure 86). Toutefois
I’exploitation par arrachement a la pelle mécanique, limite encore une fois la précision pour
localiser les blocs retenus dans ’affleurement. Il a ainsi été retenu deux blocs a deux hauteurs
d’exploitations différentes. Le bloc basal est référencé « B2GS » et le supérieur « B2HGS ».
Les éprouvettes obtenues présentent les mémes caractéristiques de texture et de couleur. Le
bloc inférieur apparait comme moins poreux au touché, ce qui s’est vérifié¢ lors de leurs
caractérisations. La porosité a I’eau pour le bloc B2GS est de 2,3% contre 12,8% pour le
B2HGS. La caractérisation du premier bloc a donné une porosité moyenne de ’ordre de
10,5%. Il a été privilégié 1’utilisation des éprouvettes B2ZHGS en complément car plus proche
des éprouvettes utilisés en début de travaux. Les éprouvettes B2GS ont été utilisés pour des
essais de perméabilité et de fluage pour des raisons qui seront discutés dans le chapitre3, ainsi
que la caractérisation des éprouvettes utilisés.

" _— — - ,'-
Marnes supra gypseusds
e

Fotens

Figure 86 Front de taille dont sont issus les blocs du Priabonien

f) Gypse matriciel

Le gypse matriciel provient du méme site d’exploitation que le faciés précédent mais est issue
de la premiére masse du gypse (Figure 86). Comme pour le gypse saccharoide pur un premier
bloc référencé « GSI » a été obtenu sans information sur sa localisation autre que la base de la
premicre masse. Le bloc carotté a permis 1’obtention d’éprouvette de couleur grise a éléments
micrométrique d’aspect compact. Des cristaux de gypse millimétriques sont inclus dans cette
masse en densité variable selon les éprouvettes (
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Figure 87).

Le facies matriciel est défini ici comme un gypse saccharoide dont 1’espace intergranulaire est
majoritairement occupé par des cristaux de gypse micrométrique, donnant un aspect de
matrice sédimenaire a I’ensemble.

Un second approvisionnement a également eté effectué avec le prélevement de deux blocs a
différentes hauteurs dans la 1°° masse. Le bloc inférieur référencé B1BGM et le bloc
supérieur référencé BIGM. Leur caractérisation n’a pas révélé de fort écart, notamment la
porosité a I’eau avec des valeurs respectivement de 8,2 et 9,6 %. Ces valeurs sont similaires
au premier bloc GSI (9,7%).

Figure 87 Eprouvette de gypse matriciel

Lors de la récupération des blocs, des conduits parakarstiques ont été observés en base de la
premiere masse (Figure 88) (assez loin de la zone de prélévement). Ces conduits d’environ 50
cm de haut pour une dizaine de centimétre de large en moyenne sont fortement comblés par
des éléements argilo-limoneux. Les conduits sont paralléles et s’étendent sur environ 15 m de
avec des espacements de quelques dizaines de centimétres entre deux conduits.

Figure 88 Photographie des conduits karstique observés dans la carriére.

B. Méthodes et protocoles

I. Identification et quantification minéralogique
1) Diffractométrie des rayons X

La caractérisation des matériaux gypseux a été réalisée par diffraction de rayons X couplé a la
méthode Rietveld pour identifier et quantifier les phases minérales présentes initialement dans
les échantillons en mettant en évidence également leur variabilité notamment lors du suivi de
la minéralogie des éprouvettes soumises a une percolation d’eau.

La diffractométrie des rayons X consiste a 1’émission d’un faisceau d’onde généré par
excitation d’un filament de cobalt (Figure 89). Ce faisceau orienté sur un échantillon réduit en
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poudre sera diffracté par les plans cristallins des minéraux présents dans la poudre désorientée
placée dans un porte échantillon (front loading).

Figure 89 Principe de la diffractométrie par rayon X et photo du diffractométre D8 de Dr(icker.

Le faisceau incident issu de 1’anode au Cobalt (A = 1.78A) et le détecteur Lynx eye (angle
d’ouverture de 3° 2 theta) réceptionnant le faisceau diffracté bougent simultanément
(configuration théta- théta) dans 1’espace d’un angle théta. L’angle du récepteur sera de 1 fois
I’angle de I’émetteur. Nous parlerons ainsi d’analyse en 20. Les plans diffractent si la loi de
Bragg (éqg 2.B.1) est vérifiée.

n A= 2d sinf (ég 2.B.1)

Avec n : ordre de diffraction (nombre entier), A: longueur d’onde des rayons X (A = 1.78 A
pour une anode au cobalt), dny : distance entre 2 plans cristallins (hkl), © : angle du faisceau

Les essais sont réalises sur des échantillons broyes a 80 pym et I’appareil est un Bruker D8
Advance avec les paramétres suivants : Tension : 35kV, Intensité : 40 mA, angle 2theta
balayé : de 3 & 80° 26, Vitesse de rotation de I’échantillon sur lui-méme (spinner) : 30 rpm,
pas de: 0.01°20, durée d’acquisition par pas: 1 sec/step. Le faisceau incident n’est pas
monochromateur mais constitué¢ de plusieurs longueurs d’onde issue de I’anode au cobalt avec
kal= 1.78A (raie principale), ka2= 1.79A (trés proche de la kal ce qui entraine un
dédoublement des pics bien visibles aux angles élevés) et kp =1.62A qui est arrétée par un
filtre Fer.

L’exploitation des résultats est faite a I’aide du logiciel EVA (Bruker) pour I’identification et
du logiciel TOPAS (Bruker) utilisant la méthode Rietveld (Rietveld, 1969) pour la
quantification. La base de donnees utilisée est ICDDpdf2 (2021). A chaque pic correspond
une distance d entre 2 plans cristallins et un ensemble de plan cristallin est associé a un
minéral. La position des pics en 2theta couplée a des intensités relatives permet d’identifier
une phase donnée. La caractérisation minéralogique a été complétée par une analyse chimique
¢lémentaire des éléments majeurs et mineurs par ICP OES et ICP MS (Service d’Analyse des
Roches et des Minéraux (SARM), Nancy).

2) Pétrographie

Pour compléter les observations DRX, des lames ont été réalisées par la société
Thinksectionlab (Toul, France) avec une procédure de sciage a I’huile pour minimiser les
effets d’altérations sur le gypse. Afin de mieux visualiser la porosité, une coloration bleu a été
inclus dans la préparation de la résine. L’observation est faite sous un microscope optique
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polarisant, Nikon optiphot2-POL (Figure 90) avec des grossissements allant de x100 & x500
en mode lumiere polarisée non analysée (LPNA) et lumiere polarisée analysée (LPA). Le
microscope est relié a un ordinateur possédant le logiciel Archimede. Ce logiciel permet
I’acquisition numérique des clichés ainsi que d’étudier de maniére quantitative la taille des
minéraux (grains), leur nombre (comptage) et la porosité des lamelles de gypse. Des traces
d’altérations ont ¢galement pu étre mises en évidence.

Figure 90 Microscope optique Nikon utilisé

II. Pétrophysique

Il est ici présenté les protocoles de I’ensemble des essais pour déterminer la porosité et ses
composantes, I’imbibition capillaire, la perméabilité et les méthodes de mesures du module
d’¢élasticité utilisés dans cette étude.

1) Classification de la porosimétrie

La porosité se définit comme le volume de vide pouvant étre occupé par un gaz (Iair, le
méthane ...) ou un fluide (I’eau, le pétrole....). dans une roche (Foucault et al., 2014). L’étude
du milieu poreux nécessite de prendre en compte de nombreux parametres pour I’appréhender
comme le volume de pore, ses dimensions, sa connectivité, sa tortuosité.... Ses facteurs
donnent a la roche une structure poreuse variable facilitant ou non I’écoulement d’un fluide.
Cette structure poreuse a 4 principaux critéres définissant sa géométrie (Tomachot, 2002) :

- Le volume de porosité,

- Lataille des pores,

La rugosité et la morphologie de la porosité,

Localisation de la porosité dans le volume (intra / intergranulaires).

La porosité peut étre considérée de maniére simplifiée comme une succession d’objet (les
pores, qui représentent la majorité du volume) reliés par des capillaires, qui détermineront les
propriétés hydrauliques du matériau.

Ce volume prend la forme d’une succession de pore reliés par des connexions plus ou moins
nombreuses et de dimensions variables (Bousquie, 1979; Mertz, 1991; Rousset-Tournier,
2001; Tomachot, 2002, Zinszner 1980). La structure de ce réseau peut étre étudiée par
diverses méthodes gquantitatives ou qualitatives de manieres directes ou indirectes. Chacune
de ses méthodes est fonctionnelle pour une gamme de dimensions de pore spécifique (Figure
91).
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Figure 91 : Echelle de caractérisation des réseaux poreux selon la méthode considérée. (Junique, 2021)

Pour chacune de ces techniques, des subdivisions en macroporosité, microporosité et
nanoporosité peuvent étre délimitées. Ces délimitations sont variables en fonction des auteurs
et de leurs matériaux d’¢tudes (Tableau 17). Nous suivrons dans ce travail la méme
classification que Junique, (2021). 1l base la distinction entre macro et microporosité a 15 um
de diametre soit la taille de pore accessible en condition ambiante via la porosimétrie mercure,
ce qui est similaire & la distinction proposée par (Mertz, 1991) qui I’exprimait en rayon. La
nanoporosité est quant a elle inférieure & 1 pm de diametre, soit la limite de détection en
porosimétrie mercure.

Tableau 17 Distinction des types de porosités en fonction du rayon pour différents auteurs et des méthodes utilisées.
modifié¢ d’aprés (Junique, 2021) MO : microscopie optique Hg : porosimétrie mercure

. Infra | limite Micro Limite Macro
méthode o g Source
pore | (um) | porosité (um) porosité
MO Zinszner, 1980 - 10 (Tomachot,
HG Mertz, 1991 - 7,5 2002)
MO Choquette et Pray 1970 - 125
MO ., - 5
Bousqié, 1979
HG 0,01 1 .
(Bousquie, 1979)
HG Cambarnosu et Marle, 1965 - 0,01
HG Goni,Ragot et Sima, 1968 0,03 7,5
MEB Pittman, 1971 - 0,5
International Union of Pure
and Applied 0,002 0,05 .
Chemistry. (IUPAC) (Junique, 2021)
MO Junique, 2021 1 7,5
Fogue-Djombou et al., 2019 0,1 10

En plus d’une classification en fonction de ces dimensions, la porosité est également décrite
en fonction de sa capacité a accueillir de I’eau (Figure 92) (Bousquie, 1979; Tomachot, 2002;
Auvray, 2003; Vigroux, 2020). La porosité totale (Nt) est le volume total de vide accessible a
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I’eau aprés que le solide ait été¢ soumis a un pompage sous vide. La porosité accessible a 1’eau
(N48) est le volume de vide naturellement saturable en condition ambiante. La porosité piégée
(Np) est le volume de pore non accessible a 1’eau en condition ambiante. En condition
ambiante, ce volume représente le fluide moins mouillant qui sera piégé. La porosité porale
(ou primaire) est la part de pores directement liés a la matrice rocheuse qui n’est pas
parfaitement cimentée. La porosité fissurale (ou secondaire) est la porosité issue de
I’évolution de la roche via la fracturation. Et la porosité occlue est une porosité intragranulaire
sans contact avec les autres types de porosité.

porosité occlue

porosité fissurale (Nf)
porosité

porosité porale accessible (N48) .
porosité totale

(Nt)

porosité piégée (Np)

Figure 92 : schéma des différents types de porosité

Afin de ne pas générer de dissolution pendant nos essais, nous avons utilis¢é de 1’cau
préalablement saturée en gypse dissous. Des fragments de gypse ont été introduits dans des
réservoirs remplis d’eau pure (15mQ/cm). La dissolution a été effectuée pendant 48 H sous
agitation et la saturation contrdlée avec une mesure conductimétrique. (2500 pS/cm a 22°C).

2) Porosimétrie a I'eau
a) Détermination de la porosité totale (Nt)

La porosité totale correspond a 1I’ensemble de la porosité qui sera accessible a I’eau sous vide,
soit en régime monophasique. L’essai est régie par la norme NF 1936 (AFNOR, 2007), elle
permet également d’obtenir la masse volumique du matériau.

Les échantillons sont préalablement séchés dans une étuve a 40°C. Cette température permet
d’éliminer I’eau des échantillons sans initier la déshydratation du gypse en anhydrite. Le
protocole consiste ensuite a générer un vide sur les échantillons (préalablement pesés M)
avec une pompe, pendant une période minimale de 24 heures. Notre systéme nous a permis
d’atteindre 12 +/ 5 mm Hg.

Les échantillons sont ensuite immergés sans que le vide ne soit cassé¢. L’immersion se réalise
en suivant I’ascension capillaire dans les éprouvettes et avec de I’eau dé gazéifié. Les
éprouvettes sont ensuite maintenu immergées 24 h a pression ambiante.

La porosité totale et la masse volumique sont ensuite déterminées a partir de la méthode de la
triple pesée. Il s’agit en plus de la pesée initiale seche Mg d’effectué une pesée hydrostatique
(Mpya) et une pesée saturée (Msx). La pesée hydrostatique consiste a peser 1’échantillon
saturée en condition immergée, la pesée saturée est une simple mesure de 1’éprouvette saturée
en condition ambiante.

La porosité totale est déterminée a partir de I’équation ci-dessous (éq 2.B.2) :

Msat—Msec % %100 (69 2.B.2)

Nt = * 100 =
Msat—Mhyd Viot

La masse volumique est quant a elle déterminée par I’équation suivante (éq 2.B.3)
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Msec

Avec Nt : porosité totale (%), Msat : masse de 1’échantillon saturée (g), Msec : masse de
I’échantillon sec, Mhyd : masse en pesée hydrostatique (g), p : masse volumique (g/cm?®).

b) Détermination de la porosité accessible (N48) et de la porosité piégée (Np)

Ces porosités sont déterminées a partir d’une immersion progressive en condition ambiante
(régime biphasique), d’apres la norme AFNOR B.10.513 (AFNOR, 1991). Les échantillons
sont préalablement séchés et pesés Msec. L’immersion se réalise ensuite dans un bac fermé
afin de limiter les phénoménes d’évaporation. Elle se réalise de maniére progressive (Figure
93) :

- La premicre heure avec de I’eau a V4 de la hauteur des éprouvettes,
- Puis 23 heures a la moitié de leur hauteur,
- Les 24h suivantes sont effectuées en immersion complete.

........... 1‘“
échantillon ____ -t alr s
5
| ' 1 eau e ﬂ
|
H B » (ad » 1 > -«
T,=0h T.=1h TI:')M T.= 480
nivesy Sesy niveau desu fvesu d'sau petee
l = M4 = W2 >H W

Figure 93 : Détermination de la porosité 48H. Rousset-Tournier, 2001

Il est ensuite effectué¢ une pesée a 1’état saturée (Mayg). La porosité accessible (Nasg) est ensuite
déterminée a partir de 1’équation ci-dessous (eéq 2.B.4).
N4g = 282, 100 (6q 2.B.4)

- Msat—Mhyd

La soustraction de ce volume a la porosité totale (Nt) permet de déterminer la porosité piégée
(éq 2.B.5).

Np = Nt - N4-8 (éq 2.B.5)

Cette porosité piégée correspond au volume de vide ou restera contenu le fluide le moins
mouillant (ici I’air) lors d’une saturation en condition ambiante. Ce piégeage se réalise a partir
de 2 mécanismes (Bousquie, 1979).

- la rugosité et les impuretés a la surface d’un pore créant une succession de micropore
et donc une conductivité plus importante sur la surface qu’au centre du volume
(Figure94a).

- un «court-circuitage » d’un pore par un capillaire plus fin (Figure94b),

- L’indice d’Hirschwald (S48) peut également étre calculé a partir des valeurs de
porosité libre et totale (éq 2.B.6). 1l traduit le taux de saturation maximale atteignable

en condition naturelle.
L Sy = s (6q 2.B.6)

N¢
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a b

Figure94 Mécanisme de piégeage de I’air par imbibition capillaire, a) par rugosité, b) par dérivation par (Bousquie,
1979), d’aprés(Rousset-Tournier, 2001)

Une fois la saturation par imbibition réalisée, ’air piégé va progressivement se diffuser a
travers le fluide et conduire a atteindre la saturation totale. Toutefois, cette diffusion est un
phénoméne extrémement lent. La porosité piégée est donc la résultante de la structure du
réseau porale (Tomachot, 2002; Mertz, 1991) :

- vitesse d’imbibition,

- distribution des tailles de pore,

- tortuosite,

- Nombre de capillaire et leurs connections aux pores.

c) Détermination de la porosité fissurale(Nyore) et de la porosité porale(Nsss)

Comme écrit précédemment, la porosité correspond au volume total de vide dans le matériau.
Ces vides qu’ils soient accessibles ou non peuvent étre issue de 2 processus. Le premier est la
porosité associée aux pores qui apparaissent a la genése de la roche. Elle peut évoluer en
fonction des conditions mais reste répartie de maniére homogene avec une structure plus
convexe et sans orientation préférentielle dans 1’espace. A I’inverse, la porosité fissurale se
mettra en place avec 1’évolution de la roche principalement dans des contextes de contraintes
qui vont fissurer le matériau. Les fissures seront plutdt droites et de forme allongée et avec
une orientation préférentielle dans 2 des directions de I’espace (Haffen, 2012).

A partir de la porosité totale et de I’indice de qualité (Iq), il peut étre déterminé de maniére
graphique la part de porosité de chaque type (Figure 95). Cette méthode a été déterminée par
(Tourenq et al., 1971). La détermination de I’indice de qualité est effectuée a partir de la
vitesse de propagation des ondes P. Son obtention sera détaillée plus avant dans la partie
décrivant la vitesse de propagation des ondes P.

100+

(=]
o
"

Indice de continuité (%)

Porosité totale(%)

Figure 95 Exemple de détermination de la porosité poral et fissurale pour différents calcaire. D’aprés (Bousquie, 1979)
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Le diagramme est obtenu par un maillage triangle établi a partir des segments F et P. Le
segment F correspond a un cas ou la porosité est entierement di a la fissuration, a I’inverse les
points sur la droite P correspondent & une porosité 100% porale. Ce diagramme et les pentes
de ces triangle constitutifs ont été calculés a partir de 1’étude de roche de différentes nature
(sédimentaire, magmatique...), puis altérées par une succession de palier de chauffage. Entre
chaque palier, la porosité était déterminée. lls ont ainsi établi la relation suivante (éq 2.B.7 et
éq2.B.8) :

[c=1— Ax N pore — B * nfjgsyre avec Nt = Npore + Nfissure (€q 2.B.7)

A et B sont des constantes valant respectivement 1,6 et 22 (Tourenq et al., 1971). Ainsi,

ic—1+B*n; _ ic—1+B*n;
B—-A 204

n, = et Nf = Neor — N (éq 2.B.8)

3) Porosimétrie mercure

L’essai de porosimétrie par intrusion de mercure est une mesure destructive sur des
échantillons de quelques centimétres cubes. 1l a été initié dés le 19°™ siécle et adapté en
laboratoire par Washburn dans les années 1920 (Rousset-Tournier, 2001). Son application aux
milieux rocheux date des années 1940 (Purcell, 1949; Ritter and Drake, 1945). Il permet de
déterminer la porosité par intrusion de mercure et d’en étudier la structure.

a) Principe de l'essai

Le principe de la porosimétrie par intrusion de mercure consiste a appliquer une série de
pressions croissantes puis décroissantes sur un fragment d’échantillon de solide poreux au
préalablement séché. L’essai est réalisé en suivant la norme 1SO 15901 (AFNOR, 2016).

L’échantillon est placé dans un pénétrometre (Figure 96) qui est fermé par un capuchon. Un
vide primaire est établi avant d’y injecter du mercure. Le vide créé est de 0,003 MPa (séchage
du matériau et désorption des gaz présents). La cellule du pénétrométre est ensuite remplie de
mercure liquide. Le mercure liquide dans les conditions de pression lors des mesures est
considéré comme un fluide non mouillant. Un fluide non mouillant est une phase dont I’angle
de contact avec un solide sera supérieure a 90°. Dans le cas du mercure, 1’angle de contact ()
est de 136°. Cette valeurs est celle utilisée dans I’ensemble des méthodes du laboratoire.

JEchantillon poreux Canule

a
!

\’ Capacite éectrique du montage = fiL
Mercure

Figure 96 Schéma d'un pénétrometre utilisé en porosimétrie par intrusion de mercure. (Haffen, 2012)

Prossion

f
Bouchon conducteur

La pression est ensuite augmentée sur le mercure initialement injecté via le capillaire du
pénétromeétre. On augmente la pression par palier successif jusqu’a 413 MPa, ce qui permet
d’explorer la porosité avec un diameétre de pore jusqu’a environ 3,5 nm. L’augmentation de la
pression va permettre au mercure de pénétrer le réseau poral selon I’équation de Young-
Laplace (éq 2.B.9) (Laplace, 1806; Young, 1855).

20 cosO
R

P= (69 2.B.9)
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Avec o : la tension superficielle du mercure soit 0.486 N/m a 25°C, R : le rayon de pore (um),
P : la pression d’injection (bar), © : angle de contact entre le mercure sous forme liquide et
sous forme

La porosimétrie par intrusion de mercure considére le principe d’un tube parfait. La pression
capillaire (Pcyp) est donc theoriqguement imposée sur le mercure liquide (Png) moins la
pression de la vapeur (Pvap). Toutefois les pressions imposées sont nettement supérieure a
celle exercée par la forme gazeuse (Pvsp = 2,6 Pa & 25°C)(Saillio, 2012). De la sorte, il est
géneralement considéré que (2.B.10) :

Pcap = Phg (eq 2.B.10)

La relation peut étre simplifiée entre pression et rayon de pore pour I’intrusion de mercure par
I’équation 2.B.11 :

75

Pirg =" éq 2.B.11)

Il convient ainsi de préciser que pour un palier de pression donné, le volume de mercure
injecté ne correspondra pas directement a I’ensemble du volume constitué par ce diameétre.
Comme décris précédemment, la porosité est une succession de pore et de capillaire soit une
succession de rétrécissement et d’évasement. Un palier d’intrusion traduira en réalité le
volume de porosité rendu accessible par ce diametre et non le volume uniquement constitue
de cette dimension de pore. (Pellerin, 1978; Mertz, 1991; Junique, 2021) (Figure 97).

T=1 T=2

Pri<P<Pr PzPr

Figure 97 Schéma du rayon d’accés au pore. (Turmel, 2014) d’aprés (Bousquie, 1979)
b) Réalisation de I'essai

La réalisation d’un essai de porosimétrie par intrusion de mercure se compose d’une phase
ascendante (intrusion de mercure) puis d’une phase de décharge (extrusion du mercure).

L’essai est réalisé sur un porosimétre de marque Micromeretics 9500, la gamme de pression
allant de 0,003 & 413 MPa, soit de 400 a 0,003 um de diametre. L’essai se divise en une phase
de basse pression de 0,001 a 0,15 MPa (soit les pores supérieurs a 15 um de diametre) et une
phase de haute pression de 0,15 a 413 MPa (inférieure a 15 um de diamétre). La durée de
stabilisation de chaque palier avant I’acquisition d’un point de mesure est de 30 secondes.

Afin de s’assurer de I’absence d’eau dans les échantillons, une lyophilisation est
préalablement réalisée sur les échantillons. Cela consiste a immerger pendant plusieurs
minutes les échantillons dans de I’azote liquide afin de geler toute I’eau contenu a I’intérieur
des échantillons. Ils sont ensuite laissés pendant 48 heures dans un lyophilisateur. L’appareil
va générer les conditions nécessaires a la sublimation de 1’eau gelée (-52 °C et 0,07 bar). Ce
séchage permet de favoriser I’intrusion du mercure et de garantir que 1’essai se réalise avec
seulement le mercure.
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Le gypse étant un matériau naturellement dihydraté (CaSO,4.2H,0), nous avons procédé a des
mesures DRX sur échantillons bruts et lyophilisés pour s’assurer que I’échantillon reste sous
forme de gypse et non anhydre ou semi-hydraté. Pour éviter la réhydratation en cours de
mesure, les essais ont été réalisés avec un film en kapton de 7,5 um. Des essais sur du gypse
non lyophilisé avec le filtre ont aussi été réalisé pour s’assurer qu’il n’impactait pas les
résultats. (Masson, 2021).

Lors de la phase d’extrusion lors de la diminution de la pression exercée sur le mercure via le
capillaire du pénétromeétre, la totalité du mercure ne sera pas évacue, la décharge étant plus
rapide que la vitesse de retrait du mercure (Figure 98a).

Ce phénomeéne de piégeage du mercure dans les pores (Wardlaw and Mckellar, 1981) peut
étredb a:

- L’état de surface (rugosité des pores)

- Le nombre de capillaire pour un méme pore

- Lanon homogénéité de la porosité

- une juxtaposition d’évasement et d’étranglement.

A partir de la méthode des doubles tangents, il est déterminé un rayon moyen (Rm)
correspondant au point d’inflexion de la courbe cumulée d’injection. Il représente le plus
grand diamétre de pore donnant acces au plus grand volume de porosité. (Beck, 2006; Turmel,
2014). Ce rayon est également identifiable lors de la représentation des volumes injectés pour
chaque palier de pression (Figure 98b). Si le réseau poreux est unimodal, il peut étre
déterminé un rayon d’acces (Ra) ou seuil d’acces. Ce rayon correspond a la taille de pore
maximale donnant acces a la plus grande partie du volume poreux par intrusion de mercure
(Dullien and Dhawan, 1974; Beck, 2006; Turmel, 2014).

La courbe de volume cumulé permet également de définir la structure du réseau poreux. Une
courbe uniforme avec un seul point d’inflexion sera dite unimodale. Dans le cas de deux
inflexions, le réseau sera bimodal et définit comme hétérogéne en cas d’inflexion multiple.

- unimodale : réseau avec une famille de pore donnant acces a I’essentiel de la porosité,
- bimodal : réseau ou 1’accés sera contr6lé par deux familles de pore,
- hétérogeéne : réseau a nombreuses familles de pores ou sans structuration.

Ces inflexions peuvent étre observées graphiquement par la méthode des doubles tangents. Le
calcul du coefficient de dispersion (Cd) permet d’apprécier numériquement 1’étalement des
tailles de pores (Wardlaw et al., 1988; Tomachot, 2002; Vazquez et al., 2013; Turmel, 2014).
Il s’effectue a partir des pressions correspondantes a 20, 50 et 80% du volume total de
mercure injecté (éq 2.B.12).

Cd = "2 (éq 2.B.12)

Pso
- Pgo : pression a laquelle 80% de la porosité (Png) sera occupée par le mercure (MPa)

- Pso : pression a laquelle 50% de la porosité (Prg) Sera occupée par le mercure (MPa)
- Py : pression a laquelle 20% de la porosité (Png) sera occupée par le mercure (MPa)

106



Pression (MPa)
oo 001 o1 1 10 100 1000 10000
+ 01

Porosité envahie
— X
oa

ig
\
Volume cumulatif de
mercure injecté (ml/g)

0% 4 — -

1000 100 "W 1 01 o0t 0001

Seuil d'accés au pore

>

: > 4
g B E
4 S

Incrément de volume de
mercure injecté (ml/g)

2

M

1000 100 10 Rm! 01 oo 0 cr,":
8) Rayon moyen (um)

Figure 98 Exemple de courbe d’essai de porosimétrie au mercure. A : Distribution des diametres de pore. B : courbe
d’intrusion cumulée de mercure. (Tomachot, 2002)

Si le coefficient de dispersion est inférieur a 1, alors le réseau est unimodal. S’il est supérieur,
alors le réseau sera :

soit unimodale mais étalé
soit bimodal
soit hétérogene

Un second cycle d’intrusion extrusion permet de quantifier la porosité piégée (Np) via la
différence de volume entre ’intrusion et ’extrusion. Ce calcule n’a pas été effectué¢ dans ce
travail de doctorat.

c) Ecart entre porosité a I'eau et porosité mercure

La porosimétrie au mercure a une limite de détection de 1’ordre de quelques nanométres. La
porosité étudiée par intrusion de mercure ne correspond donc pas a I’ensemble du volume de
vide réel du matériau. La porosité totale quantifiée sous vide et a I’eau occupant quant a elle
I’ensemble du réseau poral, sa valeur devrait étre supérieure.

Hors dans sa these sur les grés du Buntsandstein alsacien, Mertz, 1991 a obtenu des
porosimétrie a 1’eau inférieure a celle déterminée par porosimétrie d’intrusion de mercure. Ce
phénomene a également été observé pour une partie de nos gypses et notamment les gypses
saccharoides. Les explications de cette anomalie proviennent, d’apres (Tomachot, 2002).

- De la prise en compte des pores a la surface de 1’échantillon jusque 100 a 200 pm,

- De la représentativité des échantillons (quelques cm?® en porosimétrie mercure),

- La déformation de la roche soumis a des pressions importantes, 1’équilibre entre
mercure gazeux et liquide n’étant pas instantanée (Hammecker, 1993).
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III. Caractérisation du transfert de fluide dans une matrice poreuse

1) Cinétique d’imbibition capillaires

Le coefficient d’imbibition capillaire est obtenu via la norme NF 1925. L’essai consiste a
suivre la prise de masse par unité de surface et de la racine carrée du temps (g.m2t*?) d’un
¢chantillon dans une lame d’eau (environ 3mm) (Figure 99). La cinétique d’imbibition permet
de manicre indirecte d’avoir des informations sur la porosité, ses dimensions et sa
connectivité a travers un coefficient C1.Les éprouvettes sont préalablement séchées et 1’essai
effectué¢ dans une enceinte fermée pour limiter les effets de 1’évaporation qui pourraient se
cumuler a I’imbibition. La masse des échantillons est suivi a différents pas de temps jusqu’a
saturation compléte des éprouvettes (

Figure 100). La saturation est obtenue lorsque la masse est jugée constante (moins de 5%
d’écarts entre 2 points de mesures). Les pas de mesures sont déterminés en fonction des
propriétés attendues des éprouvettes testées.
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Figure 99 : montage des essais d'imbibition. Figure 100 : exemple de courbe de suivi d'imbibition.
Tomachot, 2002 AFNOR, (1999)

a) Les transferts capillaires

Dans le cas de la saturation d’un matériau par un fluide en condition ambiante, il se trouve au
contact de 2 fluides non miscibles. Dans le cas des échantillons de gypse, I’eau remplace 1’air
lors de D’imbibition par remontée capillaire. A la limite de ces 2 phases, une tension
superficielle (ou tension interfaciale) apparait. Les molécules éloignées de 1’interface eau/air
subissent des interactions isotropes et homogeénes dans leurs milieux alors que celles a
proximité de I’interface eau/air subissent une plus forte attraction (Figure 101). Cette plus
forte attraction est liée a la plus faible quantité d’éléments a proximité de I’interface.

gaz
,/ ‘\ N

vt\f :/T\/ R
i e W, A

liquide

Figure 101 Représentation schématique de la tension interfaciale a I’interface liquide-gaz. (Rousset-Tournier, 2001)

La tension de surface entre I’air et I’eau a 20°C est de 72,7.10° N.m™. 1l s’agit d’un parametre
sensible a la température : il diminue avec I’augmentation de température et la composition du
fluide (Tomachot, 2002) a également un impact. L’interaction entre le fluide mouillant (I’eau)
et le solide vient s’ajouter. Les propriétés de ces 3 phases vont définir la mouillabilité du
matériau a 1’eau. Un matériau est dit mouillant si 1’angle de contact d’une goutte d’eau
déposée a sa surface est supérieur & 90° (tension superficielle de 5.10° & 5.107 J.cm™).
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Autrement dit la goutte s’étale sur la surface. Si I’angle est inférieur a 90°, le matériau sera
imperméable (tension superficielle < 1.10° J.cm™).

D’apres la loi de Laplace(1806), la pression capillaire (Pc) dans un tube sera directement
dépendante de sa géomeétrie, avec ry et r, les rayons décrivant le ménisque (éq 2.B.13).

P.=¢ (1 n i) (éq 2.B.13)

1 T2

Dans le cas d’un capillaire cylindrique, r1=r,=r. Les menisques étant concaves, R (le rayon de
pore) est supérieur a r (le rayon du ménisque) et le mouillage étant parfait (6=0°) alors
I’équation de Laplace se simplifie en I’équation 2.B.14

Pc = a% = Zr—acos e (éq 2.B.14)

La concavité du ménisque implique également que la pression de 1’air (Pyj) est supérieure a la
pression dans le fluide (Psige). Tel que Pc =Pi-Psisige avec (éq 2.B.15) :

Priuige = gphc (éq 2.B.15)

Ou p : masse volumique de I’eau (1000 kg.m™), g : accélération de la pesanteur (9.81 m.s et
hc : 1a hauteur d’ascension capillaire pour établir I’équilibre.

Ce qui conduit avec 1I’équation de Laplace a I’obtention de la loi de Jurin permettant de
calculer la hauteur d’ascension de 1’eau (hc) a partir du rayon de tube (éq 2.B.17).

2 o ’
h. = "R;"; (éq 2.B.17)

b) Equation de Washburn (1921)

Cette équation permet de déterminer 1’écoulement d’un fluide newtonien dans un tube
cylindrique. Elle dérive de la loi de Hagen-Poiseuille en intégrant 1’effet de la pesanteur dans
le gradient de charge (éq 2.B.18).

nR4(zal,,cose _ng)

Q= gnL (éq 2.B.18)

Le débit dans un cylindre s’exprime également comme la distance parcouru par le fluide en
fonction de la section de tube (éq 2.B.19).

2 dL

” (éq 2.B.19)

av

Q = E =nR

Les travaux de Mertz (1991) ont mis en évidence que pour des hauteurs d’éprouvettes de
laboratoire (environ 10cm), la gravité n’a pas d’effet significatif sur la hauteur d’ascension du

fluide. Ce qui avec I’expression géométrique du débit dans un tube donne 1’équation
simplifiée (éq 2.B.20).

__ RopcosO
4nL

LdL (69 2.B.20)

L’intégration de cette équation détermine la relation entre la hauteur du ménisque (L) et la
racine carrée du temps (2.B.21).

L = RY2 /%tl/z (éq2.B.21)

109



Ainsi & chaque instant, le volume d’cau (V) pénétrant dans le tube vaut (éq 2.B.22)

V = nR% RY/2 /% = A.t\/? (6q 2.B.22)

Soit :
A = mR5/2 % (6q 2.B.23)
A est le coefficient représentatif de la prise de poids en eau par unité de temps.

c) SRelation entre imbibition capillaire et structure des pores

L’essai d’imbibition capillaire permet de déterminer un coefficient d’ascension capillaire C1
qui correspond & la pente de la prise de masse exprimée en fonction de la surface et de la
racine carrée du temps. L’essai permet également d’obtenir des informations indirectes sur la
typologie des réseaux de pores en fonction de 1’allure des courbes comme représentées sur la
Figure 102. 1l est ainsi possible de distinguer 3 catégories de réseaux poreux (Mertz, 1991) :

- Le réseau unimodal avec une seule rupture de pente proche de la valeur de porosité
accessible (Nys),

- Le réseau bimodal : la courbe d’imbibition capillaire est divisée en 2 sections de pente
dont la seconde avec une pente plus faible. Une seconde rupture de pente proche de la
porosité Nyg est également présente. La multiplication des ruptures de pentes indique
I’hétérogénéité du réseau poreux.

- Le réseau hétérogene : la courbe reste inférieure a la porosité accessible N48. Cela
peut provenir d’une porosité trés faible ou mal connectée.
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Figure 102 Allure des courbes d’imbibition capillaires selon le type de structure poreuse.l : réseau unimodal, 2 :
réseau bimodal, 3 : réseau hétérogéne. Modifié¢ d’aprés (Mertz, 1991)
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2) La perméabilité a I'eau

a) Cadre général

La perméabilité k est la capacité d’un fluide a traverser un milieu poreux (Mertz, 1991;
Foucault et al., 2014). Cela est valable pour les fluides incompressibles. La perméabilité est
dépendante des conditions intrinséques du milieu poreux et des conditions extérieures
(Rousset-Tournier, 2001; Junique, 2021) c'est-a-dire la structure du réseau poreux, le type de
fluide, le taux de saturation, connectivité du réseau. La perméabilité ne peut pas étre mesuree
avec de I’eau pure sur un systéme avec une dissolution active.

La perméabilité peut étre décrite en termes de perméabilité matricielle et de perméabilité
fissurale. La perméabilité matricielle définit les interactions solide/roche a faible échelle pour
des matériaux non fissurés. La perméabilité fissurale, qui selon ’orientation, la géométrie, la
connectivité des fissures favorise les écoulements a plus grande échelle (Haffen, 2012) dont
les régime d’écoulement sont décrits par d’autres modeles que celui de Darcy (par exemple le
modele de Dienes mentionné par Mertz (1991)). La perméabilité fissurale est essentiellement
quantifiable a I’échelle métrique, ce qui ne sera possible dans le cas des travaux dans cette
thése (taille des éprouvettes au maximum 10 cm). L’existence de cette seconde perméabilité
est par contre importante pour des conditions de mesure in situ.

La perméabilité est déterminée a partir de la loi généralisé de Darcy (éq 2.B.24) (Ha, 2012) :
k AP .
v = ; T (eq 2824)
Avec Vv: vitesse (m/s), N : viscosité du fluide (Pa/s) (pour I’eau : 1,01.10° Pa/s & 20°C), S :
section de 1’échantillon (m?), AP : gradient de pression (Pa), L : longueur de I’échantillon (m),

k : perméabilité spécifique ou intrinséque de 1’échantillon (m?).

La vitesse dans le cas d’un tube est également dépendante de la loi de Poiseuille (Poiseuille,
1842) qui indique que si le rayon d’un tube ou circule 1I’eau augmente alors le débit augmente
(éq 2.B.25).

__ TWR*AP

V= (éq 2.B.25)

R : rayon du tube (m)

L’unité internationale est le m?. Les sciences de la Terre préfere utiliser le Darcy, qui vaut 1
mD = 1.10™ m2 La partie expérimentale de la thése utilise le milliDarcy. Toutefois, les
logiciels numériques utilisant le systeme international dans leurs paramétrages, une
conversion est effectuée dans la partie numérique de la thése.

b) Limitation de la loi de Darcy pour les faibles gradients de pression

Ce cas de figure est principalement considéré pour les essais réalisés avec des perméametres a
gaz. Ainsi, la vitesse de circulation du gaz n’est pas homogene entre le centre et les parois
d’un tube. Il s’agit de 1’écoulement de Knudsen, 1909 et qui est a I’origine des différences
observées entre les essais de perméabilité a I’eau et au gaz. Cela peut étre corrigé via
I’équation de Klinkenberg, 1941 (éq 2.B.26).

kg =k (1+ PﬁF) (6q 2.B.26)

Avec kg : perméabilité au gaz (apparente), kl : perméabilité a 1’eau (réelle), B ; constante de
Klinkenberg propre a chaque roche, PF : pression moyenne
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c) Limitation de laloi de Darcy pour les forts gradients de pression

Une des principales limitations de la loi de Darcy pour les régimes a fort gradient est la
transition d’un écoulement laminaire a turbulent. L’écoulement n’est plus homogéne et
uniforme, la vitesse des particules du fluides sont alors irréguliere et le déplacement aléatoire
au sein de I’échantillon. Ce changement intervient lorsque le nombre de Reynolds (Re) est
supérieur a 2000 pour un cas parfait. Dans un réseau poreux dont le diameétre est variable,
tortueux et de rugosité non uniforme. Le nombre de Reynolds doit étre inférieur a 1 pour
maintenir 1’état laminaire (Yale, 1984; Gueguen and Palciauskas, 1992).

Ce nombre est déterminé par 1’équation suivante 2.B.27 :

_ pwk .
Re = N (éq 2.B.27)

Ou Re : nombre de Reynolds, p : masse volumique du fluide (pour I’eau 998,29 a 20°C), v :
vitesse moyenne d’écoulement (m/s), K: permeéabilité (m?), Nt: porosité totale (%), n:
viscosité dynamique du fluide (0,001003 kg.m™.s™* & 20 °C)

3) Protocole de mesure de la perméabilité a I'eau

Les échantillons de gypse utilisés sont des cylindres de diamétre 5 cm et de hauteur 10 cm
(élancement de 2). Les échantillons sont préalablement saturés en eau aprés un pompage sous
vide imposé de manicre similaire a la détermination de la porosité totale a I’eau. Le montage
expérimental utilise une cellule triaxiale. L’échantillon est inséré dans une membrane en latex
avec une pierre poreuse et un filtre a chaque extrémité. Ces pierres ont pour role la
distribution uniforme des pressions imposées (Figure 103). L’ensemble est placé dans la
cellule triaxiale avec les embases d’arrivées et de sortie d’eau. Des joints toriques sont placés
a chaque extrémité pour garantir 1’étanchéité du montage. La cellule est ensuite fermée et
remplie d’eau, qui va servir de fluide de confinement.

Figure 103 Illustration du montage d’un essai de perméabilité. A : embase de pénétration de I’eau, B : Mise en place
de I’éprouvette avec des joints toriques, C : Installation achevée de I’éprouvette et de la téte de sortie d’eau. D :
Remplissage de la cellule triaxiale pour I’imposition d’une pression latéral.

Une mise en charge progressive a I’intérieur de 1’échantillon est réalisée jusqu’a 400 kPa par
des générateurs de pression a chaque extrémité de 1’éprouvette (Tableau 18) la mise en charge
est réalisée par palier successif avec une méme pression appliquée de chaque c6té du systéme.
Le changement de palier est effectué une fois 1’équilibre atteint pour le palier précédent. Pour
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éviter les circulations de fluide hors de I’échantillon un générateur de pression applique
¢galement une pression de confinement (Pc) par palier a I’extérieur de la membrane. Cette
pression de confinement est toujours supérieure a la pression interne (Pf < Pc). L’essai est
ensuite réalisé en appliquant des pressions différentes a chaque extrémité de 1’échantillon,
générant ainsi un gradient de pression AP.

Tableau 18 Pressions appliquée a chaque étape de I’essai de perméabilité

Pression Pressionde | Gradient de pression Pression de
d’entrée sortie confinement
kPa KP

kPa kPa (kPa)
Palier 1 150 150 0 300
Palier 2 400 400 0 800
Palier 3 470 420 50 930
Palier 4 520 470 50 1020

Le gradient de pression utilisée est de 50 kPa sur 2 paliers afin de visualiser d’éventuels effets
de la pression de confinement (Rousset-Tournier, 2001). Aucune modification entre les
perméabilités mesurées aux paliers 3 et 4 n’a été observée sur I’ensemble des essais.

Enfin, afin de limiter les phénomeénes de dissolution, une eau saturée en sulfates a été utilisées
pour les essais. Les paliers 3 et 4 ont été maintenus plusieurs heures avec une acquisition toute
les 10 s pour suivre I’évolution des volumes dans les genérateurs.

IV. Parametre mécanique

La détermination de la résistance de nos échantillons de gypse au niveau mécanique a été
effectuée sur des éprouvettes de diametre 50 mm et d’¢lancement 2. Des méthodes non
destructives, via la vitesse de propagation des ondes et la fréquence de résonnance sont
privilégiées pour permettre le suivi post percolation de nos éprouvettes. Ce suivi est effectué
par I’évolution des valeurs brutes (fréquence, vitesse d’onde) mais aussi par la détermination
du module élastique. Des essais de compression ont également été effectués en plus faible
nombre pour la mise en place d’un essai de fluage.

1) Résistance en compression
L’essai en compression simple selon la norme NF EN 1926 permet de mesurer la résistance
générale du matériau soumis a une contrainte o définie comme suit (éq 2.B.28).

o=% (éq 2.B.28)

Les principaux attraits de cette méthode restent de pouvoir en déterminer le module de Young
statique (ou module d’¢élasticité) (Es) @ partir de la phase d’ascension linéaire dite élastique
de la déformation en fonction de la contrainte selon la loi de Hooke Figure 104).

Le coefficient de Poisson et le module de Young ne nécessitent pas d’atteindre la rupture pour
pouvoir étre calculé contrairement a la résistance mecanique simple Ega qui est la force
maximale supportée par le matériau avant rupture (éq 2.B.29).

g

Estat = - (éq 2829)

&

Le coefficient de Poisson et le module de Young sont utilisés dans les modeles mécaniques
existants (lois de comportement). Ils figurent parmi les parameétres nécessaires a la description
et a la compréhension des propriétés mécaniques d’un matériau. La force maximale Fpax
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imposée lors de la rupture permet avec la surface S de 1’éprouvette testée de calculer la
résistance en compression (Rc = Fna/S) du matériau exprimée en MPa. La force maximale
atteinte a la rupture permet également avec la surface de 1’éprouvette de déterminer la force
de résistance en compression (Rc) exprimee en MPa.

5 5

s rupline

tranle (MPa

Cont
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Figure 104 Exemple de courbe contrainte déformation. (Tomachot, 2002)

2) Vitesse du son

La vitesse du son est un moyen non destructif via la propagation d’onde de déterminer le
niveau de fissuration et d’endommagement d’un matériau. Elle est mesurée en suivant la
norme NF EN 14579 (AFNOR, 2005). Dans ce travail de thése, un appareil de type pundit de
la marque Proceq a été utilisé pour mesurer la vitesse de propagation des ondes P (Figure
105). Les transducteurs utilisés ont été réglés pour une fréquence de 54kHz. L. essai consiste a
mesurer le temps mis par un train d’onde a parcourir une éprouvette. Ce temps en fonction de
la distance a parcourir (la longueur de 1’éprouvette) permet d’en déduire la vitesse.

Mesure du temps de trajet (microseconde)

Récepteur
inapawsg

>

‘( Longueur L

Figure 105 : schéma de principe de la mesure de la vitesse du son.

A partir de cette vitesse et de la densité du matériau (connue via la masse volumique, voir
point sur la porosité a 1’eau), il est possible de déterminer un module de Young Dynamique
suivant la relation (éq 2.B.30) (Vigroux, 2020):

_ VsZxMV (1+v)(1-2v) .
Egyn = T éq 2.B.30

Le module d’élasticité dynamique (Egyn) est généralement supérieur au module d’¢lasticité
statique obtenu par les essais de compression. Cela est di a la perturbation de courte durée et
purement élastique générée par 1’essai dynamique (Clark, 1965; Christaras et al., 1994) tandis
que ’essai d’écrasement ne permet pas le déplacement libre de 1’éprouvette.

Une attention particuliére doit étre portée a 1’état de saturation des éprouvettes lors de la
mesure. L’essai est en effet sensible a I’humidité du matériau testé, humidité qui augmente la
vitesse de propagation des ondes. Les essais ont été réalisés a sec ou a saturation complete des
éprouvettes dans ce travail de thése.
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Dans le cas d’un cristal pur de gypse, la vitesse du son est de 5200 +/-300 m/s selon les
résultats d’Auvray (2003). Cette vitesse théorique parfaite n’est que rarement rencontrée dans
la nature du fait des imperfections de cristallisations, des orientations de minéraux, des
variations minéralogiques et de la porosité des matériaux. Cette vitesse théorique (Vi) est
utilisée pour déterminer 1’indice de continuité (Ic) des éprouvettes de gypse testées selon la
relation (éq 2.B.31). D’apres les travaux de Tourenq et al. (1971), cet indice peut étre corrélé
a la porosité totale a 1’eau pour en déduire la part de porosité issue de la fissuration (Ny) et
celle issue des pores (N,) du matériau (Figure 95).

Ic = % 100 (6q 2.B.31)
t

Cette détermination est réalisée graphiquement a partir d’un ensemble d’équations décrites
dans la partie de ce chapitre traitant de la porosite.

3) Fréquence de résonance

La mesure de la fréquence de résonance est un essai non destructif décrit dans la norme NF
EN 14146 (AFNOR, 2004). Elle repose sur le principe qu’un matériau oscille avec une
amplitude maximale pour une fréquence d’excitation donnée. C’est cette fréquence propre a
chaque matériau qui est appelée fréquence de résonnance. La technique consiste a exciter
mécaniquement le matériau afin de générer une onde. On analyse ensuite la vibration et son
atténuation. Le signal acquis est ensuite interprété numériquement a 1’aide d’une
transformation de Fourier pour établir le spectre de fréquence. La fréquence dominante de
cette onde (en KHz) est la fréquence de résonance propre a chaque matériau (Figure 106). La
méthode de fréquence de résonnance est également sensible a la structure du squelette et a son
évolution. Cette mesure est similaire en termes d’informations obtenues a la vitesse de
propagation des ondes sonores. La fréquence de résonnance reste toutefois moins utilisée que
la vitesse du son. Son avantage réside dans le fait qu’elle est plus sensible a la dégradation des
matériaux (Saad, 2011).

f'.>

Amplitude (mV)

Time (ms

Froquency (H2)

Figure 106 A : exemple de signal obtenu par excitation. B : spectre de fréquence obtenu aprés traitement

Pour réaliser une mesure, 1’éprouvette est placée sur des supports triangulaires pour que la
fréquence mesurée ne soit pas influencée par la table d’essai. Afin que ces supports
n’interagissent pas non plus avec 1’éprouvette, ils sont placés a une distance de 22,4% du bord
de I’éprouvette par rapport a la longueur totale (Figure 107). Cette distance correspond a un
nceud de résonnance. Sur un nceud de résonnance, 1’onde est compensée et s’annule, les
interférences sont inexistantes.
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Figure 107 Principe de I’essai de fréquence de résonnance en mode longitudinal

Dans le cadre de cette thése, un appareil de type Grindosnic MK7 a été utilise pour
I’acquisition et le traitement des mesures. L’appareil peut enregistrer une gamme de fréquence
de 0 a 100kHz. L’appareil a été paramétré pour acquérir 1000 points de mesure. L’appareil
peut fonctionner pour des ondes de flexion, longitudinales et en torsion. L’appareil, une fois la
fréquence de résonnance acquise et les parametres (géométrie et masse) de 1’éprouvette
introduits, peut calculer automatiquement un module d’¢lasticité (Emog), Un module de
cisaillement (G) et le coefficient de Poisson (v) selon le mode sélectionné selon les formules
suivantes (éq 2.B.32, 33,34). La détermination des parameétres nécessitent des géométries et
des élancements a respecter (Tableau 19). L’utilisation d’éprouvettes cylindriques induites
ainsi que le module d’¢élasticité est principalement mis en avant dans la suite de ce manuscrit.

Epmpa = 4.107°L'F p (éq 2.B.32)
v = med_q éq 2.B.33)
G =16 (—)m f? (éq 2.B.34)

Avec L : longueur de I’échantillon (mm), F : fréquence de résonance (Hz), d : diametre de
I’échantillon (mm), ft : fréquence de torsion (Hz), m : masse de 1’échantillon (kg), p : masse
volumique de I’échantillon (kg.m-3).

Tableau 19 Synthese des géométries pour les mesures en fréquence de résonance

Ratio width/Thickn 1/5
’ Young's Modulus
Ratio Height/width 1/3
L 230 mm
Ratio Length/High 1/5
' Shear modulus X
Ratio Height/width 1/3
Ratio Length/Height 1/5
+ Young’s + Shear + €5 a0 %
’ ' Poisson Ratio Height-width 1/3
Young's Modulus L2 30 mm Ratio Diam/Length 1/5 X X

Young’s « Shear +

Y

GHEOINEED

D’apres la formule utilisée dans sa thése par Saad (2011), I’incertitude de la fréquence de

Poisson

Young’s Modulus

Young’s Modulus

Young’s modulus

Diam. 2 30 mm

Diam. 2 30 mm

Diam. 2 30 mm

L2300 mm

résonnance mesurée pour nos échantillons est de 50 Hz.
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4) Comparaison entre vitesse du son et fréquence de résonnance

Les méthodes de propagation des ondes sonores et de fréquence de résonnance étant proches
dans les phénomeénes qu’elles décrivent, ces 2 méthodes avec des €prouvettes de différentes
roches présentent dans la lithotheque du laboratoire (Figure 108). L’alignement presque
parfait permet de conclure que les 2 méthodes sont comparables pour la détermination des
états initiaux.
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Figure 108 Comparaison des modules d’élasticité obtenus par vitesse du son (Vp) et fréquence de résonnance (F)

C. Montages et protocoles expérimentaux

I. Etude des cinétiques de dissolution de poudre de gypse

Afin de quantifier les cinétiques de dissolution, nous avons utilisé une sonde
conductimétrique metrohm a 5 pole. Le capteur posséde une gamme de mesure de 1 a 10 000
uS/cm. La conductivité étant un parametre sensible a la température, la sonde est couplée a
une sonde de température Pt 100 permettant une correction automatique des valeurs a la
température souhaitée (réglage dans le logiciel). La précision du capteur est de 1 uS/cm pour
les valeurs inférieures a 1000 pS/cm et de 1’ordre de 10 pS/cm pour les conductivités
supérieures a 1 mS/cm.

La conductivité ne permet pas de discriminer les éléments mis en solution par la dissolution.
Compte tenu de la forte teneur en gypse de nos facies et de la cinétique de dissolution plus
rapide du gypse par rapport aux autres minéraux identifiés (quartz, calcite...), il est considéré
que l’augmentation de conductivité est uniquement liée au gypse. La caractérisation
minéralogique est présentée au chapitre 3.

1) Principe de I'essai

Afin de déterminer les cinétiques de dissolution des faciés de gypse, des essais de dissolution
sur poudre (ou essai batch) ont été réalisés avec un suivi conductimétrique. L’essai est réalisé
dans un réacteur conique de 80 ml (Figure 109) chemisé par un moule en téflon. Ce moule
s’insére dans un bécher thermostée grace a une double paroi permettant d’imposer et de
maintenir une température constante dans le systeme par circulation de fluide depuis un
cryostat. La température choisie doit étre supérieure a la température ambiante de la piece
(23°C) soit 25°C, 30 et 35°C. Le montage est ensuite fermé pour réduire les effets de
I’évaporation au cours de 1’essai qui dure quelques heures. La sonde conductimétrique et une
pale d’agitation en téflon sont immergés dans les 50 ml de suspension de gypse testés via des
trous de réserve dans le couvercle du réacteur. Une troisiéme ouverture permet d’introduire
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manuellement une masse de 0,5 g de gypse dans les 80 ml d’eau ultra pure 15 Mohms dans le
réacteur a t = 0 de I’essai (elle est obstruée une fois 1’échantillon introduit).

sonde conductimétrique

pale d'agitation

soluté

/
reacteur

k'bécher a double paroi

Figure 109 Schéma du montage expérimental de dissolution sur poudre

Selon la bibliographie, la dissolution du gypse est sensible a la température, a la vitesse
d’agitation et a la granulométrie de la poudre testée (voir chapitre 1).

Les essais de dissolution sont réalisés pour différentes conditions expérimentales et xhaque
faci¢s de gypse (a I’exception du faciés orogénique) (Tableau 20). Nous avons ainsi utilisé 2
classes granulométriques : la premiére est < 200 um et la seconde est comprise entre 200 et
500 um. Trois températures (25, 30 et 35°C) et 3 vitesses d’agitation (150, 300 et 450 tours
par min) ont également été testés ce qui donne le programme expérimental du Tableau 20.
Chaque jeu de paramétre a été répété 3 fois pour en évaluer la répétabilité. Chaque essai a
duré 24 h avec une acquisition de la conductivité toutes les 10 s pendant 4 h, puis toutes les 15
min jusqu’ a fin de I’essai. Cela du fait de la limitation du nombre de point enregistrable par le
systéme d’acquisition. L’espacement plus court sur la premiére cinétique est lié a sa durée
plus courte et au besoin d’un grand nombre de point pour obtenir une pente représentative.
Afin de saturer le volume d’eau, des masses de gypse broyé comprises entre 0,35 et 0,8 g ont
été testées, La masse devant étre ajoutés augmentant avec la température.

Tableau 20 Programme expérimental de dissolution sur poudre.

Granulométrie (um) [0,200 ; 0,500] <0,200
V'tesse(t?)if)‘“a“on 300 | 450 | 150 | 300 | 450 | 450 | 300 | 450
Température (°C) 25 30 35 30
Gypse matriciel 3 3 3 3 3 3 3 3
Gypse saccharoide
o 3 3 3 3 3 3 3 3
Gypse saccharoide
impur 3 3 3 3 3 3 3 3
Fer de lance 3 3 3 3 3 3 3 3
Gypse albastroide 3 3 3 3 3 3 3 3

La cinétique de dissolution est impactée par la surface de contact entre le fluide et les grains.
Cette surface n’étant pas homogene de par la variation des diameétres de grains et de leurs
rugosités, la détermination d’une surface a partir d’'un diametre moyen et pour des géométries
parfaites apparait comme approximative. Des essais BET ont été réalisés pour apprécier plus
finement la surface spécifique.
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2) Traitement des résultats

La conductivité mesurée en fonction du temps est convertie en une concentration pour chaque
point mesurée suivant les équations décrites précédemment. La détermination des paramétres
de dissolution (ordre chimique de réaction et taux de dissolution) sont déterminés
graphiquement a partir d’une courbe log-log (Figure 110) en fonction des dérivés des
concentrations en fonctions du temps suivant I’équation suivante (éq 2.B.35) (Zaier, 2021) :

Csa A kg i
log (d—tt) = log;—+nlog(l - Csar) (éq 2.B.35)

(a) alabastroide

o - —— cinétique |

---- cinétique 2

log-log du taux de dissolution

log(1-C,))

Figure 110 Représentation des résultats en log-log pour la détermination de I’ordre chimique de réaction. (Zaier,
2021)

3) Surface spécifique

La dissolution sur poudre implique I’utilisation de grains appartenant a une classe
granulométrique connue mais dont la surface réelle ne peut qu’étre approximée par la
méthode mathématique. Il est ainsi obtenu une valeur théorique approximative ne tenant pas
compte de la rugosité des grains. Pour un milieu poreux, la surface spécifique se définit
comme la surface développée cumulée du squelette particulaire (Beck, 2006). La surface sera
exprimée en m?g. Pour déterminer la surface spécifique de nos poudres d’essais la plus
précise possible, nous avons eu recours a 1’essai BET, des initiales de ces créateurs Brunauer,
Emmet, Taller (Brunauer et al., 1938). L’essai est basé¢ sur le principe de 1’adsorption
physique de molécule de gaz et nécessite que plusieurs hypothéses soient verifiés pour étre
valable (Tomachot, 2002) :

- 1l faut des surfaces homogenes, une couche de molécule adsorbée peut s’initier sur une
premiére couche adsorbée sans que cette derniére ne soit complete,

- Que 100 % des sites d’adsorption physique de la molécule de gaz sur la surface du
solide sont accessibles. Les sites sont énergétiquement équivalents sur 1’ensemble de
la surface du solide, et a partir de la seconde couche d’adsorption de molécule,

- L’énergie d’adsorption est égale a celle de la liquéfaction du gaz.
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L’expérience consiste a quantifier le volume d’une monocouche adsorbé sur 1’échantillon
pour en déterminer la surface spécifique suivant la relation (éq 2.B.36) :

S, = 2om (6q 2.B.36)

M

Avec M : masse de I’adsorbant (g), So: surface couverte par 1 cm® d’adsorbat (m?), V!
volume de gaz (m°).

Un appareil BET de marque micromeritics ASAP 2010 utilisant du diazote (N,) a éeté utilise.
La température d’ébullition de I’azote est de 77,3 K. A cette température, la surface d’une
molécule d’azote est de 16,2.10'2 nm? soit 4.35 m?/m3, le volume molaire de 1’azote étant de
22,414.10° m®mol™. L utilisation de ce gaz non polaire permet de considérer nulle la
chimisorption (Rousset-Tournier, 2001).

Le volume de gaz monomoléculaire est déterminé a partir des constantes Bpet et apet tel que (éq
2.B.37):

=—1 (6q 2.B.37)

V
m
apeT . BBET

L’essai se réalise sous vide et par des paliers de pression successifs. Pour chaque palier, le
volume de gaz adsorbé est déterminé. L’adsorption peut étre induite par 2 phénomenes

- Adsorption physique : elle correspond a la condensation de surface et se déroule pour
de faible énergie (quelques kcal/mol). Elle peut étre multimoléculaire et est favorisée
par des diminutions de température.

- Adsorption chimique qui se déroule pour des énergies supérieure a 10 kcal/mol. Elle
se distingue par la création de liaison chimique faible entre les atomes. Cette
adsorption est monomoléculaire et est favorisé par la température.

L’adsorption physique est causée par les liaisons de types VAN DER WALLS. La
guantité de gaz adsorbé sur le solide sera fonction de :

- latempérature

- la pression partielle de la vapeur
- lanature du gaz

- lanature de la surface

L’augmentation du volume adsorbé en cours d’essai peut étre catégorisée en 5 types
d’isothermes (Figure 111) selon les conditions de pression et températures.

Type! Type ll Type Wl
Vo ( E E
p n P, P p P
Type IV ] TypeV
Via i
P [ P, P

Figure 111 Classification des isothermes d’adsorption (Rousset-Tournier, 2001. D aprés Brunauer et al., 1940)
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- Letype I correspond a une isotherme de chimie —sorption, soit une adsorption trés
faible.

- Le type Il représente des structures non poreuses comme réguliérement rencontrées
dans les roches. Les pores sont souvent de taille accessible et considérer le grain
comme une surface homogéne.

- Le type III est représentatif des corps ou la chaleur d’absorption est inférieure a la
chaleur de liquéfaction du gaz. Il y a ainsi proche de la saturation une condensation du
gaz.

- Letype IV représente les corps poreux avec une adsorption monocouche puis
multicouche sur la paroi des pores avant de s’étendre aux surfaces non poreuses.

- Letype V Il s’agit d’un cas conjuguant les types Il et IV avec une condensation avec
une adsorption sur la surface poreuse de la poudre.

Les types I, 1l et IV sont les plus caractéristiques des solides microporeux, non poreux et
poreux (Rousset-Tournier, 2001). 1l peut étre considéré comme non poreux (type Il) un solide
dont les pores sont suffisamment larges pour qu’il n’y ait pas d’interférence entre les faces des
pores. Ce type se décompose en 3 parties avec une phase d’adsorption monomoléculaire puis
pluri moléculaire avant d’atteindre un stade de condensation (Figure 112).
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Figure 112 isotherme d'adsorption / désorption et représentant des processus induit. (Rousset-Tournier, 2001)

L’essai reposant sur un principe similaire a celui de la loi de Kelvin, une distribution des
diameétres de pores est possible suivant la relation suivante (éq 2.B.38) :

InL = 22Vmcos0 (6q 2.B.38)

P, TRT

Avec P : pression exercée, PO : pression de saturation o : tension de surface de 1’adsorbat

kcal/mol, © : angle de contact (°), r: rayon de pore (um), R : constante des gaz parfait
(8.3143), T : température en (K)

En convertissant le volume de gaz a la pression de saturation en un volume de liquide, il est
possible de déterminer le rayon r (ég 2.B.39) :

,Vs+0,00155

oy = — (éq 2.B.39)

Avec Vp : volume de pore (cc/g), Vs: volume de gaz adsorbé a la PO (cc), M : masse de
I’échantillon (g)
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Les poudres sont séchées dans une étuve a 40°C puis soumise a un vide pendant 24 heures a
une température de 40°C. L’essai est ensuite lancé sur une rampe de mesure et le gaz
d’adsorption introduit sans rompre le vide. Il a été analysé les deux classes granulométriques
utilisées pour nos essais de dissolution (< 0,2 mm et compris entre 0,2 et 0,5 mm). Des
fragments de roches de taille comprises entre 2 et 5 mm ont également été testés. A titre de
comparaison, il est donné dans le Tableau 21 des valeurs de surface spécifique obtenue par
BET pour diverses roches et minéraux issus de la littérature.

Tableau 21 Valeurs de surfaces spécifiques d’apreés la littérature

Source roche S, (m2/g)
rés vosgien 1,64
(Tomachot, 2002) g — 9
grés a meules 1,95
(Rousset-Tournier, 2001) grés de Fontainebleau <0,02
' micrite 1
montmorillonite 80
(Fripiat et al., 1971) biotite 4,5
poudre de verre 0,3-04
tuffeau de Touraine 23
(Beck, 2006) - p
calcaire de Sébastopol 1

[I. Essai de percolation

Afin de simuler une altération par circulation hydraulique dans le matériau gypseux, nous
avons développé un systéme de percolation. Cet essai a pour but de faire traverser le fluide a
des éprouvettes de gypse. Nos échantillons sont des cylindres de 5 cm de diametre pour une
hauteur de 10 cm (soit un élancement de 2).

L’échantillon est placé dans une membrane de caoutchouc, permettant d’isoler 1I’éprouvette de
I’eau contenue dans la cellule, avec a chaque extrémité un papier filtre pour éviter que les
particules fine arrachées I’ors de 1’essai n’obstruent les orifices d’entrée et de sortie du fluide
(Figure 113).L’cau pénétre a la base de la cellule et ressort aprés avoir traversé 1’échantillon.
A chaque extrémité, une pierre poreuse est ajoutée afin d’obtenir un contact homogéne sur
I’ensemble du diametre de I’éprouvette.

-

~ pierre poreuse

papier filtre

membrane

—T——=échantillon

-—joint torique

Figure 113 A : Schéma du montage d’une éprouvette lors d’un essai de percolation. B : photographie du banc d’essai

Afin de garantir une pression constante, nous avons raccordé le réservoir a un systéme d’air
comprimé avec un régulateur de débit d’air LRP (Festo) pour une gamme de 0,05 a 2,5 bar
(soit 1,8L/minute maximum). L hystérésis est de 0,02 bar et la précision de 0,01 bar. En effet,
la hauteur d’eau dans le réservoir diminuant au cours du temps avec le passage du fluide, la
charge hydraulique n’est pas constante (Tableau 22). L’ajout de ce systéme permet de fixer
une poussee constante et de rendre négligeable la variation due a la hauteur de la colonne
d’eau.
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Tableau 22 Variation du débit du réservoir en fonction de la pression appliquée

Hauteurs variables du réservoir
pression imposée (bar) 0 0 0 0.1 0.3 0.5 0.8 1
durée pour faire écouler 1.5 L (s) | 120 150 130 35 30 20 15 11
débit d'écoulement (m®/s) 1.3.10° [1,0.10° [1.2.10° [4,3.10°(5,0.10°|7,5.10°]1,0.10*|1,4.10*
vitesse d'écoulement (mm/s) 3 2 2 9 11 16 21 29

Le systéme se compose d’un réservoir d’environ 30 L d’eau. Afin de favoriser la dissolution,
nous avons réalisé les essais avec de l’eau pure (15m€Q/cm). L’absence de composition
chimique initiale rend la dissolution plus agressive et accélere ainsi le phénoméne de
dissolution. Cela permet également de faciliter le suivi chimique des eaux de percolations
(percolats), I’ensemble des éléments venant de la dissolution des éprouvettes (Figure 114).
Dans le cadre de I’expérimentation, nous avons sélectionné un débit d’air relativement faible
(0.3 bar) pour essayer de limiter les phénomeénes de dissolutions préférentielles. La
dissolution préférentielle (ou digitation) est un phénomeéne de dissolution non homogéne
pouvant amener a la mise en place de conduit, traversant I’échantillon (voir chapitre 1B). Afin
que le fluide ne circule de maniére qu’interne et non ruisselante entre la membrane et
I’éprouvette, I’ensemble est placé dans une cellule de percolation fermée hermétiquement.
Cette cellule est ensuite remplie et reliée & un CPV (Contrdleur Pression Volume) exercant
une pression latérale de 140 kPa. Cette pression supérieure a celle d’entrée dans 1’échantillon
maintient la membrane plaquée sur 1’échantillon, imposant ainsi au fluide de passer dans la
structure poreuse. Il n’y a pas de pression exercée en sortie du systeme (Figure 114). Ce
systeme est assez similaire sans son approche a celui développer par (Massard and Desplan,
1980; Saad, 2011; Li et al., 2019a).
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Figure 114 Schéma du montage expérimental de percolation

L’eau percolante est récupérée de maniére continue dans des pots. Des pesées et un suivi
conductimétrique des pots de collecte relevés régulierement est effectué afin de quantifier la
masse de gypse dissous et le débit d’eau percolée. La quantité dissoute est mesurée a partir de
la conductivité en utilisant I’équation 3.C.1 (voir chapitre 3). Il est ainsi possible de suivre la
quantit¢ de matiere dissoute, I’évolution du débit mais aussi une estimation du taux
d’altération des éprouvettes par leurs pertes de maticre.
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Les essais de percolation ont été réalisés sur 3 faciés de gypse, un gypse matriciel pur a plus
de 90% et 2 gypses saccharoides, dont 1I’un est pur a plus de 95% et le second composé de
litages d’argiles et d’oxydes de fer. La teneur en gypse de ce dernier est de 70%. Les gypses
massifs comme 1’albastroide et le fer de lance n’ont pas été inclus dans cet essai. En effet, lors
de test de faisabilité, le gypse fer de lance a permis la percolation de I’eau mais avec des
débits importants (supérieurs a 1L /H), ce qui rend le suivi des percolats impossible a
effectuer de maniere pertinente. Le gypse albastroide étant trés peu poreux (<1%), il n’a pu
étre utilisé pour des expériences de percolation, le processus de dégradation par dissolution se
faisant essentiellement sur les surfaces des fissures.

Les essais ont été réalisés pour 4 pas de temps soit 1 semaine, 2 semaines, 1 mois et 2 mois.
Chaque pas de temps a été appliqué sur un lot de 3 éprouvettes de gypse avec un faciés donng,
éprouvette jugées ‘similaires’. Un nouveau lot est testé pour chaque pas de temps. Au total 12
éprouvettes ont été testées par facies, soit 36 éprouvettes.

Les éprouvettes utilisées ont été caractérisés hydro meécaniquement via les essais
précédemment décris (porosimétrie a 1’eau, vitesse du son, DRX...) avant et aprés essais afin
de suivre I’évolution des différents parametres retenus pour cette étude.

[II. Essai de dissolution sur disque plan de gypse

En parallele des essais de dissolution sur poudre, il a été effectué des essais de dissolutions sur
disque. L’objectif de cet essai est de comparer les taux de dissolutions obtenues sur poudre a
une échelle supérieure. Les disques utilisés sont des éprouvettes de gypse de diamétre 50 mm
et d’une épaisseur de 2 cm environ. Ces disques sont pris dans une résine époxy pour ne
permettre la dissolution que sur une face. Afin de limiter la pénétration de la résine avant sa
prise dans la porosité, les disques sont recouverts d’une couche de vernis. Les disques sont
ensuite polis avec des disques abrasifs de 500 a 2000 grains/cm2 avec un lubrifiant (éthanol).
L’ensemble est monté sur une tige relié¢ a un moteur permettant une rotation contrdlée et fixe.
Le montage est placé dans un bécher d’eau pure maintenu a 25°C par un bain marie (Figure
115). La dissolution du disque est suivi en continu via une sonde conductimétrique et les
paramétres de dissolution déterminés suivant la méme procédure que pour les essais sur
poudre.

Moteur e
Porte échantiilon rotation
) Flim plastique
2 s o
Conductimeétre U
(s / cm)
Disque
| e Y
Bain
manre |

Figure 115 Représentation du dispositif de disque tournant (Ouabel, 2022)

Cette méthode permet ¢galement I’observation de la surface du disque apres essai via le
microscope numériqgue VHX-7000N (Keyence) permet une observation 3D jusqu’a un
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grossissement de x 2000. Cet appareil peut générer des images a profondeur de champs ainsi
que des cartographies 3D. Il dispose également de la possibilité de quantifier la rugosité pour
une surface donnée et de tracer des profils de rugosité (Figure 116) Il a ainsi été possible de
cartographier et suivre 1’évolution de surface dissoute de maniére qualitative et quantitative.

La rugosité sera quantifiée a partir de plusieurs parameétres tel que

Sa : moyenne arithmétique de hauteur. Soit la valeur moyenne des valeurs absolues de
chaque hauteur en tout point de la surface.

Sz : hauteur moyenne. Soit la somme de la hauteur maximale de pic et de la
profondeur maximale de vallée.

Sq : hauteur quadratique moyenne. Hauteur quadratique moyenne en chaque point de
la surface. il s’agit de 1I’équivalent a I’écart type.

Ssk : Asymétrie. Moyenne cubique de hauteur avec Sq au cube. Propriétés d’asymétrie
de la surface considérée par rapport a la surface de référence. Si ssk = 0 la distribution
est symétrique. Si ssk > ou < 0, alors la distribution est de hauteur est asymétrique par
rapport au plan de référence

Sku : aplati de distribution de la hauteur. Soit la moyenne de la hauteur Sq élevée a la
puissance 4.Si Sku est égal a 3 alors la distribution de hauteur suit une loi normale.
Sinon la distribution est affaissée (<3) ou accentuée (>3).

Sp : hauteur maximale de pic. Soit la hauteur du point le plus élevée.

Sv : profondeur maximale de vallée. VValeur absolue du point le plus bas.

Sz=58p+Sv 111 .
Sku = 57 fo z*(x, y)dxdy
q A

Sy = |mjxx z(x, y)|

1
Sa = Z_[ |z(x, y)|dxdy

1
Sq = ZJL z%(x, y)dxdy

Sy, = |mAin z(x, y)|

1]1
N 3
Sex = 5 [AHA z3(x, y)dxdy
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Figure 116 Schéma représentants les différents paramétres de la rugosité. Source (Keyence)
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IV. Développement d’'un essai de dissolution sur plaque

L’essai mis au point consiste a faire s’écouler une lame d’eau sur une surface de gypse poli.
L’essai a lieu de maniére verticale et une pompe péristaltique controle le débit d’eau entrant
dans une chambre d’essai. Le débit est ainsi maintenu constant et déterminé via le voltage de
la pompe (Figure 117). Cette chambre est composée d’une plaque de plexiglas ou est collé un
rectangle de néopréne d’une épaisseur de 1 mm. La chambre fait 4,2 cm de large par 6,5 cm
de haut. Le fluide s’écoule ainsi a la surface de la plaque de gypse et va entrainer une
altération. Une dissolution hétérogene est 1’objectif recherchée pour observer la formation de
chemin préférentiel, identifier les éléments présent avant la mise en place de ce chemin.
L’objectif est de rechercher un facteur qui induirait la dissolution préférentiel (insoluble,
hétérogénéité granulaire...). La chambre est préalablement saturée pour ne pas créer de
gradient de dissolution verticale.

-
J
1
J

™

l

Figure 117 Schéma du principe de I’essai de dissolution sur plaque.

Le volume d’eau percolé est ensuite récupérée et sa conductivité mesurée pour obtenir via la
méme procédure que pour les essais sur poudre une quantité de gypse dissous. La surface est
quant a elle cartographié et observé au microscope Keyence de la méme maniére que les
essais sur disques.

Afin de visualiser 1’évolution de la surface d’un échantillon de gypse soumis a la dissolution,
un essai de dissolution sur plague a été développé. Cet essai consiste a simuler un écoulement
d’eau entre une plaque de gypse poli et une plaque de plexiglass. L’écoulement a lieu dans un
espace délimité sur le pourtour par une bande de néopréne d’une épaisseur de 1 mm. Le débit
d’eau pure introduit est régulé en entrée par une pompe péristaltique et est fixé a 5,5 mL.min"
! Ce débit permet de maintenir la chambre de dissolution remplie d’eau sans que la pression
ne soit trop forte (ce qui peut engendrer des fuites latérales).

Chaque cycle de dissolution est effectué¢ avec un volume d’eau circulée d’environ 10L. Une
fois le cycle terminé, le pavé est sorti de la chambre et est cartographié via un microscope
optique (numérique) a profondeur de champ pour déterminer I’évolution des paramétres de
rugosité. Des observations complémentaires sont effectuées pour I’interprétation des effets de
I’écoulement sur 1’échantillon.
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D. Conclusions

Ce chapitre présente les six facies de gypse utilisés dans ce travail de these. Cette description
de la localisation, du contexte géologique et la diversité du gypse au niveau de ses cristaux, de
leurs agencements et de leurs textures. Dans le chapitre précédent, il a été discuté la large
variabilité du gypse au niveau de ces propriétés (porosité de 0 a 20% ; résistance mécanique
de 10 a 50 MPa ...). Cette diversité apparait comme un critére important dans 1’étalement de
ces valeurs bien que les faciés soient peu mentionnés dans la littérature. La caractérisation de
nos ¢chantillons, I’analyse de leurs textures et structures constitue un premier enjeu pour
mettre en évidence 1’intérét d’une classification du gypse ou a minima de prendre en compte
d’une maniére plus fine les faciés considérés dans les études pour leurs caractérisations. La
sensibilité du gypse a la dissolution en profondeur et non pas seulement par régression de
surface constitue une interrogation importante. Le montage expérimental de percolation vise
ainsi a définir quelle est I’évolution des paramétres en entrée de modéle (porosité, module
¢lastique...) et leurs évolutions dans le temps. Cette campagne expérimentale permettra ainsi
de comparer les résultats numériques avec des valeurs expérimentales pour le modéle HMC
proposé dans ce travail. La formation de gradient de dissolution, leurs profondeurs sont
également des informations nécessaires a la dégradation du gypse et a la formation des
structures parakarstiques (chemins préférentiels).

Le gypse est comme 1’ensemble des évaporites une roche a forte solubilité et cinétique de
dissolution rapide. La détermination de ces paramétres pour 1’¢laboration d’un modéle HMC
est primordiale. Il est donc mise en ceuvre un programme expérimental varié pour étudier a
I’échelle du grain et de la surface la cinétique de dissolution du gypse et I’effet des conditions
physico-chimique.

L’ensemble des mesures expérimentales effectuées en fonction des typologies d’échantillons
(éprouvettes, poudres...) est synthétisé dans la Figure 118 sous la forme d’un diagramme et
dans le Tableau 23.

geochimie Hydromécanique
(éprouvette)
Poudre Disque / pavé
- constante de dissolution Ted
, ’ - - Rugosite ) \
- ordre de réaction chimigue 9 Caractérisation Percolation Fluage
; - taux de dissolution bttt
- effet de la température Porosité totale (Nt} - Conductivité  _ Canductivité
- effet de la granulométrie - vitesse de rotation - OTOs!E e  dibit - Déplacement
- yitesse de rotation - Porosité accessible (N48)
- BET - Porosité non accessible & I'eau (Np)
- ICP/AES - Ratio porosité porale (Npare)/ fissurale (Nfiss)

- Coefficient de cappilarité
- Porosimétrie mercure

- Microscopie optique

- Vitesse du son

- Fréquence de résonnance
- DRX

Figure 118 Diagramme synthétique des essais réalisés
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Tableau 23 Tableau synthétique des quantités d’échantillons utilisés

quantité
. dimension Gypse Gypse Gypse
Facies seux
&Yp (cm) gyp.s E_! saccharoide |saccharoide | fer de Gypsg. Gy,ps.e
matriciel .. . albastroide | orogénique
pur ainterlits | lance
Caractérisation
Porosllmetrle a 30 30 30 7 7 10
I'eau
Vitesse du son 30 30 30 7 7 10
Fréquence de 30 30 30 7 7 10
résonnance .
eprouvette
Coefficient 5% 10
d'imbibition cm 30 30 30 7 7 10
capillaire
Resistance en 30 30 30 7 7 10
compression
Porosimétrie
par intrusion de | fragments 3 3 3 3 3 3
mercure
Lame mince // 1 1 1 1 1 1
Altération par percolation
Porosllmetrle a 3 3 3
I'eau
Vitesse du son 3 3 3
Fré d
rtlequence € éprouvette 3 3 3
résonnance
— 5%10
Coefficient
cm
d'imbibition 3 3 3
capillaire
ReS|stance' en 1 1 1
compression
. . pavé de
nanoindentation 4%4%10 1 1 1
Cinétique de dissolution
. . 0,02/0,05 18 18 18
Dissolution sur cm
oudre
P 0/0,02 12 12 12
cm
Dlsso!utlon sur | diametre 5 3 3 5
disque cm
Dlssolutlclm UM | 30%30%4 3 5 1
pavé
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Chapitre 3 Résultats expérimentaux
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CHAPITRE 3 : RESULTATS EXPERIMENTAUX

Introduction

Dans ce chapitre, ’ensemble des résultats expérimentaux obtenus dans ce travail de thése sont
présentés. Les résultats sont organisés en trois parties :

La premiere partie se focalise sur la caracterisation poromécanique des différents faciés
de gypse étudiés tant du point de vue de la morphologie, que des propriétes
poromécaniques (vitesse du son, porosité a 1’eau, porosimétrie mercure...). Une attention
particuliére est portée a la porosité et a sa structuration (taille de pore, volume total,
accessible ou non ....). Les propriétés mécaniques sont également quantifiées par des
méthodes non destructives et complétées par une série d’essais de compression uniaxiale.
L’intérét est de montrer la variabilité des faciés de gypse souvent délaissée et peu abordée
dans les études sur le gypse. Ce dernier est régulierement cité sous 1’appellation générale
de « gypse » complétée par son origine géographique. A terme, des classifications sur les
facies de gypse comme celles proposees pour les roches carbonatées, par exemple Folk,
(1959) ou Dunham, (1962), pourraient &tre développées. Les observations
microstructurales permettent d’évaluer si un écoulement a travers des éprouvettes de
gypse est possible et de définir les paramétres initiaux du modeéle numérique développé
dans le chapitre 4.

Pour analyser les effets du passage de 1’eau dans un matériau gypseux, un montage
expérimental de cellules de percolation original a été mis en place. Seuls trois faciés ont
été retenus a savoir les gypses matriciels, saccharoide purs et a interlits pour les
expériences de percolation. Les faci¢s albastroides et orogéniques ne disposent pas d’une
porosité connectée ou suffisante pour permettre a 1’eau de traverser 1’éprouvette. A
I’inverse le gypse fer de lance avec ces macro-cristaux accolés avec une forte porosité
interne permet un écoulement préférentiel rapide de 1’eau, sans possibilité de mesure
représentative des eaux de percolations ou de la dissolution lors de 1’essai en cellule de
percolation. Les résultats des essais de percolation sont présentés dans la seconde partie
de ce chapitre, avec notamment le suivi des débits de percolation et la saturation des
percolats en éléments dissous, pour évaluer 1’évolution interne du matériau, par exemple
I’augmentation de la vitesse d’écoulement avec I’augmentation de porosité et la réduction
de la saturation avec la réduction du temps de contact. L’analyse de 1’évolution des
propriétés poromécaniques des facies étudiés par rapport aux caractéristiques initiales est
effectuée apres des temps de percolation de 1, 2 semaines, 1 et 2 mois. Il s’agit de
montrer la mise en place plus ou moins nette d’un gradient d’altération a 1’échelle de
I’éprouvette. Cette analyse s’appuie sur la caractérisation (notamment via des mesures de
porosimétrie mercure) de sections fines d’éprouvettes prises sur toute la hauteur pour
estimer la zone ou se développe le gradient d’altération des propriétés avec le temps. Ces
données permettront de montrer I’effet de la dissolution sur la structure poreuse des facies
du gypse avec notamment la mise en place de chemin préférentiel. Cette expérience de
dissolution en cellule de percolation permet au final de suivre I’évolution des parametres
poromécaniques décrits dans la partie précédente. Ce suivi permettra de définir la
faisabilit¢é d’un écoulement au travers du gypse, de la mise en place d’un gradient
d’altération et sa profondeur. De plus, les résultats de cette expérience constitueront un
premier cas de modélisation pour evaluer les equations proposées dans la partie
numérique. L’évolution des valeurs de la porosité, du diametre de pore... pourront
¢galement étre mis en relation pour définir 1I’évolution des parametres du modele.

Dans un troisieme temps, les résultats sur la cinétique de dissolution du gypse (ks et n)
seront présentées avec une attention particuliére a la température et la vitesse d’agitation
sur ces constantes et les différences en fonction des faciés. Un intérét sera également
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CHAPITRE 3 : RESULTATS EXPERIMENTAUX

porté a I’évolution de surface d’échantillons de gypse soumis a la dissolution pour mieux
appréhender le phénomene de chemin préférentiel décrit en bibliographie et ayant
impacté les facies saccharoides. Ces essais ont été réalises sur des disques inclus dans une
résine et sur des essais de plagues dont le montage a été mis au point dans le cadre de ce
travail.

A. Caractérisation des gypses étudiés

Les facies de gypse échantillonnés ont été caractérisés, avec un intérét particulier porté a la
structure des pores. Les propriétés physiques (module d’élasticité) sont étudiées a I’aide de la
mesure de la vitesse du son, de la fréquence de résonance permettant de définir des modules
d’élasticité dynamique (Egyn et Emod). Des essais de compression (Rc) sont effectués pour
déterminer le module élastique statique (Eswar). La composition minéralogique par analyse
DRX des faci¢s gypseux fait I’objet d’une quantification afin d’alimenter les discussions sur
la dissolution des matériaux étudiés avec le role potentiel des phases secondaires autres que le
gypse dans la dissolution. Des analyses chimiques élémentaires des échantillons des différents
facies complétent cette analyse minéralogique. Cette partie met ainsi en évidence les
variations de propriétés poromécaniques du gypse en fonction des faciés.

I. Caractérisation minéralogique des faciés gypseux

La teneur en gypse des roches étudiées ainsi que les autres formes minérales susceptibles de
se dissoudre, sont identifiées et quantifiées par diffraction des rayons X sur poudre couplé a
I’analyse Rietveld. Les résultats sont synthétisés sur la Figure 119.

En complément des mesures DRX, une analyse chimique élémentaire, présentée en
pourcentages d’oxydes pour les majeurs, a été réalisée pour les gypses matriciel, saccharoide
pur et a interlits. (Tableau 24 pour les éléments majeurs et Tableau 25 pour les éléments
mineurs quantifiés). Les faciés albastroides, orogénique et fer de lance ont été intégrés
ultérieurement a 1’étude et caractérisés uniquement par méthode DRX.

100.0 i
(CasO4)

95.0
Magnésite

(MgCO03)
90.0 Zircon
’ (ZrSiO4)
B Microcline
(KAISi308)
85.0 M Mica
X( AISi3010)(0OH,F)2
B Quartz
80.0 (Si02)
m Calcite
(CaC03)
75.0 T T T M Célestine

Gypse Gypse Gypse  Gypse fer Gypse Gypse (Srs04)

matriciel saccharoidesaccharoide delance albastroide orogénique B Gypse
pur a interlits (CaS0O4.2H20)

Argiles

Anhydrite

Fraction minérale (%)

Figure 119 Résultats de P’identification et de la semi-quantification des phases minéralogiques cristallisées par
diffraction des rayons X.

L’ensemble des échantillons présentent une teneur en gypse supérieure a 85%. Les gypses
d’Tle-de-France (matriciel, saccharoide pur, albastroide et « fer de lance ») présentent plus de
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90% de gypse. Les principaux minéraux secondaires sont la calcite CaCOgs, la célestine SrSO,
et le quartz SiO,. La solubilité de ces différents minéraux est donnée dans le (Tableau 26).

Tableau 24 Proportions des éléments majeurs ramenés en pourcentage d’oxydes dans les gypses étudiés. PF : perte au
feu &4 1000°C

Si02 | Al203 | Fe203 | MgO | CaO | K20 | TiO2
(%) | (%) %) | (0) | (%) | (%) | (%)
Gypse matriciel 225 | 026 | 011 | 059 [32.20| 0.06 |<L.D.|23.2| 587

Gypses;‘ﬁfharo"'de 065 | 0.06 | 002 | 024 |3261|<LD.|<LD.|227]|56.3

Gypse saccharoide a
interlits

Le gypse matriciel présente une teneur de 6% de calcite, dont les grains en microscopie
optique sont micrométriques et dispersés dans la roche (voir point suivant). Les autres
minéraux présents dans le gypse matriciel sont le quartz (du sable) et la célestine, un sulfate
de strontium dense et non soluble contrairement au gypse. La célestine (SrSO,) est un minéral
évaporitique fréquemment rencontré avec le gypse. La présence de la célestine est confirmée
par la détection de strontium (Sr) par ICP (Tableau 25). L’analyse chimique met également en
¢vidence la présence de deux autres éléments mineurs. Le zirconium (Zr) qui est a 1’origine
des zircons et le baryum (Ba). Ces éléments sont fréquemment rencontrés en association avec
les sulfates dans les milieux naturels et forment de la célestine (SrSO,) et de la barytine
(BaS0O,). La barytine et la célestine présentent des solubilités tres faibles (0,01 g/L pour la
célestine a 20°C (Poonoosamy et al., (2019) et de 0,02 g/L pour la barytine a 20°C (Natasha et
al., 2023). La prédominance du gypse est confirmée par la forte teneur en calcium et soufre
exprimé. La présence de phase argileuse semble confirmée par la quantification d’oxydes tels
que Al;O3, K;0... qui représentent 0,32 % de la masse totale, cette faible proportion, étant
non détectée en DRX. La soustraction de cette phase argileuse a la proportion de silicates
estimée donne une teneur de quartz de 1,9%, ce qui est conforme a la détection en DRX. Les
teneurs en fer (Fe,O3) et en magnésium (MgO) correspondent respectivement a des oxydes de
fer et de la dolomite.

PF | total

5.10 1.48 0.41 1.35 | 31.03 | 1.11 | 0.069 | 29.7 | 70.2

Le gypse saccharoide pur est quant a lui composé presque exclusivement de gypse et de
quartz. Comme pour le gypse matriciel des microcristaux de calcite observes en microscopie
optique sont présents. L’analyse ICP confirme cette quantification en ne mettant en évidence
les éléments majeurs (autre que le CaO) qu’a des teneurs tres faibles, donc des minéraux
dispersés et en faible nombre. La célestine apparait présente par la mesure du strontium via
I’analyse ICP, mais pas par DRX. La célestine est visualisable par quelques minéraux
disséminés au microscope optique (voir point suivant). L’analyse ICP permet de détecter une
teneur de 0,6 % de quartz et argiles en quantités minimes (0.06% pour Al;O3, 0,02% de Fe,03
et 0,24 % de MgO).

Le gypse saccharoide a interlits est le matériau avec la plus faible teneur en gypse des 3
facies étudiés, soit 86,7%. Le reste se compose de calcite ayant pu précipiter de maniére
synchrone ou postérieure au gypse. Le quartz, les micas et les feldspaths de type microcline
sont des minéraux secondaires apportés par 1’érosion de massif montagneux. Les minéraux
tels que la tourmaline ou le zircon visualisé¢ au microscope optique n’apparaissent pas dans
I’analyse DRX car en quantité inférieure a 1%. Les argiles et oxydes de fer dont la présence
est observée macroscopiquement et sur les lames minces ne sont pas ou peu quantifiables (de
I’ordre de la trace a quelques %). Ces produits sont issus de 1’altération des minéraux tels que
les micas (phlogopite ...). La quantification des éléments chimiques donne un résultat
similaire avec 2,6% d’¢léments argileux en solution et 2,5% de quartz. La célestine est
présente (567 pg/g) en faible quantité tandis que la barytine et le zircon sont présents a 1’état
de traces. Ces minéraux ont des constantes de solubilite plus faibles que le gypse et
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participeront de maniéres faibles, voire nulle a la dissolution dans les expériences de
percolation et de dissolution sur poudre. En revanche, une forte dissolution du gypse enserrant
ses éléments pourrait conduire a leurs dispersions, notamment les fractions fines argileuses.
Les ions en solution dans les percolats seront donc quasi exclusivement issus de la dissolution

du gypse.

Tableau 25 Proportions des éléments mineurs détectés par méthode ICP dans les gypses étudiés.

Ba (ng/g) Sr (ug/9) Zr (H9/g9)
Gypse matriciel 153 8905 6.15
Gypse saccharoide pur 6.0 485 <L.D.
Gypse saccharoide a interlits 18.5 567 10.9

Le facies « fer de lance » a quant a lui une teneur en gypse de 92%, complétée par de la
célestine, de la calcite et des argiles. Ces minéraux sont peu ou pas solubles.

Le gypse albastroide a une teneur en gypse de 100% et ne présente pas de phase secondaire,
ce qui est cohérent avec les observations microscopiques décrites ci-aprés (voir point suivant).
Les inclusions microscopiques décrites sur les lames minces présentées dans la suite de ce
chapitre pourraient correspondre a des restes d’anhydrite ou de calcite présente en trés faible
quantité et donc difficilement détectable.

Le gypse orogénique est le faciés avec la plus grande diversité minéralogique malgré une
teneur de 89% de gypse. Les 11 % restant se composent principalement de magnésite
(MgCO3) (2.1%), de célestine (0.95%) et de calcite (0.82%) ainsi que d’un résidu d’anhydrite
(CaS0y) issue du compactage de la roche et d’éléments de quartz. Des minéraux accessoires
issus de 1’érosion de massif cristallin proche et transportés sont également présents comme du
zircon, des micas ou du microcline. Enfin une phase argileuse (soit 3,6%) correspond a
I’altération de ces minéraux et notamment des micas.

Tableau 26 Solubilité des principaux minéraux identifiés dans les faciés de gypse.

i Solubilité (g/L) s o Solubilité e
Minéral o Références Minéral o Références
(t°) (g/L) (t°)
Gypse 2,5a25°C (Zaier, 2021) Barytine 0,02 & 20°C (Nate;sbhzaé;at al.,
Calcite 00142 25°C (Ek, 1973) Quartz 0,12225°C | (Rimstidt, 1997)
(eau pure)

Dolomie 0,0055 & 25°C (Zaier, 2021) Anhydrite 2,7425°C (Bock, 1961)
Halite 360220°C | (Golfier, 2001) |  Zircon | 0,001 & 1025° (Berggnl';)t al,
P N o (Poonoosamy N o

Célestine 0,0114a20°C etal., 2019) Feldspath | 0,015 a 750°C (Yang, 2012)

II. Caractérisation de la porosité

Afin de mieux comprendre le processus de dégradation des roches gypseuses, la porosité doit
étre caracterisée et quantifiee. Plusieurs méthodes sont appliquées : la porosimétric a I’eau
(méthode de la triple pesée), la porosimétrie par intrusion de mercure et une estimation de la
porosité par microcopie optique sur des lames minces (bien qu’en 2D). Ces différentes
méthodes permettent de définir la structure porale des facies gypseux et d’estimer si un
écoulement est susceptible de se produire au travers des matrices. Des essais d’imbibition
capillaire ont également été effectués pour compléter cette analyse et les résultats, ce
parametre étant conditionneé par la porosite et sa structure.
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1) Observation pétrographique des gypses étudiés et de leur porosité

Le gypse matriciel observé en lumiere polarisé non analyse (LPNA) est principalement
composé, comme sa dénomination I’indique, d'une matrice blanchatre a grisatre avec des
éléments de taille micrométrique (Figure 120A). Cette matrice enserre des particules de gypse
subautomorphes a xénomorphes. La morphologie des cristaux est majoritairement allongée a
bord sphérique (lenticulaire) (Figure 15, chapitre 1), quelques fois sphérique pour certains
éléments (Jaworska, 2012). La taille de ces éléments granulaires est de 0,4 mm en moyenne
mais reste assez hétérogene, allant de 0,1 a 0,7 mm (Figure 120B), ce qui donne un tri moyen
a faible dans les dimensions des grains. L’observation des éprouvettes a I’ceil nu (voir
chapitre 2.A) met en évidence des zones exclusivement matricielles et des zones intégrant des
cristaux de 1 a 2 millimetres. La délimitation entre ces zones est assez nette et rectiligne
comme symbolisé par le trait rouge sur la Figure 120C. Elle ne laisse toutefois pas apparaitre
de stratification marquée avec une texture homogene sur les éprouvettes.
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Figure 120 Observation au microscope optique de lame mince pétrographique du gypse matriciel ; A : Vue générale a
x20. B : Zone de macrocristaux x30 LPNA C : différence de densité x20. D : porosité dans la matrice x1 00 LPNA. E :
Altération x100. F vue de la calcite LPA x100.
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La porosité observée au microscope optique avec la résine colorée en bleu est principalement
micrométrique et répartie de maniére homogene au sein de la matrice (Figure 120D).
Quelques pores de 40 um sont localement visibles mais peu présents a I'échelle des lames
réalisées (6x4,5 cm). La porosité par traitement d’image n’est pas distinguable de la matrice,
les deux se confondant (Tableau 27).

Les cristaux de gypse observés présentent de nombreuses traces d’altération sur leurs
pourtours et a I’intérieur des plans de clivage (Figure 120E). Le passage en lumiere polarisée
analysee (LPA), révele ponctuellement des phases minérales dans la matrice polarisant dans
les teintes du 3°™ ordre. Il s’agit de calcite dont I’origine synsédimentaire ou
parasédimentaire n’a pu étre déterminée (Figure 120F). Ces minéraux sont de 1’ordre de
quelques dizaines de microns au maximum. Le quartz dont la présence a été mise en évidence
par la diffractométrie a rayons X est difficilement distinguable du gypse, leurs propriétés
optiques étant tres proches. Ponctuellement des extinctions roulantes typiques de ce minéral
sont observables. Les éléments quartziques se composent de grains xénomorphes de quelques
dizaines de microns.

Tableau 27 Estimation de la porosité a partir d la pétrographique.* matrice et porosité non différenciées

Gypse Gypse Gypse Gypse Gypse fer Gypse
matriciel | saccharoide | saccharoide | albastroide de lance orogénique
pure a interlits
Porosité (%) 40* 15 6.0 3.0 6.3 1.1

Le gypse saccharoide pur de couleur ocre a 1’échelle macroscopique présente des minéraux
incolore et translucide en lumiére polarisée non analysée (LPNA). La lame présente un aspect
homogéne sans indice de stratification (Figure 121A). Les minéraux sont de formes
subautomorphes a xénomorphes. Les éléments de gypse sont sous la forme de losange et
présentent des bordures plus arrondies (lenticulaire) par rapport aux grains observes sur la
lame de gypse matriciel (Jaworska, 2012). Leurs dimensions vont de 200 a 400 um. Quelques
cristaux plus grossiers dont les dimensions peuvent atteindre 800 um sont disséminés sur la
lame mais restent peu nombreux. Le passage en lumiére polarisée analysée (LPA) révéle une
lame polarisant majoritairement dans le premier ordre (Figure 121B), ce qui est cohérent avec
une composition avec 99% de gypse et quelques grains de quartz. Des micro-grains de calcite
comme pour le gypse matriciel sont également présents (Figure 121C). lls se localisent dans
les zones d’altérations notamment dans les plans de clivage (Figure 121D). Cette observation
laisse supposer que I’eau dissout les grains sur I’ensemble de la surface et a une action
préeférentielle au niveau des clivages.

Quelques amas amorphes et incolores dans 1’espace intergranulaire (Figure 121E) sont
assimilés a une phase de liaison gypseuse d’apres leur polarisation dans le premier ordre. Ces
amas présentent des caractéristiques d’un ciment gypseux. La dissolution de ces éléments
devrait conduire a la désolidarisation des grains et faciliter I’altération des éprouvettes par
arrachement granulaire. La porosité sur la Figure 121F apparait en bleu comme bien
connectée. Le traitement d’image permet une estimation de la porosité a 15% sur 1’ensemble
de la lame en 2D. Cela surestime légerement la porosité par rapport a la porosité a I’eau mais
est concordant vis-a-vis de la porosimétrie mercure, qui est des volumes quantifiés en 3D
(Tableau 27).
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Figure 121 Observation au microscope optique de lame mince pétrographique du gypse saccharoide pur. A : vue
générale de la lame (x20, LPNA). B : Vue générale avec mise en évidence de bioclastes (x50, LPA). C: Micro-grains de
calcite dans les zones altérées du gypse (x200, LPA). D : Altérations le long des clivages du gypse (x 200, LPNA). E :
Phase de liaison (x400, LPNA). F : Visualisation de la porosité en bleu (x100, LPNA).

by

Dans le chapitre précédent, le gypse saccharoide a interlits a été décrit au niveau
macroscopique comme une masse de gypse blanche a intercalation de couleur brun-ocre
correspondant a des argiles et oxydes de fer, d’environ 1 millimétre. Cet interlitage est
également visible en lame mince avec des zones plus sombres en lumiere polarisée non
analysée (LPNA) que les zones gypseuses transparentes (bas de la Figure 122A et Figure
122D). Cette teinte noire correspond a des minéraux noirs micrométriques et xénomorphes. Il
s’agit des argiles et des oxydes de fer libérés par 1’altération des micas (phlogopite, biotite),
visible en baguette allongés de 0,5 mm de long sur 0,2 mm de large. Ces minéraux ont été
egalement identifies en DRX. Le passage en LPA provoque une extinction partielle des micas
(Figure 122B), signent de leurs altérations, les zones « saines » polarisant dans le 2°™ ordre.

Les cristaux de gypse apparaissent blanchatres et majoritairement xénomorphes (Figure 122A
et Figure 122C). lls ont une taille moyenne de 250 pm avec des éléments allant de 100 a 600
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um, I’écart type estimée est de 150 um. Les éléments gypseux montrent des traces d'altération
importante sous la forme de "bords rongés” et se développant le long des plans de clivage.
Des micro-grains de calcite polarisant dans les teintes du 3°™ ordre sont visibles comme pour
les lames précédentes au sein des zones altérées. La porosité est présente sur I’ensemble de la
lame mince mais semble légérement plus développée au niveau des interlits (Figure 122C et
Figure 122D). Le traitement numérique permet une estimation de la porosité a 6% (Tableau
27) vis-a-vis de la surface de la lame. Par ailleurs, on observe deux types de structure de
pores. Le premier type est constitué de capillaires fins entre les grains et entre les faces
longitudinales, avec une taille de I’ordre de 10 um de largeur environ. Le deuxiéme type est
constitué de pores intergranulaires dont le diameétre est souvent supérieur a 100 pum. Ces
dimensions semblent en accord avec le résultat de la mesure par porosimétrie mercure. De
plus, parmi les minéraux observes, on identifie des microclines présents de maniere éparse sur
la lame, des zircons ou encore des tourmalines (Figure 122E et Figure 122F). Des grains de
quartz sont également présents mais difficilement différenciables du gypse comme
précédemment expliqué.
AT L N TR N
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Figure 122 Observation au microscope optique de lame mince pétrographique du gypse saccharoide a interlits. A :
vue générale (x 50, LPNA). B : zones hétérogenes (x 50, LPA), C : répartition de la porosité (x100, LPNA), D : zone
avec des hétérogénéités de type mica et oxydes (x 100, LPNA). E : présence isolée d’un zircon (x100, LPA), F :
tourmaline (x200, LPA)
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Le gypse « fer de lance » est un faciés a macro cristaux centimétriques (Figure 123A). Les
minéraux sont jointifs par face et imbriqués entre eux, ce qui permet de maintenir leur
cohésion. Les cristaux de gypse présentent des clivages en V et paralléles aux surfaces des
cristaux (Figure 123A et B). Ces clivages apparaissent plus rapprochés en bordure (50 pm)
qu’au centre d’un méme cristal (100 um). Les plans de clivage en bordure présentent des
signes d’altérations avec des incrustations brunatres, identifiables comme des minéraux
argileux (Figure 123B).

La porosité du gypse « fer de lance » est constitué exclusivement de vides intergranulaires et
représente environ 6% de la lame étudiée. Cette estimation par analyse d’images reste
complexe car la taille des minéraux est largement supérieure a la taille de la lame mince. Cela
tend a sous-estimer le volume 3D de la porosité associé dans notre cas a une surface 2D.
(L’observation d’un grand nombre de lames devrait étre réalisée pour avoir une bonne
représentativité). La porosité apparait fortement hétérogéne dans ses dimensions en fonction
des écartements et des rétrécissements entre les macro cristaux macleés en « fer de lance ».
Cette porosité est toujours de taille macroscopique. En bordure des cristaux maclés en « fer de
lance », des amas de minéraux gypseux de forme lenticulaire et millimétrique sont visibles
(Figure 123 C et D).

Dans les cristaux de gypse et le plus souvent a proximité des surfaces, des inclusions de
calcite polarisant dans les teintes du 3éme ordre, d’une taille variant de quelques microns
jusqu’a une trentaine de microns (Figure 123D) sont le témoin d’un phénoméne de
substitution ou d’inclusion au moment de la précipitation du gypse. Ces mémes micro-grains
de calcite ont été observés dans les zones altérées. Ce phénomene de précipitation est observé
en conditions in situ dans des forages et a été modéliseé géo chimiquement par Zaier (2021).
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Figure 123 Observation au microscope optique de lame mince pétrographique réalisée sur un échantillon de gypse fer
de lance (A a D) A : vue générale (x50, LPNA). B : altérations du gypse (x100, LPNA). C : grains de gypse entre les
cristaux fer de lance (x50, LPNA). D : amas de gypse entre les macrocristaux fer de lance et grains de calcite dans un
cristal fer de lance (x100, LPA).
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Le gypse albastroide est un faciés massif a cristaux pluricentimétrique. Les cristaux ont des
plans de clivage peu marqués pour ce facies (Figure 124A). La lame pétrographique a partir
de ce matériau prend ainsi 1’aspect d’une grande plaque de gypse continue. La porosité est
peu présente et se compose de fissures micrométriques peu connectées. L’analyse d’image
appliquée sur la lame étudiée donne une porosité estimée a 3% de la surface de la lame
(Figure 124B et C). Cette valeur surestime légérement la porosité totale par rapport a la valeur
mesurée par intrusion de mercure (soit 1,8%) ou par immersion dans 1’eau (soit 0,6%). La
mesure sur lame pétrographique en 2D ou sur de petit échantillon tend a surestimer la porosité
compte tenu d’un effet d’échelle. Il faudrait pouvoir travailler avec les lames beaucoup plus
grandes ou des éprouvettes a tester pluri décimétriques pour que les résultats soient
représentatifs.

Le passage en LPA des lames de gypse albastroide révele localement un grand nombre de
minéraux allongés fortement altérés pris dans la masse de gypse et polarisant dans les teintes
du 3°™ ordre (Figure 124C et D). En LPNA, ces éléments se différencient difficilement du
gypse car ils semblent avoir les mémes propriétés. Il pourrait s’agir de minéraux accessoires,
résidus de la masse de gypse primaire comme de la calcite ou de résidu d’anhydrite (qui ne
s’est pas réhydraté sous forme gypseuse). Ces éléments restent trés localisés et non pas
distribués de maniere homogeéne.
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Figure 124 Observation au microscope optique de lame mince pétrographique réalisée sur un échantillon de gypse
albastroide. A : vue générale du gypse albastroide (x 20). B : Porosité fissurale du gypse albastroide (x20), C : zone
contenant des minéraux polarisant dans les teintes du 3°™ ordre pris dans le gypse albastroide (x50, LPA). D :
minéral inclus dans la masse de gypse (x100 LPA)
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Le gypse orogénique est une masse compacte d’aspect sombre, presque noir au niveau
macroscopique. Le passage en microscopie optique révele une structure composée de 2
phases. Une premiére phase, majoritaire a 1’échelle de la lame (environ 80% de la surface), se
compose d’une masse grisatre assez homogéne (Figure 125.A). De nombreux éléments
micrométriques de couleurs noirs sont présents et sont identifiés comme des argiles mélés a
des oxydes de fer. Cette phase ne présente pas de porosité et la délimitation des minéraux est
difficile a cerner. Le passage en lumiére polarisée analysée (LPA) permet de mieux délimiter
les minéraux les composants (Figure 125B). Une partie de ces minéraux polarisent dans les
teintes du 3°™ ordre et peuvent étre attribués a de la calcite (Figure 125.B). Les minéraux de
cette phase sont xénomorphes avec des tailles de 1’ordre de quelques dizaines de microns. De
maniére ponctuelle, des lits de cristaux subautomorphes allongés sont visibles. Ces lits
présentent des éléments d’une centaine de microns environ avec une orientation longitudinale
(Figure 125.C et D). La polarisation de ces minéraux dans le premier ordre indique qu’il s’agit
de gypse. Il peut étre supposé que la morphologie et 1’orientation de ces minéraux de gypse
peut favoriser ou non la formation de chemin préférentiel par rapport au sens d’écoulement.
Des microclines identifiables a leurs macles sont également présents.

La seconde phase observée sur la lame de gypse orogénique est composée d’interlits sombres
avec quelques millimétres d’épaisseurs. C’est dans ces zones que la porosité est observée. Les
litages sont donc les voies privilégiées de pénétration de 1’eau. L’estimation par traitement
numérique de la lame mince permet une estimation de la porosité a 1,1%. Cette porosité est
inférieure aux mesures de porosité a 1’eau et au mercure (3,1 et 3,6 % respectivement) mais
elle reste du méme ordre de grandeur (Figure 125.E), ce qui s’explique par le calcul en 2D
comparé a un volume en 3D mesuré en porosimétrie. La porosité apparait bien connectée. Ces
inters stratifications sont composés majoritairement d’argiles et d’oxydes. Elles comportent
également une majorité de minéraux accessoires dont une partie a été détectée en DRX
(Figure 125.F) notamment de la magnésite. Les micas et la célestine détectées par DRX n’ont
cependant pas été observés sur la lame. Ces éléments xénomorphes sont globalement
disséminés au sein de la matrice argileuse avec des tailles hétérogénes de 1’ordre de quelques
dizaines de microns.

Synthése : une grande majorité de la surface de la lame mince de gypse orogénique se
compose de particules de gypse de faible dimension, sans structuration ni organisation.
La dimension des cristaux et [’absence de leur délimitation nette sur les observations en
LPNA est [effet du compactage orogénique. Localement ce compactage semble peu
efficace avec la présence de lits de gypse subautomorphes et dont la délimitation est
nette. La matrice gypseuse est également entrecoupée d’interlits brundtres riches en
argiles et autres minéraux accessoires.
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Figure 125 Observation au microscope optique d’une lame mince pétrographique réalisée sur du gypse orogénique.
A : Visualisation de 2 textures différentes (x50, LPNA). B : bande claire composant la majorité de la lame mince en
LPA et mise en évidence de la calcite (x40), C et D : mise en évidence des bandes subautomorphes de gypse en LPNA
et LPA avec identification de microcline (x50), E : visualisation de la porosité (x 100, LPNA). F : visualisation des
minéraux accessoires comme la magnésite dans les interlits (x100).
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2) Mesure de la porosité a I'eau

La porosité totale a I’ecau (N;) a été mesurée quantitativement par la méthode de la triple pesée
apres une saturation sous vide. Par un essai de saturation en conditions ambiantes, il est
possible de distinguer la porosité accessible a 1’eau (Nag) et la porosite piegée (Np) (voir
chapitre 2). Ces résultats sont synthétisés dans le Tableau 28 et la Figure 126.

Le gypse matriciel présente une porosité totale a 1’eau (N;) de 9,7 %. Ce volume de pore est
assez proche de celui mesuré dans les gypses saccharoides, soit 10,5 % pour le gypse
saccharoide pur et 8,0 % pour celui a interlits. Les écarts-types calculés sur les mesures sur
ces ¢chantillons mais aussi sur I’ensemble des mesures sur le panel de gypse étudié est
inférieur a 3%, ce qui correspond a la variabilité interne des bancs dont sont issus les
éprouvettes. La porosité accessible a I’eau en condition ambiante (Ny4g) correspond a presque
100% de la porosité mesurée avec moins de 1% de porosité piégée et un écart type qui lui est
supérieur. Cette absence de porosité piégée indique une porosité avec des diameétres de pores
assez proches et sans grande rugosité. Ce faciés a texture « granulaire » posséde donc une
porosité développée et bien connectée.

Tableau 28 Caractérisation de la porosité des gypses étudiés. * % de la porosité mercure.

Gypse Gypse
Gypse saccr)ll;ro'l'de sachaﬁo]‘de a Gypse Gypse fer de Gypse
matriciel . . albastroide lance orogénique
pur interlits

Porositetotale | 974124 | 105428 | 80420 | 06+-03 | 112423 | 31+-18
(Ny (%0)
Porosité
ouverte (Nig) | 9.3+/-32 | 7.0+/-2.6 5.7+/-1.3 0.9+/-0.5 2.8 +/-0.6 9.7+/-2.6
(%)
POTOSIEPIEGEE | 447,09 | 35+-05 | 23+-08 | 01+-01 | 03 +-01 | 14+-03
(Np) (%0)
Porosité
mercure (Npg) 9.4 12.4 11 18 4.5 3.6
(%)
Macroporosite | 355 69 57.5 723 80.5 55.2

Yo
22 icroporosite® | 1q¢ 29.9 413 20.2 132 18.3
nano
DrOsitE*%% 48.1 1.1 13 75 63 26.5
Réseau de pore bimodal unimodal bimodal I bimodal 1
Diametre 0.1et0.7 10 10 et 150 I 30 et 280 I
moyen (pm)
Diametre 0.03 4.2 3.1 2 8 0.2
d’acces (um)
Coefficient de 113 16 23 227 6.1 65.3
dispersion

Les gypses saccharoides présentent quant a eux des porosités de méme ordre de grandeurs
avec des écarts types de compris entre 2 et 3%. Toutefois, la porosité accessible (Nsg) ne
couvre pas I’ensemble du volume poral, mais environ 2/3 de la porosité (N;). Le tiers restant
se définissant comme de la porosité piégée (Np). Le piégeage peut €tre causé par une
mauvaise connectivité des pores et des variations de diamétre d’entrée entre capillaire et pore.
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L’effet des interlits peut également étre a prendre en compte dans le cas du gypse a interlits
comme source d’approximations entre les éprouvettes.

La quantification de la porosité de ces 3 premiers faciés met en évidence toute la
complexité de la porosité du gypse non nulle, connectée et avec une structure variable.
Le faciés matriciel peu présent dans la littérature (ou sous la dénomination de micro-
saccharoide a de rares occasions) mérite d’étre distingué compte tenu de sa porosité
ouverte.
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Figure 126 Quantification de la porosité totale et de sa distinction entre porosité accessible et piégée.

Le gypse albastroide présente une trés faible porosité (Ny), inférieure a 1%. Cette porosité,
totalement accessible lorsqu'elle est présente, est composée en réalité de fissures comme
observées au microscope optique. La porosité piégée est peu développée avec une mesure
présentant un écart type équivalent a celui de la porosité totale. En d’autres termes, la porosité
piégée est possiblement quasi absente de ce faciés.

Le gypse orogénique montre quant & lui une porosité totale (N;) de 3,1%. Cette faible
porosité est le résultat du contexte évolutif dans lequel se trouve le massif gypseux et de la
compaction de la roche au cours de son histoire géologique. Cette porosité bien que faible est
presque entiérement accessible avec 0,3% de porosité piégée (Np). La compaction semble bel
et bien réduire la porosité tout en laissant accessible cependant un certain volume de vide qui
pourrait correspondre en partie a de la fissuration, visible au microscope.

Pour le gypse « fer de lance », la porosité totale (Nt) obtenue est de 11,2% Contenant 87%
de porosité ouverte (N4g) et 13% de porosité piégée (Np). Ce gypse est le plus poreux de la
série étudiée. Les écarts types sur les mesures de porosité sont du méme ordre de grandeur
que pour les faciés précédents avec des valeurs inférieures a 3% pour N; et Nyg et moins de
1% pour Np. Ces écarts restent acceptables et traduisent la variabilité interne des échantillons
entre éprouvettes, notamment avec la présence de vides importants entre les cristaux massifs
de gypse centimétrique alors que les éprouvettes ont un diametre de 5 cm. La description
macroscopique du gypse « Fer de lance » explique I’origine de la porosité piégée avec de
fortes variations des dimensions de la structure porale notamment la présence de
capillaires/fissures a forte vitesse d’ascension au contact des macrocristaux de gypse et le
piégeage de I’air dans les macropores.
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3) Mesure de la porosité par intrusion de mercure (PIM)

La porosimétrie par intrusion de mercure (PIM) permet par des incréments de mercure
d’estimer la porosité et les rayons d’accés aux pores. Les résultats de ces mesures de
caractérisation sont synthétisés dans le Tableau 28 et représentés dans la Figure 127. La
comparaison des porosités quantifiées par PIM et des porosités a I’eau montre que les gypses
matriciel et orogénique presentent des porosités similaires, respectivement de 9,4 et 9,7%
pour le premier et de 3,6 et 3,1% le gypse orogénique. L’ensemble de la porosité est donc
accessible a I’eau et au mercure pour ces deux échantillons.

Le gypse fer de lance a quant a lui une porosite accessible au mercure (Npg) plus faible par
rapport a la porosité totale accessible a 1’eau (Ny), soit 4.5% contre 11,2 %. La méthode PIM
ne permet la détection que de la porosité inférieure a 400 um, aussi la porosité de grande taille
entre les macrocristaux ne peut étre quantifiée par PIM d’autant que 1’échantillon analysé ne
peut pas dépasser 1 cm® (volume du bulbe du pénétrométre).
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Figure 127 (a) courbe de distribution des rayons d’accés aux pores. (b) courbe cumulée d’intrusion de mercure.
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Concernant les gypses saccharoides et albastroides, les valeurs obtenues par la méthode PIM
sont supérieures a la porosité totale accessible a ’eau (Ny). Elle est supérieure d’environ 2%
pour les gypses saccharoides et de 1,2% pour ’albastroide. Cela s’explique pour les facics
saccharoides par la rugosité de surface des pores dans ces echantillons a texture granulaire,
cette rugosité pouvant étre détectée par 1’appareil comme de la porosité (Tomachot, 2002).
Dans le cas du gypse albastroide dont la porosité est principalement fissurale avec une
absence de texture granulaire, I’explication peut venir de la représentativité de 1’échantillon.

Concernant la description des familles de pores selon leur diamétre d’entrée, il est utilisé la
classification comme suit dans le manuscrit de these : la nanoporosité a des diametres
inférieurs a 1 um, la macroporosité correspond aux pores supérieurs a 15 um de diamétre et la
microporosité comme la porosité entre 1 et 15um.

Pour le gypse matriciel, la porosité apparait comme peu structurée avec un coefficient de
dispersion (Cd) de 11,3 alors que la quasi-absence de porosité piégée (Np) laisse supposer un
coefficient de dispersion plus faible. Rappelons que le coefficient de dispersion (Cd) permet
d’apprécier numériquement 1’étalement des tailles de pores et il se calcule a partir des
pressions correspondant a 20, 50 et 80% du volume total de mercure injecté. Si le coefficient
de dispersion est inféricur a 1, alors le réseau est unimodal. S’il est supérieur, alors le réseau
est soit unimodal mais étalé, soit bimodal, soit hétérogene. Dans le cas du gypse matriciel, la
porosité est de type bimodal avec deux familles de pores dont les diamétres moyens d’entrée
sont égaux a 0,1 et 0,7 um. La porosité apparait ainsi a dominance nanoporale (48% du
volume). Bien que la porosité soit peu structurée (compte tenu de la faible hauteur des pics de
la Figure 127A), la prédominance de ces faibles dimensions permet de limiter les effets liés au
changement de vitesse lors d’une saturation par un fluide et donc de limiter les phénomenes
de piégeages précédemment décris. Cela permet d’expliquer 1’absence de porosité piégée (Np)
de ce faciés déterminé par la porosité a I’eau (voir point précédent). La macroporosité
représente quant a elle le tiers des vides du gypse matriciel, sans qu'une réelle structuration ne
soit visible (Figure 127A). La microporosité correspond a environ 20% du volume de mercure
injecté sans réelle structuration également. Le gypse matriciel est donc un gypse nano poreux
de structure bimodale avec également une fraction macroporale non structurée.

Les gypses saccharoides présentent plusieurs similitudes en plus de la surestimation de leurs
porosités par la méthode PIM par rapport a la porosité a 1’eau. Ils disposent d’une méme
famille de pore autour de 10-20 um (Figure 127A).

Le faciées a interlits présente une macroporosité plus structurée que le saccharoide pur avec
une seconde famille de pores de type macroporal autour de 150 pum. Le coefficient de
dispersion de 2,3 confirme cette structure bimodale. L’aspect bimodal du gypse a interlits
avec sa macroporosité structurée est attribué a la présence des interlits ou s’accumulent les
éléments secondaires. Bien que moins structurée, la macroporosité occupe un volume plus
important dans le gypse saccharoide pur (69% du volume injecté contre 59%). Le gypse
saccharoide pur, quoique caractérisé par un coefficient de dispersion de 1,6, posséde une
structure unimodale avec une famille de micropores de diametre 10 um, légérement étalée.
Dans les 2 cas, la nanoporosité est peu présente avec seulement 1% du volume de mercure
injecté. La microporosité représente quant a elle 29,9% pour le gypse saccharoide pur et
41,3% pour le saccharoide a interlits. Les diametres d’accés sont assez proches avec des
diameétres de 3,1 et 4,2 um.

Le gypse « fer de lance » posséde une porosité accessible au mercure presque exclusivement
macroporale avec 80,5% du mercure injecté dans cette catégorie. Le reste de la porosité se
répartit dans la microporosité avec 13 % de pores et la nanoporosité représente 6,3 %. Ce
résultat est en accord avec la différence de mesure de porosité totale PIM et a 1’eau (4.5%
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versus 11.2%) et les observations réalisées au microscope optique mettant en avant une
structure de pores de grandes dimensions. La porosité macroporale est représentée par
plusieurs petits pics (de 30 a 280 um). Son diamétre d’acces est de 8 pum, soit la plus haute
valeur obtenue dans notre panel, ce qui ferait de ce gypse le meilleur facies pour réaliser une
expérience de percolation. Malgré un coefficient de dispersion de 6,1, la structuration de la
porosité apparait bimodale dans la gamme de mesure de 1’appareil, avec des pics plus
marqués a 30 et 280 pm.

Le gypse albastroide révéle une porosité (Nng) supérieure a la porosité a 1’eau sans
structuration. En effet, aucune famille de pore ne ressort sur la Figure 127.a et le coefficient
de dispersion est important (22,7). L’essentiel de la porosité est occupée par le mercure a
partir d’un diameétre d’acces de 2 um. De méme, la courbe cumulée ne permet pas d’obtenir
de réelles informations. La porosité évaluée est essentiellement macroporale (ou fissurale)
avec 72,3% du mercure injecté, 20,2% pour la microporosité et 7,5% pour la nanoporosité. Ce
résultat est similaire aux observations de Bustamante et al., (2020) (Figure 128).
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Figure 128 Distribution des rayons de pore pour un gypse de facies albastroide. (Bustamante et al., 2020)

Le gypse orogénique présente une distribution similaire a celle du gypse albastroide sans
réelle structuration (Figure 127.a). Son coefficient de dispersion reste le plus important avec
une valeur de 65,3, signe de I’absence de structuration de la porosité. De méme la courbe
cumulée ne permet pas de distinguer de réelles informations sur la présence d’un rayon
affectant 1’accessibilité des pores. L’essentiel de la porosité est envahi par le mercure a partir
d’un diametre d’acces de 0,2 pm. Ce facies issu d’un compactage et de remaniements posséde
une porosité non structurée et faible en quantité malgré la présence de nombreuses phases
secondaires non gypseuses.

4) Mesure du coefficient d’imbibition capillaire (C1)

La mesure du coefficient d’imbibition capillaire (C;) est un essai simple permettant de
compléter de maniere indirecte les informations obtenues via la porosimétrie a I’eau et la
porosimétrie mercure. Ce coefficient obtenu a partir de la prise de masse par unité de surface
et de temps renseigne sur la vitesse de saturation en eau, en lien avec la structure du réseau
poral. Les résultats de ces essais sont synthétisés dans le Tableau 29 et la Figure 129. La
dissolution du gypse va agrandir le diamétre des pores et ainsi augmenter la valeur de ce
parameétre. De maniére générale, les faciés de gypse retenus dans cette étude présentent des
coefficients d’imbibition capillaire nuls a moyens. Le coefficient C; le plus important
correspond & celui du gypse saccharoide & interlits avec une valeur de 50 g.m2s™. Cette
valeur apparait comme faible & moyenne en comparaison des valeurs trouvées pour d’autres
roches sédimentaires qui peuvent atteindre voire dépasser les 100 g.m2.s™(Figure 130).

147



CHAPITRE 3 : RESULTATS EXPERIMENTAUX

Tableau 29 Détermination des coefficients d’imbibition capillaire des gypses étudiés

Gypse Gypse
ey | saccharoide | sacharroidea | VP | YR TETAe | SRR
pure interlits
Capillarite | o) 1 ) 61 | 94+/-44 499+/-92 | 02+-02 | 481+/-389 | 2,5+-1,1
C1(g.m2s™)

Le gypse matriciel, présente un coefficient d’imbibition capillaire faible avec une valeur de
21,1 g.m2s™. Ce résultat peut apparaitre surprenant au vue de la structure nanoporale bien
connectée avec une porosité entierement accessible. Mais la porosité totale du matériau a 10%
reste un volume faible ce qui limite la prise de masse au contact de 1’eau. Le gypse matriciel
décrit précédemment avec une porosité bimodale observée en PIM, aurait dd présenter une
courbe d’imbibition avec une rupture de pente (voir chapitre 2). Ce comportement n’est pas
observé. Les 2 familles de pores étant des nanopores avec des dimensions proches, la
variation de vitesse de remontée capillaire peut étre suffisamment minime pour ne pas
apparaitre sur la courbe.

Le gypse saccharoide pur présente le plus faible coefficient de capillarité avec un C; de 9,4
g.m2s™ malgré une porosité équivalente aux autres faciés autour de 10%. Cette faible
porosité apparait comme moins structurée avec seulement 2/3 de la porosité accessible lors
d’un essai de porosité a I’eau. Malgré un réseau unimodal avec des micropores autour de 8,5
um, I’essentiel de la porosité est macroporale (70% du volume) ce qui contribue a réduire la
vitesse d’imbibition.

orogénique 1 = == orogénique 2 Gypse saccharoide pure 1
== == Gypse saccharoide pure 2 Gypse matriciel 1 = = Gypse matriciel 2

Gypse fer de lance 1 Gypse fer de lance 2 Gypse sacch a interlits 1
Gypse sacch a interlits 2

7000 | |

0 100 200 300 400 500 600 7\?0 800 900 1000 1100 1200 1300
temps (Vs)

Figure 129 Courbes d’imbibition capillaire des différents faciés de gypse étudiés. Plusieurs essais notés 1 et 2 montrent
la variabilité des réponses des gypses et ont permis le calcul d’un écart type

Le gypse fer de lance présente un coefficient de capillarité calculé de 48,1 g.m2s avec un
écart-type trés important (variation du simple au double de la valeur). Ce gypse est une
imbrication de cristaux de fer de lance pluri centimétrique, ce qui pour la taille d’éprouvette
utilisée (50 mm), fait que le diamétre est insuffisant pour obtenir une bonne répétabilité des
mesures. Ainsi la représentativité des cinétiques d’imbibitions ne peut étre clairement établie.
Certaines éprouvettes sans macropores ont une vitesse d’absorption rapide de presque 100
g.m2s? et d’autres des vitesses bien inférieures soit 10 g.m2s™. La courbe d’imbibition
présente une rupture de pente bien marquée. Cette rupture est liée a la structure bimodale
décrite en porosimétrie mercure avec deux familles de macropores (a 30 et 280 um)
correspondant a 80% du volume de pore total mesuré par PIM.
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Le gypse albastroide présente un coefficient de capillarité nul, ce qui est cohérent avec les
résultats précédents. En effet, sa porosité est trés faible (moins de 1%) et constituée de
fissures. Ces fissures non connectées entre elles et peu développées ne permettent pas a 1’eau
de pénetrer en profondeur dans les éprouvettes, hors de la zone immergée.
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Figure 130 Représentation du coefficient d’imbibition capillaire (C1) en fonction de la porosité totale pour différentes
roches sédimentaires. Modifié d’aprés (Bousquie, 1979).

Le gypse saccharoide a interlits est le facies présentant le plus fort coefficient parmi les
gypses testés avec un C; de 49,9 +/- 9,2 g.m2.s™. Sa porosité légérement inférieure a celle du
gypse saccharoide pur (8% contre 10,5%) présente une structure différente de type bimodal
avec des pores autour de 10 et 150 pum. La présence d’interlits avec une porosité plus
importante (microscopie optique) et de plus grande dimension permets une meilleure
ascension du fluide. Les interfaces entre le matériau gypseux et les interlits riches en
minéraux secondaires peuvent favoriser 1’ascension et également expliquer en partie ce
résultat. La structure bimodale est observée sur I’éprouvette 1 de la Figure 129 (Courbe verte)
avec une rupture de pente. Elle est également présente sur 1’éprouvette 2 mais de manicre
moins nette.

Le gypse orogénique présente également un coefficient de capillarité trés faible, voire nul. Sa
porosité de 3,1% apparait cependant comme bien connectée (Nsg = 2,8%) mais sans
structuration particuliere compte tenu de I’absence de familles de pores bien identifiées
d’aprés les mesures PIM (Figure 127a). L’observation au microscope optique sur la (Figure
125) a révélé par ailleurs que la porosité se concentre au niveau des fissures dans les interlits
remplis de minéraux secondaires. Ainsi la porosité n’est pas distribuée de manieére homogene
ce qui ne favorise pas I’ascension de 1’eau lors de I’essai de capillarité. Cet effet est
visualisable macroscopiquement avec une ascension de I’eau exclusivement dans ces fissures
(Figure 131).

Figure 131 Exemple du changement de coloration avec la saturation d’une éprouvette de gypse orogénique.
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Synthése : la caractérisation des faciés gypseux a permis de montrer que le gypse est une

roche de porosité faible (1 a 12 %). Cette porosité est susceptible d’étre suffisamment

structurée pour permettre l’établissement d’un écoulement.

Le gypse matriciel présente une porosité d’environ 10% bien structurée et connectée.
Cette porosite est développée au sein d’une matrice lui conférant une structure
nanoporale (presque 50% du volume de mercure injecté). Cette porosité est de type
bimodal autour de 2 familles de pores a 0,1 et 0,7 um. Ces faibles dimensions et le
volume de pore permettent une saturation complete des éprouvettes mais avec une
cinétique lente de remontée capillaire (C; de 21,1 g.m2.s™).

Le gypse saccharoide pur a une porosité d’environ 10,5%. Cette porosité intergranulaire
apparait comme homogene a l’échelle d’une lame pétrographique et bien structurée.
Malgré cette structuration, la porosité apparait comme accessible a I’eau (N4g) pour
seulement les 2/3 de son volume. Cela peut s’ expliquer par la structure principalement
macroscopique (70% de la porosité accessible au mercure) avec un réseau unimodal. Le
diametre d’entrée est de 20 um, ce qui favorise le phénomene de piégeage de [’air. Cette
porosité faible avec une structure macroporale favorise une cinétique d’imbibition
capillaire trés lente (C;=9,4 g.m2.s™).

Le gypse saccharoide a interlits présente une porosité légerement plus faible que le
faciés pur (8% contre 10,5%). La répartition entre porosité accessible (N4g) et porosité
piégée (Np) est de méme rapport avec 2/3 de la porosité accessible. Cela est dii a la
répartition entre macro et microporosité assez proche également (57,5 % de
macroporosité et 41,3% de microporosité). Cette derniére révele une structure bimodale
avec des micropores autour de 10 um comme pour le facies saccharoide pur. La
macroporosité est quant a elle structurée autour d’un pic vers 150 um, en lien avec les
interlits argilo-ferrugineux, principale différence entre les 2 faciés saccharoides. Cette
macroporosité entraine une vitesse d’'imbibition supérieure (C1=49,9 g.m2.s%).

Le gypse fer de lance a une porosité (N;) de 11,2% qui est presque entierement
accessible a ’eau (Nsg = 9,7%). Ce faciés qui est un enchevétrement de cristaux en
forme de « fer de lance » pluri centimétriques montre une forte variabilité au niveau des
mesures entre échantillons du lot testé. Une partie de sa porosité est constituée de vides
centimétriques qui vont fortement influencer la cinétique d’imbibition allant de 9,9 a 100
g.m'z.s'l. Ces macros vides ne sont pas détectées en PIM (> 400 um). La porosité
mesurée par cette méthode est ainsi sous-estimée (4,5% par rapport a la porosité a l’eau
(Ny). Elle permet néanmoins de mettre en évidence des macropores (représentant 80% du
volume injecté) et une structure bimodale avec des familles de pores a 30 et 280 um.

Les gypses albastroide et orogénique apparaissent comme peu poreux (moins de 5%).
Cette porosité se manifeste essentiellement par des fissures pour la forme albastroide et
se localise dans des interstratifications argileuses pour le gypse orogénique. La porosité
de ces échantillons est sans structuration comme le révele les forts coefficients de
dispersion de 22,7 et 65,3 des mesures PIM. Ainsi, seule une circulation lente de [’eau
est permise lors de la saturation. L’eau ne peut pénétrer et diffuser qu’a partir de
capillaire peu nombreux qui crée une porosité non homogene sur les éprouvettes.

Ainsi la prise en compte de la porosité dans le gypse qui est peu décrite dans la littérature,
apparait comme nécessaire dans [’étude du comportement des roches gypseuses. Le gypse
est en effet une roche poreuse. La porosité en termes de pores mais aussi de fissures peut
conduire a une dissolution interne de la masse gypseuse et pas seulement de la surface du
gypse. Une classification des gypses granulaires apparait également comme judicieuse
compte tenu de leur variabilité. Le gypse est en effet souvent désigné par la morphologie de
ses cristaux («fer de lance »...) mais la forme saccharoide d’aspect granulaire peut
préesenter egalement des variations de texture un gypse micro granulaire.
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Propriétés mécaniques des facies gypseux étudiés
1) Essai de compression

Afin de déterminer la résistance des faciés de gypse étudiés, il est réalisé une série d’essais de
résistance en compression. Les éprouvettes de gypses matriciels et saccharoides testées
proviennent chacune de deux blocs, ce qui peut contribuer a la variabilité de ces faciées (les
éprouvettes testées ont une porosité N; équivalente). Les résultats sont synthétisés dans le
Tableau 30. Les contraintes de rupture des différents faciés sont comprises entre 4,3 et 18,2
MPa. Ces valeurs sont cohérentes avec la littérature (chapitre 1. partie C) ou les résistances en
compression du gypse en contexte tabulaire (ou sédimentaire) sont comprises entre 7 et
25 MPa. Elles peuvent atteindre les 50 MPa en contexte orogénique. Les gypses étudiés sont
donc dans la moyenne inférieure des résistances mécaniques du gypse d’apres la littérature.

Tableau 30 Résultats des essais de compressions. * Eg,. . module élastique statique

Contrainte (MPa) Esiae (GPQ) Force de rupture (kN)
Gypse matriciel 7,9 +/-5,1 7,0+/-2,7 15,6+/-9,9
Gypse saccharoide pur 9,9+/-2,6 8,2+/-3,9 19,2+/-5,0
Gypse saccharoide a interlits 4,3+/-1,0 3,4+/-2,4 8,4+/-1,9
Gypse orogénique 14,7+/-1,3 15,1+/-0,8 28,7+/-2,5
Gypse albastroide 18,2+/-5,6 13,6+/-2,0 40,0+/-8,1
Gypse fer de lance 5,9+/-2,7 8,8+/-2,4 11,6+/-5,4

Les faciés les moins résistants sont le gypse saccharoide a interlits, de part ses inter
stratifications qui constituent des zones de faiblesse et le gypse fer de lance. Pour celui-ci, la
rupture provient par une décohésion des cristaux de fer de lance qui engendre un glissement et
donc la rupture. Les gypses saccharoides purs et matriciels présentent des contraintes
respectivement de 9,9 et 7,9 MPa soient des valeurs de méme ordre de grandeur, et sont d’un
ordre moyen par rapport au panel étudié. Les faciés orogéniques et albastroides ont une
résistance mécanique de 1’ordre de 14 MPa, la fissuration peut jouer un réle pour le gypse
albastroide en réduisant sa résistance. Le gypse orogénique a été décrit comme présentant des
hétérogénéités (plissement), ce qui a conduit a des ruptures suivants ces orientations.

Les modules élastiques sont déterminés a partir des courbes de contraintes-déformations
comme présentés dans le chapitre 2. Les valeurs obtenues sont comprises entre 3,4 et 15 GPa.
Le plus faible module élastique est celui du gypse saccharoide a interlits toujours du fait de
ces interlits qui constituent des plans de faiblesse important. Les gypses matriciels,
saccharoides purs et fer de lance sont quant a eux de I'ordre de 7 a 8 GPa contre 13,6 et
15 GPa pour les faciés massifs que sont les gypses orogéniques et albastroides.

2) Investigation non destructive du module d’élasticité

Afin de pouvoir effectuer un suivi de 1’évolution du module d’élasticité lors des essais de
percolation, il est fait le choix de le calculer a partir de deux méthodes d’investigations non
destructives. Il s’agit de la vitesse de propagation des ondes (Eqyn) €t de la fréquence de
résonance (Emoq). Les protocoles de ces essais sont decrits dans le chapitre 2. Il est rappelé les
équations de calcul du module élastique pour ces deux méthodes (ég 3.A.1 et 3.A.2).

Vp2xp (14v)(1-2v) .
Edyn =2 (1_:;) : (é93.A.1)

Emog = 41076 L'« F % p (ég3.A.2)

Avec V;: la vitesse de propagation des ondes P, v le coefficient de Poisson, p : masse
volumique de 1’échantillon, L : longueur de 1’échantillon, F : fréquence de résonance.
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Les masses volumiques utilisées dans les calculs sont obtenues en méme temps que la
porosité a I’eau (méthode de la triple pesée). La densité a été confirmée par des mesures au
pycnometre a hélium donnant des résultats similaires pour ’ensemble du panel de gypses
testés. La masse volumique est d’environ 2300 pour I’ensemble des éprouvettes avec des
écarts-types inférieurs a 35 kg/m?®, ce qui est cohérent avec la littérature (voir chapitre 1). Le
coefficient de Poisson retenu est fixé a 0,28 d’aprés Auvray (2003) pour I’ensemble des facies.

a) Détermination des modules d’élasticité dynamique (Eg4yn) et modale (Emod)

La mesure de la vitesse du son est une méthode qui repose sur la mesure du temps de parcours
d’une onde ultrasonore entre un émetteur et un récepteur positionnés a une distance connue
qui permet de calculer une vitesse de propagation. Il est utilisé dans ce travail la propagation
des ondes P ou vitesse du son (V;) et d’en déduire un module d’¢élasticité dynamique (Egyn).
La fréguence de résonance repose également sur le principe de propagation d’une onde
mécanique et conduit & déterminer également un module d’élasticité (Emeq). L’ utilisation de
cette seconde méthode a ét¢ motivée par sa plus forte sensibilité pour détecter I’évolution des
propriétés des matériaux soumis a une altération telle que la dissolution lors des essais de
percolation. Cette meilleure sensibilité a été observée par Saad (2011) lors de I’étude de
I’altération de carbonates soumis a des cycles de gel-dégel. Il est également possible de
déterminer a partir de la vitesse du son, un indice de continuité (IC) comme décrits au chapitre
2. Cet indice peut étre relié a la porosité totale (N;) et par une détermination graphique permet
d’estimer la part de porosité associée a de la fissuration (Nsiss) et aux pores (Npore).

Les résultats des investigations de ces 2 méthodes sont regroupés dans le Tableau 31 et Figure
132. Les gypses de contexte sédimentaire (c'est-a-dire tous sauf le facies orogénique)
montrent globalement des valeurs de vitesse d’onde plus faibles que celles mesurées dans le
gypse orogénique, exception faite du gypse massif albastroide qui a subi une phase
d’anhydritisation-hydratation, le transformant en une masse compacte non poreuse. Ces
résultats sont en accord avec la littérature et notamment les résultats d’ Auvray (2003) sur les
gypses parisiens. En contexte purement sédimentaire, les valeurs obtenues sont comprises
entre 2500 et 4000 m/s.

Tableau 31 Détermination de la vitesse de propagation des ondes P et des parametres mécaniques associés.

Gypse Gypse
Gypse saccharoide | saccharoide Gypse Gypse fer | Gypse

matriciel .. . albastroide |de lance orogénique
pur a interlits

Masse VOIUMIQUE | 5355 )57 | 22804/-35 | 23224132 | 2308+/-22 | 20814122 | 2320+/-8.8

p (kg/m?)

Vp (m/s) 3706 +/-562 |3390+/-378 | 2590+/-275 |4402+/-716 |3028+/-473 |4062 +/-274
Eqyn (GPa) 22,7+/-5.0 20,5+/-3.0 15,9+/-3.0 36,1+/-1.2 16,8+/-4.8 29.9 +/-5.5
Ic (%) 71+/-6.0 66+/-10 50+/-5.3 84+/-14 58+/-9.1 74 +/-0.1

Fréquence de

. 214+4/-15 |21,7+/-20 |7,7+/-11 16,5+/-13 |16,8+/-1,7 16,4 +/- 2,8
résonance (kHz)

Emod (GPa) 244 +/-31 |241+/-46 |13,1+/-3,7 |187+/-64 |247+/-51 |29,0+/-4,1

Le gypse saccharoide pur présente une vitesse du son (V,) de 3390 m/s, avec un écarts-type
de 378 m.sec’’. Cette variabilité est justifiée par celle de la porosité (N;) d’une éprouvette a
I’autre. La fréquence de résonnance est de 21,7 kHz, soit le méme ordre de grandeur que le
gypse matriciel avec un coefficient de variation de 9%. Les modules élastiques sont comme
pour le faci¢s précédent de 1’ordre de 20 GPa (Egyn= 20,5 et Emog= 24,1).
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Le gypse matriciel présente une vitesse de propagation des ondes P de 3076 m/s avec un
écart-type relativement important (562 m/s, soit un coefficient de variation de 15%). Ce
coefficient de variation relativement fort est lié a la variation de la matrice comme décrit lors
des observations par microscopie optique. La variation de porosité entre les éprouvettes
testées (soit de 2%) contribue également a expliquer I’écart de vitesse d’onde mesurée. La
fréquence de résonance moyenne de 21,4 kHz avec un écart type de 1,5 kHz, soit un
coefficient de variation de 7%. Les modules d’¢lasticités calculés sont équivalents avec 22,7
GPa pour Eqyn et 24,4 GPa pour Emeq, avec des coefficients de variations de 22 et 12%.

Le gypse fer de lance avec Vp = 3028 m/s, présentent quant a lui une variabilité (coefficient
de variation de 15%) en lien avec la porosité de ces macro-cristaux imposant au regard de la
taille des éprouvettes testées. De plus cette porosité est macroscopique et réduit la vitesse de
propagation malgré 1’aspect cristallin de ce faci¢s. La mesure de la fréquence pour le facies
gypse fer de lance donne un résultat de 14,3 kHz (+/- 1 kHz) et un module élastique de 16,7
GPa (+/- 5,1). Ce module élastique et son écart-type sont identiques aux résultats obtenus en
vitesse du son.

Le gypse saccharoide a interlits présente la plus faible valeur de vitesse du son avec 2590
m/s malgré une porosité équivalente a celle du gypse matriciel et du gypse saccharoide pur.
Cet écart avec le gypse saccharoide pur de presque 800 m/s, est attribué a la présence des
interlits qui freinent la propagation des ondes. Le module élastique (Egyn) est donc le plus
faible du pénale étudié (15,9 GPa), et un coefficient de variation de 20%. De méme la
frequence de résonnance de ce faciés est la plus faible avec 7,7 kHz et un module Egy, de soit
13,1 GPa, ce qui est proche du module obtenu par la vitesse du son (soit 15,9 GPa). Ce
module élastique est toutefois hétérogéne avec un coefficient de variation de 28%. Ces fortes
différences sont liées aux interlits.

40
35

Z

Gypse matriciel Gypse Gypse Gypse Gypse fer de Gypse
saccharoide pur saccharoidea  albastroide lance orogénique
interlits

Figure 132 Module d’élasticité dynamique calculé pour les facies de gypse étudiés

Le gypse albastroide non poreux a 1’exception de quelques fissures de faibles dimensions
présentent la valeur la plus forte de vitesse d’onde avec 4402 m/s 1’'un écart-type le plus
important en raison de la densité de fissures qui varie entre les éprouvettes testées et qui
affecte de maniére importante la vitesse de propagation des ondes allant de 2361m/s au
minimum et 5200 m/s au maximum). La fréquence de résonnance de ce faciés est de 16,4 kHz
(+/-2,8). L’écart type sans étre faibles reste cohérent avec la présence d’hétérogénéités au
niveau de la porosité comme déja décrit. Les modules d’élasticités apparaissent comme les
plus élevés du panel étudiés pour la vitesse du son (36,1GPa +/- 1,2) et de 27,7 +/- 6 GPa par
la fréguence de résonnance.
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Le gypse orogénique (peu poreux) possede quant a lui une vitesse de propagation d’onde
importante avec 4062 m/s et un écart-type relativement faible de 274 m/s, soit 6% de
coefficient d’écart type. Ce facies hétérogéne présente des plissements mais bien insérés dans
la masse. Ce compactage limite la porosité et permet une meilleure propagation des ondes P.
Les fréquences de résonnances obtenues sont valent 17,8 kHz (+/- 1,3) et permettent
d’estimer un module élastique (Emoq) de 29,0 GPa avec un coefficient de variation de 14%. Ce
qui est similaire au module Eqy, déterminé par la vitesse du son qui est de 29,9 GPa +/- 5,5.

Les deux méthodes utilisées présentent des modules élastiques de méme ordre de grandeur
entre elles (Figure 133), malgré un R? de seulement 0,6. L’équation de la pente indique que
les résultats obtenus en vitesse du son sont légérement supérieurs a ceux obtenus par la
mesure de la fréquence de résonance (pente <1). Cette surestimation pourrait provenir de la
plus forte sensibilité décrite par Saad (2011) de la fréquence de résonance vis-a-vis de la
fissuration et des hétérogénéités intra éprouvettes. Malgré des fréquences de résonance
inférieures a celles mesurées sur les gypses matriciel et saccharoide pur, leurs modules
élastiques des gypses albastroides et orogéniques sont nettement supérieurs.

@ Gypse matriciel M Gypse saccharoide pur Gypse saccharoide a interlits
® Gypse albastroide Gypse fer de lance ® Gypse orogénique
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Figure 133 Comparaison des modules élastiques obtenus par la mesure de la vitesse du son (Vp) et de la fréquence de
résonance (F).

b) Relation entre module élastique et porosité

La relation entre la porosité et le module élastique (Eqyn) est représentée dans la Figure 134. Il
est obtenu une corrélation satisfaisante entre la porosité et le module élastique calculés a partir
de la vitesse du son. Le gypse saccharoide a interlits fait figure d’exception a cette regle
compte tenu de ces interlits. Ces hétérogénéités freinent la propagation de I’onde et réduisent
ainsi le module calculé. Cet effet est aussi observable en compression car ils constituent des
points de faiblesses. La relation entre porosité et module élastique du matériau est donc
confortés par si il est homogene et a un niveau de pureté important.

La vitesse du son (Vp) permet également de calculer un indice de continuité (Ic) par rapport a
une vitesse du son théorique (Vt) d’un cristal pur et sans imperfection de gypse soit 5200 +/-
300 m/s (Auvray, 2003). Cet indice de continuité (Ic = (Vp/Vt) x100) donne une indication du
taux de fissuration de la roche. Cet indice de continuité mis en relation avec la porosité totale
(Nt) permet par une détermination graphique de la part de porosité due aux fissures (Nsiss) et
la porosité due aux pores (Npore) (Figure 135).
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Deux tendances apparaissent avec :

e les gypses orogéniques et albastroides dont la porosité est exclusivement fissurale
(Nsiss). Cette estimation est concordante avec les observations en microscopie avec des
porosités fissurales et dans le cas du gypse orogénique partiellement comblées

e les gypses matriciels, saccharoides purs et « fer de lance ». Ces trois faciés ont a
contrario une porosité essentiellement constituee de pores (Npore) avec moins de 1 %
de porosité fissurale.

M Gypse matriciel B Gypse saccharoide pur Gypse saccharoie a interlits
B Gypse albastroide I Gypse fer de lance M Gypse orogénique
g 40 y =-1.6375x + 35.412
5 3 —.\‘ R? =0.8094
g %
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o
°
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Porosité totale (Nt) (%)

Figure 134 Relation entre la porosité totale (Nt) et le module élastique

Le gypse saccharoide a interlits occupe une position intermédiaire avec 1,8% de porosité
fissurale et 6,2 % de pore (Npore). Ces fissures ne sont pas observées au microscope optique et
peuvent étre attribuées aux interlits qui, d’un point de vue mécanique, ont les mémes effets
qu’une fissure.
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Indice de continuité (%)
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@ Gypse matriciel
@ Gypse saccharoide pure

© Gypse saccharoide a interlits
© Gypse fer de lance

@ Gypse albastroide
@ Gypse orogénique

Porosité totale(%)

Figure 135 Estimation de la porosité porale (Npore) et fissurale (Nfiss) a partir de la porosité et de I’indice de

continuité
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Synthése : le facies du gypse associé a une porosité donnée, a un impact important sur
les propriétés de résistance mecanique, que ce soit la porosité de type fissurale ou
porale. Comme pour d’autres roches sédimentaires, le volume de pore contréle le
module élastique du matériau (une augmentation du volume de vide diminue le module).
Les gypses albastroides et orogéniques se trouvent ainsi étre des faciés a faible porosité
principalement fissurale et avec les modules élastiques les plus importants (supérieur a
30 GPa en dynamique et 13,6 GPa en compression) qui sont associés par extension a
une meilleure résistance mécanique. Les gypses matriciels et saccharoides pur avec des
porosités de 10% et peu de fissures, présentent des modules élastiques d’environ 20
GPa en non destructifs et 8 GPa en statique. La résistance du gypse fer de lance est
également de 8 GPa par méthode destructive, avec une méme porosité également
(N=11,2%) et de 16 GPa en non destructif. Enfin le facies a interlits présente la plus
faible résistance mécanique (Rc =4,3 MPa). Les modules élastiques calculées sont ainsi
les plus faibles (15 GPa en non destructif et 3,4 GPa par compression.

IV. Conclusions

Dans cette premiére partie du chapitre, les propriétés poromécaniques du gypse ont été
décrites en fonction des faciés étudiés : saccharoide, matriciel, albastroide, fer de lance ou
orogénique (Tableau 32). Ainsi la taille et ’agencement des cristaux de gypse avec la
présence en quantité variable de phases secondaires vont définir un réseau poreux plus ou
moins développé. Le développement et la structuration de la porosité seront fortement
dépendants de la morphologie et de la granulométrie. La porosité apparait suffisamment
développée et structurée pour permettre le passage de 1’eau dans les gypses saccharoides (pur
et a interlits), fer de lance et matriciel. Cette porosité va impacter les propriétés mécaniques de
I’ordre de -1,6 GPa par pourcentage de porosité supplémentaire.

Le gypse matriciel présente une masse micro gypseuse enserrant des éléments plus grossiers
mais ne dépassant que rarement le millimétre. Cela lui confére une porosité nanoporale a
structure bimodale permettant un écoulement de faible vitesse. Ces éléments granulaires fins
compactés lui conférent également des propriétés mécaniques moyennes avec un module
élastique égal a 22,7 GPa.

Les gypses saccharoides présentent une porosité micro porale d’environ 10%. Le gypse
saccharoide pur présente une structure unimodale et le gypse a interlits une porosité bimodale
avec des interlits ou se localisent des macropores, liés a la présence d’hétérogénéités
minéralogiques (14%). La porosité est essentiellement microporale en lien avec leurs
granulométries de quelques centaines de microns, ce qui favorise les espaces intergranulaires.
Les propriétés mécaniques apparaissent assez similaires du faciés matriciel compte tenue de la
porosité de méme ordre. Le gypse saccharoide a interlits du fait de ses hétérogénéités présente
une résistance mécanique plus faible.

Le gypse fer de lance est quant a lui un faciés macrocristallin avec une porosité fortement
connectée, de type macroporal. Cette porosité permet des ecoulements rapides, toutefois des
effets d’échelles ont rendus complexe la détermination de valeurs précises. Des éprouvettes de
plus grande taille devraient étre testées pour appréhender correctement le comportement du
matériau. Par ailleurs, la présence de cristaux pluricentimétriques réduit la résistance
mécanique du gypse fer de lance. Ce faciés confirme I’effet de la granulométrie sur la
résistance mécanique et que la porosité n’est pas le seul facteur a prendre en compte pour
expliquer les performances mécaniques.
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Tableau 32 Tableau récapitulatif de la caractérisation des gypses étudiés. “Diamétres d’accés rayon correspondant a
la taille de pore maximale donnant acces a la plus grande partie du volume poreux par intrusion de mercure. ** Le
coefficient de dispersion traduit I’étalement des valeurs

Gypse Gypse
Gypsg saccharoide | saccharoide Gypse__ Gypse GYP?e
matriciel . . albastroide | fer de lance | orogénique
pur a interlits
Teneur en gypse (%) 90.9 99.6 86.7 100 92 89
. calcite, calcite,
calcite, - . .
- célestine, calcite, célestine,
., célestine, . .
Autres minéraux uartz calcite quartz, // célestine, quartz,
9 L argiles, mica, argiles argiles,
argiles . . . .
microcline microcline
Poros_lte en lame 40* 15 6 3 6.3 11
mince (%)
diamétre des grains 400 300 250 > 1000 > 1000 quglques
(Um) microns
Porosité totale aleau | g2/ 54 | 105428 | 80+-20 | 06+-03 |11,2+-23|3,1+-1,18
(Nt)(%)
Porosite accessible | g3,/ 35 | 70426 | 56+-03 | 14+-03 | 97+-26 | 2,8+-0,6
() (%)
Porosite (%gee (NP) | 04409 | 35+-05 23+/-08 | 01+-01 | 1,4+/-03 | 0,3+-0,1
Porosite totale (Ni) 9.4 12.4 11 18 45 3.6
(%)
Macroporosité (%) 32.3 69 57.5 72.3 80.5 55.2
Microporosité (%) 19.6 29.9 41.3 20.2 13.2 18.3
Nanoporosité (%) 48.1 11 1.3 7.5 6,3 26.5
Réseau de pore bimodal unimodal bimodal I bimodal i
Diamétre moyen des | 4 o1 7 20 10 et 150 I 30 et 280 I
familles de pores (um)
Diamétre d’acces™ 0.03 4.2 3.1 2 8 0.2
(um)
Coefficient de 113 16 23 22.7 6.1 65.3
dispersion
Porosité totale estimée
par microscopie 40 15 6 3 6.3 11
optique (%)
Coefficient 48.1 +/-
d'imbibition capillaire | 21,1 +/-6,1 | 13,3+/-119 49,9 +/- 9,2 0,2 +/-0,2 X 245 +/-1,1
1 38,9
Ci (g.m2s7)

Vitesse de propagation i : i 4402 +/- 3028 +/- 4062 +/-
des ondes P (m/s) 3706 +/- 562 | 3390 +/- 378 2590 +/- 77 716 473 274
Masse volumique

(kg/m%) qu 2333 +/-27 | 2280 +/-35 | 2322+/-32 | 2308 +/-22 | 2281 +/- 11 | 2320 +/- 2,8
Module d'élasticité
dynamique 22,7 +/-0,6 205 +/-0,4 15,9 +/- 0,3 36,1+/-1,2|16,8+/-48 | 29,9+/-6
i Edyn (GPa) i
Indice de oI 71ee | 66410 50+-5 | 84+-14 | 58+-9 | 74+-01
Fréquence de
résonance 11,4 +/-15 21,7 +/-2,0 7,7+/-1,1 16,5+/-1,3 | 16,8+/-1,7 | 16,4 +/- 2,8
(kHz)
Module d'élasticité
modale 24,4 +/- 3,1 241 +/-7,1 13,1 +/- 3,7 18,7 +/-6,4 | 24,7 +/-5,1 | 29,0 +/- 4,1
Emod (GPa)
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Les faciés «massifs» que sont I’albastroide et l’orogénique, sont quant a eux sans
structuration et sans porosité reellement développée. Pour le premier, la porosité est
constituée de fissures non connectées. Pour le gypse orogénique, la compaction qu’a subi le
matériau au cours de son, a conduit a la formation d’'une masse de microcristaux compacts. La
porosité résiduelle aprés une phase d’anhydritisation/hydratation est présente uniquement au
niveau des inter-stratifications argileuses.

Cette partie a permis de mettre en évidence la diversité des proprités poromécaniques du
gypse a I’image des calcaires ou des gres avec des granulométries, des structures porales
diverses qui vont impacter les propriétés de chaque faciés. La mise en place d’une
classification basée sur ces parametres trop peu présents dans la littérature, permettrait une
meilleure compréhension du comportement des faciés gypseux et faciliterait la comparaison
des résultats entre les différents travaux de la littérature (Figure 136). De plus, des
écoulements internes dans la masse gypseuse pour une partie des faciés sont escomptés
compte tenu de la connectivité des pores. C’est la mise en place de ces écoulements et leurs
effets qui sont abordés dans la partie suivante.

Proposition de classification du gypse

Minéraux d'aspects Minéraux daspects

massifs granulaires
Cristaux centimetriques Cristaux dont bes

. Minéraux micramétriques Mindraux supdrieurs & 100 micrometres
de forme fer de lance contours sont difficilement a INErAUK superey il eir

Gypse matriciel Gypse saccharoide
Gypse fer de lance discernables
Absence de plissement Présence de plis
Gypse albastroide et stratifications
Gypse de contexte
orogénique

Figure 136 Proposition de classification des faciés du gypse a partir de propriétés granulométriques et texturales

B. Résultats sur l'altération du gypse

Dans la partie précédente, les propriétés poromécaniques des différents facies retenus dans
cette étude ont été présentées. Cette partie est consacrée a 1’évolution des propriétés
précédemment décrites pour les facies de gypse matriciel et des faciés saccharoides pur et a
interlits soumis a une circulation d’eau pure. Un suivi conductimétrique est effectué sur le
percolat récupéré. Les faciés albastroide et orogénique sans réelle porosité structurée et
connectée ne permettent pas la percolation d’eau pure au travers des éprouvettes testées (un
essai de percolation sur le gypse albastroide pendant 3 mois n’a pas permis de recueillir de
fluide en sortie du systeme).

Le facies de gypse en « fer de lance » n’a pas non plus été retenu bien que sa porosité
permette un écoulement. La porosité bien connectée et présentant une morphologie sous la
forme de canaux centimétrique entre les cristaux en forme de « fer de lance » a montré lors
d’essais de faisabilité un écoulement avec un débit important (plusieurs litres par heure). On
suppose que la dissolution dans ce type de matériau conduit a 1’élargissement progressif des
macropores et capillaires entre les cristaux de gypse et a leur désolidarisation progressive ce
qui peut entrainer une perte totale de performance mécanique. Les 3 faciés retenus (gypse
matriciel, gypses saccharoide pur et a interlits) ont ét€¢ mis en percolation et 1’évolution des
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différents parameétres notamment la porosité a I’eau et les propriétés mécaniques est mesurée
sur chaque éprouvette avant et apres percolation.

Des parametres complémentaires tels que la porosimétrie par intrusion de mercure sont
mesurés a partir de sections de un cm des éprouvettes post percolation de I’amont vers 1’aval
afin de mettre en évidence des gradients relatifs & une progression au cours du temps de la
dégradation du matériau sous ’effet de la dissolution (Figure 137). La partie basse des
éprouvettes a également fait 1’objet d’observation en lame pétrographique pour 1’observation
de la variation minéralogique de la texture.

Aprés 1 mois de percolation, Des gradients d’altérations se mettent en place dans les premiers
centimetres des éprouvettes a partir du point d’entrée du fluide. Les faciés saccharoides ont
développé des phénomenes de digitations ou chemins préférentiels (macropores). Ce
phénomene se met en place suffisamment rapidement dans la roche saline qu’est le gypse et
peut étre observé a 1’échelle d’un essai de laboratoire.

i
Panneau de contrdle - Sl
(remplissage du réservoir) I - h

Cellule montée et
démontée

percolat

Mesure globale:

Porosité a I'eau

Vitesse du son

Fréquence de résonnance

Réservoir
d'eau z |

Mesure locale sur chaque tranche:
>~ Poromercure
Diffraction de rayons X

Lame pétrographique

oRrNwW b

pot de récupération des percolats

Eau entrant

Figure 137 A : lllustration du montage expérimentale de percolation. B : Schéma de découpe des échantillons pour le
suivi post percolation

I. Suivi du taux d’altération et de la minéralogie du gypse avec la
percolation

Un montage expérimental de percolation raccordé a un systeme d’air comprimé pour
maintenir une pression hydraulique constante (voir chapitre 2) est utilisé pour altérer de
maniére constante les différents facies gypseux. L’eau de percolation est de I’eau ultra-pure
(environ 15 mS.cm™) ce qui va générer une dissolution du gypse & son contact. Au fur et &
mesure de la progression du fluide dans les éprouvettes, I’eau se sature et diminue en
agressivité jusqu’a saturation compléte en gypse dissous ce qui arréte le processus de
dissolution du matériau. L’utilisation de cette eau vise a simplifier le suivi chimique des
percolats et a favoriser la dissolution dans le temps (cas le plus désavantageux) pour accélérer
le processus compte tenu de la durée de la thése. L’évolution des débits pendant I’expérience
est donnée en (Annexe 111.3.A).

L’objectif est de mettre en évidence un potentiel gradient d’altération du gypse, sa
progression en profondeur dans 1’échantillon, son évolution au cours du temps (soit la durée t
pour apparaitre de mani€re quantifiable, la vitesse de progression de 1’altération....).
L’altération des faciés « granulaires » a savoir dans le gypse saccharoide pur et a interlits et le
gypse matriciel sont testés en percolation tel que décrit dans le chapitre 2 avec des durée de 1
et 2 semaines, 1 et 2 mois (un lot d’éprouvette est utilisé pour chaque pas de temps).
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1) Evaluation du taux d’altération (perte de matiére) avec le temps

a) Gypse matriciel

L’eau de percolation (percolat) obtenue en sortie de I’éprouvette est saturée ou quasi saturée
pour I’ensemble des éprouvettes de gypse matriciel (& I’exception des éprouvettes GSI27
(1semaine) et BIGM307 (2mois) soit 2 éprouvettes sur 12) (Figure 138). La premiére
éprouvette a montré une évolution rapide et I’initiation d’une fissure alors que la seconde a
quant a elle montré une dissolution qui a accéléré 1I’écoulement et réduit dans ce cas le temps
de contact du fluide dans 1’éprouvette (notamment visible sur la (Figure 138B) entre 400 et
800 h environ avant de revenir a une vitesse d’altération en accord avec celle observée pour
les autres éprouvettes. Cet état transitoire n’est pas associ¢ au développement de chemin
préférentiel car aucune éprouvette de ce facies n’en a développé, les chemins étant visibles
clairement en fin d’essai a partir des faces d’entrée et sortic du fluide. Les percolats étant
saturés, les taux de dégradation du gypse par dissolution sur la Figure 138 sont uniquement
influencés par le débit. L’estimation de la perméabilité a partir des débits et de la surface des
éprouvettes et de Pordre de 1.10° m.sec™. Le faciés matriciel présente des taux de
dégradation du gypse compris entre 1.10* et 1.10° g.m2s* (Figure 138). Ces taux de
dégradation par dissolution du gypse sont relativement importants (plusieurs centaines de
grammes par métre carré et par heure) mais s’explique par 1’utilisation d’un fluide quasiment
pur. L’expression est ici faite en m? pour uniformiser le taux de dégradation a partir des
éprouvettes de diametre 50 mm utilisées (soit environ 20 cm?).

Le débit de I’eau percolée au travers du faciés matriciel subit une réduction initiale avant de
se stabiliser aprés une dizaine d’heure d’essai. Cette diminution fait passer le débit de 1.10°% 4
1.10™ L.h™%, soit un facteur 10. Le volume d’eau percolé est analysé par conductimétrie pour
déterminer la quantité de gypse dissous. Le protocole est le méme que celui utilisé pour
I’analyse de la dissolution et est décrit dans la partie suivante (3.C). Les masses récupérées
sont de I’ordre de 0,2 g pour les premiers points de mesure et de I’ordre de 0,4g pour les pas
de temps mensuels. Ainsi, le gypse matriciel ne présente pas de variation significative dans la
quantité d’éléments dissous au cours de 1’essai de percolation et sur la durée des deux mois de
percolation, a I’exception de 1’éprouvette BIGM307 dont le débit augmente de maniere
temporaire.

Il s’agit de I’ouverture d’une fissure qui s’est colmatée par la suite. Le fluide récupéré étant
saturé, la perméabilité qui contrble le débit, est donc le facteur contrélant la dissolution et la
profondeur a laquelle le fluide atteint sa saturation. L’analyse des eaux de percolations donne
une évolution de la masse de gypse érodée qui passe ainsi de 3,4.10°2 g.j*a 5,9.10° g.j. Ce
ralentissement pourrait avoir 2 origines,

e soit I’obstruction partielle de la sortie du dispositif. En effet, un papier filtre est placé
en sortie de dispositif pour bloquer les éléments insolubles et éviter de boucher les
tuyaux de sortie. Mais il est possible que ces insolubles réduisent le debit de I’eau au
travers du filtre de sortie. Ce phénomene a principalement été observé pour les 2
autres faciés etudiés.

e Soit un lessivage initial d’éléments plus solubles ou non fixés dans la matrice qui
accroitrait la dissolution.

Au final, la dissolution du gypse est régulierement considérée comme un phénoméne de
surface. Dans le cas du gypse matriciel, la réeduction de la longueur des éprouvettes (hauteur
10 cm) est de I’ordre de 0,3 a 0,4 mm sur I’ensemble de 1’expérience a partir du coté basale.
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Figure 138 Suivi de percolation du gypse matriciel pur. Evolution du taux de dégradation du gypse par dissolution
apres A : 1semaine (violet) et 2 semaines (bleu) de percolation. B: 1 mois (rouge) et 2 mois (vert) de percolation.

b) Gypse saccharoide pur

Le taux de dégradation du gypse saccharoide pur est compris entre 1.10% et 1.10* g.m2.s* en
fonction des éprouvettes (Figure 139 A et B). Pour I’ensemble des éprouvettes a 1 et 2
semaines, la récupération des percolats a révélé une eau quasiment saturée pour I’ensemble de
la période d’essai (15 mmole/L). Pour les échantillons avec des durées de percolations plus
importantes, il a été constaté le développement d’un chemin préférentiel ayant canalisé¢ une
large partie de I’écoulement et donc augmenté le débit (Annexe 111.3.A). Ces augmentations
ont été temporaires. Lors du démontage du dispositif expérimental, des amas de sédiments
obstruant le papier filtre ont été récupérés. L>accumulation de ces sédiments a obstrué le
canal préférentiel et diminué le débit. La conductivité des percolats qui traduit la teneur en
éléments dissous est directement li¢ au débit. L’accélération de 1’écoulement a largement
diminué la conductivité, le temps de résidence du fluide dans la cellule n’étant pas assez
important pour saturer toute 1’eau qui percole.

Les taux de dégradation pour le gypse saccharoide pur sont légerement supérieurs a ceux
obtenus pour le gypse matriciel (1.10 et 1.10° g.m2.s™). Les pas de temps hebdomadaires
(Figure 139A) montrent une bonne homogénéité dans leur évolution avec une absence de
mouvement dans la premicre semaine d’essai puis une accélération du taux de dégradation du
gypse sur la deuxiéme semaine. Cela est le signe que la dissolution est active, permettant
d’introduire un plus grand volume d’eau dans I’éprouvette tout en conservant la saturation du
fluide en sortie. Pour les mesures au-dela de 1 mois, les résultats sont moins homogenes avec
des fluctuations en cours d’essais liées au développement des digitations et de leur
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obstruction. L’ouverture de ces conduits centralise une large partie de 1’écoulement et
augmente le débit (Figure 140). Une partie de ces conduits s’obstruent par arrachage
d’éléments, ce qui ralentit a nouveau le débit. Le taux de dégradation du gypse reste
néanmoins stable sur les eprouvettes a 1 mois. Au-dela de 1000 heures d’essais (environ 41
jours), il est a noté une rupture de pente entrainant une augmentation de la dégradation qui
bien que légére montre sur les éprouvettes GSI17 et B2GS358.
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Figure 139 Suivi de percolation du gypse saccharoide pur. A : Evolution du taux de dégradation du gypse a 1 semaine
(violet) et 2 semaines (bleu).. B : Evolution du taux de dégradation du gypse a 1 mois (rouge) et 2 mois (vert).

Ainsi I’essai est opérationnel pour une période de 1 mois environ de percolation. Au-dela,
I’apparition des chemins préférentiels conduits a une augmentation des hétérogénéités entre
éprouvette du suivi de percolation (initiation, dimensions, obstruction ou non des conduits).
L’évolution du débit affecte la saturation du percolat. Le fluide ne pouvant atteindre la
saturation si ’écoulement est trop rapide. La masse dissoute passe ainsi de 0,1 g.jours™ pour
les deux premiéres semaines de percolation a plus de 0,8 et 0,4 g.jours™ respectivement aprés
1 et 2 mois de percolation.

Le facies saccharoide pur développe une augmentation progressive du taux d’altération du
gypse li¢ a I’augmentation du débit, les percolats étant saturés. Le taux d’altération initial est
ainsi proche de celui du faciés matriciel. A partir d’un mois d’essai, le développement de
chemins préférentiels vient perturber de maniére transitoire les relevés avec des
augmentations de débits et une sous-saturation du fluide en sortie d’essai. Ce phénomeéne est
inhibé par I’obstruction du conduit par des sédiments arrachés a la paroi. Une analyse DRX de
ces sédiments a révéler une composition des minéraux déja présents dans la caractérisation
initiale (calcite, quartz). 1l s’agit donc d’un phénomeéne d’arrachage. La dissolution entraine
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pour ce faciés une réduction de la hauteur de I’ordre de 1 a 2,5 mm. La réduction est
relativement constante sur I’ensemble de la mesure.

Figure 140 Photographie de chemins préférentiels développées dans des gypses saccharoides apres altérations par
percolation pendant 2 mois. A gauche le facies pur, a droite le faciés a interlits

c) Gypse saccharoide a interlits

Le faciés saccharoide a interlits présente des taux de dégradation en début d’expérimentation
de I'ordre de 1.10° & 1.10° g.m2sec™ (Figure 141A et B). Ces taux de dégradation
augmentent rapidement pour une partie des éprouvettes avec le développement rapide de
chemins préférentiels (moins d’une semaine). Comme pour le faciés précédent une fois la
percée réalisée, le conduit est obstrué par des grains arrachés et le debit diminue (Annexe
[11.3.B). Pour des périodes inférieurs a 1 mois, le volume de percolats est sature, ainsi comme
pour les premiers faci¢s, le débit sera le principal facteur pouvant affecter le taux d’altération.
Entre 1 et 2 mois, I’eau devient sous-saturée, jusque 0,5 g.L™. Cela est visualisable sur la
Figure 141B entre 800 et 1440 heures, avec des chutes du taux de dégradation jusque 1.10
g.m2sec’ en lien avec le débit. Une augmentation du taux de dégradation traduit
I’augmentation du débit mais avec un fluide restant saturée ou presque. Les fluctuations
importantes observées sur les pas de temps a 1 et 2 mois maintiennent toutefois un taux de
dégradation moyen autour de 1.10% g.m2.sec™. Le développement des chemins préférentiels
(Figure 140) dés les premieres mesures conduit & une forte disparité inter éprouvette dans les
volumes dissous. Cette disparité liée a notamment été décrite lors de la caractérisation du
facies, notamment pour I’orientation d’interlits argileux impactant la vitesse de propagation
des ondes (Vp) (voir 3.A). Ainsi pour un méme pas de temps des éprouvettes voient leurs
masses réduites d’un facteur trois par rapport a une autre (a un mois 1’échantillon a perdu 96,2
g pendant I’essai contre 47,30 pour 1’éprouvette GST3). Comme pour le gypse saccharoide, la
dissolution est inférieure a 0,5 g/j a 1 semaine et augmente de maniére rapide et continue sur
le premier mois d’essai (environ 3 g/j).

Le gypse saccharoide a interlits présente ainsi une évolution rapide avec le développement de
chemin preférentiel, générant de méme une forte variabilité inter éprouvette. Une fois ’essai
initié, le débit augmentera avec la dissolution et le développement des chemins préférentiels.
Cette augmentation de débit va dans les premiers temps contribuer a favoriser le taux de
dégradation. Pour des débits dépassant un seuil d’environ 1.10° L.s™, le taux de dégradation
diminue rapidement. La durée de contact dans la cellule de percolation devant insuffisant pour
dissoudre de maniére importante les éprouvettes. Cela se traduit par un taux de masse dissoute
par jours plus faible a 2 mois que 1 mois. La réduction de la taille des éprouvettes de quelques
millimétres de hauteur sur les premiers pas de temps dépasse un centimétre pour les pas de
temps suivants, les chemins préférentiels devant favoriser I’arrachement des ¢léments solides
ainsi que le lessivage des interlits de ce facies.
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Figure 141 Suivi de percolation du gypse saccharoide a interlits ; A : Evolution du taux de dégradation a 1 semaine
(violet) et 2 semaines (bleu).. B : Evolution du taux dégradation a 1 mois (rouge) et 2 mois (vert).

2) Synthese

La réalisation des essais de percolation confirme la possibilité de réaliser des écoulements a
travers une masse de gypse comme le laissait présager la caractérisation microstructurale des
faciés dans la partie 3.1. L’eau collectée post percolation présente une saturation en gypse
dissous, signe de la dissolution rapide du gypse. Le passage en ICP multi éléments a établi la
présence majoritaire de calcium et de sulfates dans la solution. Cela apparait logique au vue
de la composition minéralogique des échantillons et des cinétiques de dissolution plus faible
des autres minéraux (quartz, calcite...). La diminution de la longueur des éprouvettes apparait
comme limitée de ’ordre de quelques millimétres pour une percolation allant jusqu’a 2 mois
(Tableau 33). Ce taux de récession est cohérent avec la littérature comme présentée dans le
chapitre 1 (Figure 58) ou les taux de récession par an pour des surfaces de gypses exposées
aux précipitations et a des percolations en milieu naturel sont estimés entre 0 et 50 mm/an.
Cette réduction est plus importante pour le facies saccharoide a interlits qui développe de
manicre précoce des chemins préférentiels qui favorisent I’arrachement de grains et la
réduction de la taille de 1’éprouvette.

Les chemins préférentiels entrainent des augmentations temporaires du débit avant qu’ils ne
s’obstruent par comblement de minéraux insolubles arrachés et que le débit de 1’eau ne
retrouve des valeurs proches des débits enregistrés au début de 1’essai de percolation. Les
éléments insolubles obstruant les chemins préférentiels n’ont pas été colléctés avec les
percolats, en cours d’essais. Le papier filtre a 40 um et la pierre poreuse dans le montage
expérimentale ont bloqués ces éléments dans les chemins préférentiels. Aucun élément
insoluble n’a été visualisé dans les eaux percolés. Les éléments insolubles ont été récupérés
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lors du démontage des essais. Ces masses ont été collectées et analysés par méthode DRX.
Leurs compositions est identique aux phases minérales identifiées dans la caractérisation des
facies.

Tableau 33 Réduction de la longueur des éprouvettes avec la percolation et estimation de la récession sur 1 an

Récession moyenne (mm) Récession estimée sur 1 an (mm)
Durée de pgrcolation 1 5 4 3 1 5 4 3
(semaine)
Gypse matriciel -0.3 -0.3 -04 | -0.3 -17.0 -8.4 -4.2 | -4.0
Gypse saccharoide pur -2.0 -1.6 -1.5 | -2.6 -103 -41 -18 | -16
Gypse saccharoide a interlits -1.4 -2.5 -15.8 | -12.5| -73.1 -63.8 | -190 |-74.9

Un des principaux enseignements de cet essai est le contréle du taux de dégradation par
le débit (Figure 142). Le gypse matriciel dont le débit est le plus faible, voit les percolat
saturés pendant toute la durée de ’essai. Ainsi le taux de dégradation apparait constant avec
des valeurs autour de 1.10* mmole.m2s™. La faible vitesse d’écoulement initiale entraine une
dissolution principalement de la partie basale et ne permet pas de modifier le débit sur la
période d’essai considérer de maniére significative. Le gypse saccharoide pur présente des
percolats saturés en gypse dissous en sortie de cellule pendant toute la durée de 1’essai malgré
le développement de chemins préférentiels. Ces derniers finissent par s’obstruer avec des
éléments arrachés de type quartz, argiles comme identifiés par DRX. Le taux de dégradation
pour les faciés saccharoide pur est de Iordre de 1.10* mmole.m2.s™ contre 1.10? mmole.m”
25! pour le faciés saccharoide a interlits. Ce dernier développe des chemins préférentiels dés
les premiers jours de percolation. Ce qui entraine une augmentation de débit suffisamment
forte pour que I’eau de percolation sorte de la cellule sous-saturée (la saturation est de 1’ordre
de 2300 a 2500 uS/cm en conditions ambiantes). Cette accélération entraine le fluide plus en
profondeur avant d’atteindre sa saturation, ce qui conduit & la genese d’un gradient
d’altération et son évolution en profondeur avec 1’augmentation du débit. Le débit a donc un
réle moteur dans la dissolution lorsque le fluide sort saturer de la cellule de percolation. Le
volume supplémentaire dissolvant davantage I’échantillon, le taux de dégradation augmente
de maniere linéaire avec le débit. Dans le cas étudié ici, la saturation en sortie d’essai n’est
plus atteinte a partir d’un débit seuil d’environ 1.10°L.h™. Une fois le débit seuil atteint la
dissolution continue de s’accroitre de maniére exponentielle et de maniére plus hétérogéne
entre les échantillons. Le débit bien qu’encore important ne devient plus le seul parametre
influencant le taux de dégradation la dissolution.

B Gypse saccharoide pur Gypse saccharoide a interlits @ Gypse matriciel
Débit (L.sec)
1.E-09 1.E-08 1.E-07 1.E-06 1.E-05 1.E-04 1.E-03
y= 0.0038X0'7639 n 1.E-03
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Figure 142 : Estimation du taux de perte de masse par jours de percolation en fonction de la durée d’essai.
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II. Evolution minéralogique

Afin d’identifier I’évolution minéralogique des éprouvettes, un sciage en section d’environ 1
cm d’épaisseur est réalisé sur une partie du panel d’étude. Le sciage (a I’eau) a été réalisé
pour une éprouvette par faciés et par pas de temps, soit 12 échantillons sectionnées. Les
tranches réalisées ont servis a la réalisation d’essais de porosimétrie mercure qui seront
détaillés plus loin et d’essais de diffraction des rayons X. Cette série d’essai vise a mesurer la
potentielle migration de certains minéraux, leur dissolution ou substitution.

1) Gypse matriciel

Les résultats des quantifications réalisés avec le logiciel TOPAS sont synthétisés dans la
Figure 143. La premiére constatation est 1’absence de nouvelle phase minérale ou de
disparition de phase. Les variations de teneur en gypse sont de 7% au maximum entre les
¢échantillons. Au sein d’un méme échantillon, elle ne dépasse pas les 5% entre la section a la
plus faible teneur et celle a la plus forte valeur. Les teneurs en quartz sont relativement
constantes pour I’ensemble des échantillons de I’ordre de 1 a 2%, ce minéral étant peu
sensible a la dissolution. La teneur en célestine (minéral peu soluble) est comprise entre 0,9 et
3%. L’éprouvette a une semaine possede pour 2 sections de mesures des teneurs supérieurs a
6% en ce minéral. De méme 1’éprouvette a 2 semaines a une teneur de 4,5% mais un seul
point.

La calcite est le minéral avec la plus grande fluctuation de 4 a 11,4% sur I’ensemble des
mesures. Ces variations ne mettent toutefois pas en évidence de réel gradient sur les premiers
pas de temps. Sur le pas de temps a 2 mois, il est obtenu une teneur supérieure a 10% sur les 3
premiers points de mesures avant une diminution de la teneur vers 7 a 8% sur les points
suivants. La méthode Rietveld donnant des résultats en relatif, une diminution de la
guantité de gypse se traduit par une augmentation de la teneur des autres minéraux. La
méme fluctuation pour le quartz est obtenu, dont la teneur est plus importante sur ces 3
premiers points. Ainsi cette éprouvette comportait initialement une teneur en calcite plus
importante que le reste des échantillons testés. Une autre hypothése mais semblant peu
probable dans ces conditions d’expériences est la précipitation de calcite dans 1’eau
sursaturée, comme décrit dans les conditions naturelles par (Toulemont, 1986; Zaier, 2021).

2) Gypse saccharoide pur

Le gypse saccharoide ne présente pas d’évolution notable sur I’ensemble des mesures (Figure
143). La teneur en gypse est toujours supérieure a 99%, la célestine de 0, 1 a 0,5% et le quartz
inférieur a 0,1%. Il est a noté la présence dans I’éprouvette témoin d’une teneur minime en
sidérite (<0,5%) sur une partie de ses sections, qui ne se retrouvent pas dans les éprouvettes
ayant subies la percolation. Une différence mineure de composition entre les blocs dont elles
sont issues parait I’explication probable de cette distinction.

3) Gypse saccharoide a interlits

Le gypse saccharoide a interlits pour I’ensemble des points de mesure présentent des teneurs
en gypse supérieure a 90% et jusque 99% pour certains points (Figure 143). Alors que la
quantification initiale donnait des résultats de 1’ordre de 86%. Cela montre déja la variabilité
des éprouvettes entre elles. 1l est a noté également une forte variabilité inter échantillon avec
des teneurs en calcite supérieure pour les eprouvettes a 1 semaine et 2 semaines, contre une
quasi absence de calcite dans les éprouvettes a 2 et une semaine. Parmi les autres minéraux,
ils sont tous en quantité trés faibles (< 1%). Seul la phlogopite pour I’éprouvette a une
semaine est encore présente a une teneur supé€rieure. L’effet de lessivage semble donc bien en
place par rapport a la caractérisation initiale.
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Figure 143 Evolution de la composition du gypse aprés percolation. A : 1 semaine, B : 2semaines, C : 1 mois, D : 2
mois

Synthese : L analyse de la composition minéralogique des éprouvettes par méthode DRX et
Rietveld aprés percolation ne permets pas de mettre en évidence des effets de la dissolution
ou de lessivage. Les différences entre sections d 'une méme éprouvette sont déja importante
et limite l'interprétation d 'un méme échantillon. Les variations entre sections et éprouvette
sont causées par des variabilités inter et intra éprouvette.
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III. Evolution de la porosité des gypses étudiés

Apres avoir été soumise aux cycles d’altération par percolation, les éprouvettes ont fait I’objet
d’une nouvelle caractérisation de 1’ensemble des paramétres précédemment décrits.
L’évolution de la porosité sera ainsi abordée du point de vue de son évolution totale (Nt) et de
sa connectivité avec 1’évolution de la porosité accessible et pi¢gée. Pour déterminer 1’effet de
la dissolution et si un gradient de dissolution impactait les éprouvettes, il est procédé au
sciage en tranche d’1 cm d’épaisseur d’une éprouvette pour chaque pas de temps et faciés mis
en en percolation. Les mesures sont réalisees avec comme repére 0 cm indiquant la base ayant
¢té soumise a ’entrée d’eau pendant la percolation. L’ensemble des valeurs sont regroupées
en annexe 111.3.C.

Des lames minces prévues pour étre observées au microscope optique ont également été
réalisées dans la partie basale des éprouvettes ou le flux d’eau pénétrait et donc a I’endroit ou
les conditions de dissolution étaient les plus séveéres Elles permettront de rechercher les sites
de dissolution et leurs traces. La porosité ne montre pas d’évolution importante sur les pas de
temps inférieur & 1 mois pour les faciés saccharoides purs et matriciel. A la suite de cette
période, la porosité accessible augmente au détriment de la porosité piégée. Cette observation
est confirmée par la porosimétrie par intrusion de mercure ou la mise en place d’un gradient
avec I’¢largissement du diamétre de pore est observable sur les premiers centimétres des
éprouvettes. La porosité totale augmente néanmoins de maniére importante pour le gypse
saccharoide (les 2 facies), signe d’une augmentation du volume de vide. Cette porosité est
principalement causée par le développement de canaux préférentiels traversant les éprouvettes
comme décrits ci-avant. A partir des vitesses de propagation des ondes P des lots
d’éprouvettes testées, un indice de continuité post percolation est calculé selon la méthode
proposée par Toureng et al. (1971). Les vitesses de propagation seront discutées seront
discutés dans le point suivant pour mettre ici en avant I’évolution de la porosité fissurale
(Nriss) et poral (Npore). Ces porosités sont déduites graphiquement déduites (Figure 135) a
partir de la porosité totale (Nt) et de I’indice de continuité.

Le coefficient d’imbibition permet de quantifier la vitesse d’imbibition d’un matériau, cette
vitesse étant directement dépendante de la porosité, de ses dimensions et de sa connectivité.
Cette mesure est donc complémentaire pour la caractérisation des réseaux poreux et leurs
évolutions. Un élargissement des capillaires se traduit par une réduction de la cinétique
d’imbibition et par la réduction de la tension de surface. Une meilleure homogenéité de la
porosité peut quant a elle augmenter cette cinétique par la réduction de la porosité piégée et
I’augmentation ((Np) de la porosite accessible (Nsg). Toutefois 1’essai est peu pertinent lors du
développement de chemins préférentiels qui réduisent la surface d’essai et sont de dimensions
trop importante pour permettre un écoulement capillaire.

1) Gypse matriciel

a) Evolution de la porosité

L’évolution de la porosité a 1’ecau est synthétisée dans le Tableau 32 et le Figure 144. La
dissolution du gypse de type matriciel sur une période de 2 mois, ne permet pas de mettre en
évidence une évolution significative de la porosité totale qui reste comprise entre 0 et 1%.
Cette faible évolution est inférieure aux écarts types mesurées et ne peut ainsi pas étre
considéré comme pertinente. Les écarts types sont de 1’ordre de 2% pour la porosité ouverte et
totale et inférieur a 1% pour la porosité piégée. Au pas de temps 2 mois, Il est a noter
néanmoins une reduction de la porosité piegée de -1,6% avec un écart type de 0,9%. Pour
rappel, la porosité piégée correspond au volume de gaz piégée dans la structure porale. Lors
de la caractérisation du matériau, la porosimétrie par intrusion de mercure (PIM) a révelé une
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structure de type bimodale ce qui favorise le phénoméne de piégeage par court-circuit
(Bousquie, 1979). La reduction de la porosité piégée indique une évolution des
dimensions de pores réduisant ce phénomeéne, par I’élargissement des diametres initiaux
par exemple. Ce qui peut étre quantifié par la porosimétrie mercure.

A une semaine de percolation, la porosité quantifiée par intrusion de mercure augmente de
maniére importante les parties basales des éprouvettes (jusque 3 cm). L’éprouvette a une
semaine (GSI 27) présente une porosité mercure supérieure a la caractérisation initiale (12,4%
dans la section 5-8 cm contre 9,4%). La porosite de cet échantillon augmente jusque 20% sur
les deux premiers centimetres testés. Cette augmentation s’accompagne d’une diminution de
la nano porosité et de I’augmentation de la microporosité. Cet effet de la dissolution sur la
taille est confirmé par les diamétres moyens. Le pic principal de 0,7 um de la caractérisation
s’élargit a des valeurs supérieures a 5 um sur les deux premiers centimetres. La modification
de la porosité est également mise en évidence par la forte augmentation des coefficients de
dispersion sur les deux premiers centimetres. (Figure 147 A et B).

Aprés deux semaines de percolation, la porosité mercure augmente sur la tranche 1-2 cm a
15,6%. Les autres sections ne présentent pas d’évolution importante sur le volume global de
mercure injecté (Nhg). En revanche, la nanoporosité diminue au détriment de la microporosité
sur les trois premiers centimétres. Cette modification est également visible par les coefficients
de dispersion supérieurs a 20 sur les trois premiers centimetres. Les diamétres moyens de
pores sont quant a eux affectés par une augmentation du pic a 0,1 um en termes de volume et
I’augmentation du pic principal (0,7 pm) a des valeurs de 2 et 4 um sur les premiers
centimeétres de I’éprouvette. Les autres sections présentent des diamétres de 1 um, ce qui peut
signifier le développement de la dissolution sur I’ensemble de la hauteur de I’échantillon,
mais de maniére encore limitée. Les autres parameétres (coefficients de dispersions, ration
nano/microporosité) étant encore proche de la caractérisation.

@ Porosité totale M Porosité ouverte Porosité piégée
5
- 4
S
2 3 !
(7]
e
2 + ¥
Q.
£
: - : t
T |
5 ° |
s .0 1 2 3 i 5 6 7 9
g -1 1 1
‘©
> ) JI_
-3

Durée de percolation( semaines)
Figure 144 Evolution de la porosité 2 I’eau dans le gypse matriciel

Apres un mois de percolation, la porosité mercure (Nhg) est homogene sur ’ensemble de
I’éprouvette (15,1% a 18,7%) et de méme ordre que la porosité a 1’eau (15,6%).
L’augmentation de la porosité a I’cau reste faible (NtO= 15,1%). La nanoporosité ne diminue
de maniére significative que sur les sections 0-1, 3-4 et 4-5 cm. Ces sections présentent
également des coefficients de dispersion (Cd) important (supérieur a 40). La dissolution se
traduit ici au niveau des diamétres moyens par le développement d’un pic a 0,03 pm et
I’¢élargissement du pic principal a des valeurs comprise entre 5 et 7 pm.
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X initiale

§ 1semaine @ Gypse matriciel

@ Gypse saccharoide pur

O Gypse saccharoide a interlits

B 2 semaines

(p} @ 1 mois

Indice de continuité (%)

Porosité totale (%)

Figure 145 Evolution de la porosité porale (Npore) et fissurale (Nfiss) avec la percolation

Aprés 2 mois de percolation, la porosité est de 10,7% sur la section sommitale (4-6 cm) et de
13,5 a 16,7% sur les sections inférieures. Ces résultats sont concordants avec la porosité a
I’eau de 13,2%. Cette évolution est marquée par le développement d’une porosité
micrométrique structurée avec des pics entre 2 et 4 um. Le premier centimétre présente le
développement d’une famille de pore autour de 45 um signe de la dissolution. Les proportions
de la nano porosité sont peu affectées sur I’ensemble des sections mais son volume augmente
ainsi que le développement du méme pic apparu a un mois autour de 0,03 um. La
microporosité (17,7%) diminue sur le premier centimétre au détriment de la macroporosité
(37%). Les coefficients de dispersions sont ici hétérogenes avec des valeurs de la base vers le
sommet de 1’échantillon répartis comme suit 17,8 (0-1 cm), 34,4 (1-2 cm), 4,2 (2-3 cm), 22,0
(3-4 cm) et 34,2(4-6 cm).

Le faciés matriciel présente une évolution lente de sa porosité avec peu de variation a 2
semaines. Apres un mois de percolation, le diamétre des pores s’élargit de 0,8 a 6 pm. .
La famille de pores la plus fine présente également une évolution avec une démarcation
se développant entre un pic a 0,04 et celui présent initialement a 0,08 pym. Sur le dernier
pas de temps, cette évolution semble se confirmer. Ainsi I’ensemble de la porosité est
concernée par la dissolution avec un élargissement de I’ensemble des familles de pores.
La famille de pore principale se développant d’un facteur 10, ce qui permet de justifier
la réduction de la porosité piégée avec la dissolution. Ces pores de dimensions supérieurs
a 10 ym devraient étre visualisable en microscopie optique.

La distinction entre porosité fissurale (Nsiss) et porosité porale (Npore) montre une évolution
avec I’augmentation de porosité mais sans modification de la porosité fissurale (Nsis), stable
autour de 1,5% (Figure 145). Le gypse matriciel présente une diminution de I’indice de
continuité (Ic) de 4,5%. Apres une semaine de percolation. Elle passe ensuite a des valeurs
entre 7 et 8,6 % pour les mesures suivantes. La réduction d’Ic est donc inférieure a 10% pour
2 mois de percolation et semble se stabiliser comme pour la vitesse du son apres 2 semaines
de percolation.
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Le coefficient d’imbibition capillaire (C;) du gypse matriciel ne présente pas d’évolution
significative lors du premier mois de percolation, ce qui est cohérent avec 1’absence de
modification de la porosité a I’eau précédemment décrite (Tableau 34).

Tableau 34 Evolution du coefficient de capillarité (C1) avec la percolation. Var* variation du coefficient C1

initiale 1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois
Valeur Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var*
mi%/r?sieel 21,1+-61 | 21,6 +/-24 | 20 | 203+/-47 | 15 | 257 +/-7,2 | +1,8 | 46,1 +/-0.4 | +26,1

Aprés deux mois de percolation, le facies matriciel présente une augmentation du coefficient
d‘imbibition de 21,1 g.m2.s™ (chap 3.1) & 46,1 g.m2.s™, soit une multiplication par 2 de sa
valeur (Figure 146). Cette évolution est liée a 1’augmentation de la porositéet son
élargissement. De plus, les mesures en porosimétrie mercure montre le développement d’une
classe de pore a 1 um de diametre et I’¢largissement progressif de la famille de 0,1 um vers
des diameétres d’environs 5 um. Cet €largissement des petits pores réduit I’effet capillaire et la
vitesse d’ascension mais est compensée par la meilleure connectivité de la structure poreuse
ce explique au final I’augmentation du coefficient Cj.

B Gypse matriciel B Gypse saccharoide pur Gypse saccharoide a interlits

35.00
30.00
25.00
20.00
15.00
10.00 J
5.00 -
0.00 - T I T “—
-5.00 11 + 2 L 4 8
-10.00

Variation de C; (g.m-%.s-1)

Durée de percolation (semaine)

Figure 146 Evolution du coefficient d’imbibition capillaire avec la percolation
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Figure 147 Evolution des diamétres moyens par porosimétrie d’intrusion de mercure des faciés de gypse altérés par percolation. A :1 semaine : 2 semaines. C : 1 mois. D : 2 mois

172



CHAPITRE 3 : RESULTATS EXPERIMENTAUX

Tableau 35 Evolution des porosités au cours de la percolation. * la variation correspond & la différence entre la valeur
moyenne post percolation des 3 éprouvettes testées en porosité et la valeur moyenne ce lot d’éprouvette a t = 0). * La
porosité mercure est déterminée a partir de la moyenne de ’ensemble des sections.

Porosité Porosité piégée Porosité Hg
Duré | P ité Nt (9
urée dg a orosité Nt (%) accessible N48 (%) (%) moyenne
percolation (%) *
Variatio Variatio Variatio | Valeu | Variatio
valeur < valeur * Valeur * *
n n n r n
10,17
1 semaine 8,3 +/- +0,4 5,2 +/- +0,72 3,5+/- +0,1 +/- 22,3
1,0 0,1 0,1
2,3
Gypse . 8,1+/- 5,2 +/- 3,3 +/- 12,2+
saccharoi 2 semaines 05 +0,4 0,0 +0,4 0,0 +0,4 152 -0,23
de pur 14,6 +/- 10,2 +/- 3,5 +/- 19,1+
1 mois 42 +5,1 136 +3,7 04 +0,7 /1,2 +6,68
. 13,2 +/- 10,5 +/- 3,25 +/- 16,3+
2 mois 29 +2,9 0,4 +2,8 01 -0,12 /17 +3,38
17,4
. 10,4 +/- 10,2 +/- 0,7 +/- o !
1 semaine 0,5 +0,8 01 +0,8 01 -0,4 An;r/— +8.0
11,5
2 semaines 9';‘ ;/ | +06 9’3 g/ " 41,83 o,g 1'/ | 0s | 4| 21
Gypse ’ ’ ! 2,5
matriciel
16,8
1 mois 1214/ o1 | 1084 g1 | 20 oa | s | w7
3,1 0,1 0,0
1,3
15,6
2 mois 1004/ o7 | 10341 g | O 46 | 4 | 462
3,5 ,05 0,6
2,5
1 semaine 9'3';/ | o412 6’38/ o ) 1'3';/ | o5 1/419; +3,94
11,3
Gypse . 8,4 +/- 6,0 +/- 2,0 +/- ’
saccharoi 2 semaines 11 +1,4 0,2 +0,2 0,2 +0,5 +/- +0,3
de 1,7
i . 8,8 +/- 7,1 +/- 1,4 +/- 12,8+
impur ) , y ,
1 mois 0,7 +1,6 0,1 +2,9 01 +0,1 /-3.2 +1,8
. 9,2 +/- 6,9 +/- 2,8 +/- 8,65+
2 mois 30 +1,6 0,4 +0,5 28 +1,7 /-0,5 -2,35

b) Evolution de la perméabilité

La détermination de la perméabilité sur les facies de gypse étudiés a été effectué sur une
cellule triaxiale et a nécessiter des investigations approfondies pour trouver les conditions
d’expérimentations pertinentes (rupture avec le chargement latérale...). Cette validation
tardive a conduit a effectuer un suivi sur 2 lots de 3 éprouvettes sur les gypses saccharoides
pur et matriciel, le gypse saccharoide a interlits ne présentant plus assez d’éprouvettes
disponibles. Les 2 lots d’éprouvettes ont été soumises a subies une altération par percolation a
3 pas de mesures (2 semaines, 1 et 2 mois). Les éprouvettes ont été conservées pour
I’ensemble des pas de mesures. Ces éprouvettes sont issues d’un réapprovisionnement en
échantillon. Or la caractérisation initiale du facies matriciel a révélé un volume de pore (Ny)
6% contre 9% pour les éprouvettes testées en percolation et déja décrite. Aprés 2 mois de
percolation, la porosité de ces échantillons a augmenté de 1 a 2%, de maniére similaire au
premier lot de gypse matriciel testé (Tableau 36). L’évolution de la perméabilité est
synthétisée dans la Figure 152
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Tableau 36 Evolution de la porosité des éprouvettes avec la percolation des éprouvettes de I’essai de perméabilité

Gypse matriciel
B1GM401 B1GM404 B1GM407
initiale 6.4 6.1 5.5
Porosité (Nt) % Apres 2 mois 6.7 6.9 6.9
Perméabilité initiale 5.5.e" 55.e" 53.e"
(m.sec™) Aprés 2 mois 5.5.e™ 1.2.e™ 2.8.e%

Le gypse matriciel ne présente pas d’évolution sur le premier mois d’essai avec des valeurs de
'ordre de 2 a 3.10™ mi/s, semblant méme diminuer. Aprés 2 mois de percolation, la
conductivité hydraulique augmente de maniére faible de 5.10™ m/s & 9.10™° m/s. Ces
résultats sont concordants avec I’ensemble des descriptions effectuées jusqu’ici pour ce facies

1.E-08
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£ 1E-09

5 - M blgm401

©

b H blgm404

€ 110 |

& B blgm407
[ | I l ]
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Durée de percolation (semaines)

Figure 149 Evolution de la perméabilité des gypses matriciels (GM) et saccharoide pur (B2GS) pour différente durée
de percolation.

¢) Evolution pétrographique

La lame est réalisée a de 1’éprouvette BIGM307 dans sa partie basale (entre 1 et 2cm par
rapport a I’entrée d’eau). L’aspect général est similaire a celui précédemment décrit avec des
cristaux de gypse subautomorphes a xénomorphes pris dans une matrice micro-gypseuse
(Figure 150A et B). lls présentent une forme allongée a bord arrondis. Certains cristaux de
gypse sont méme sphériques. La taille des cristaux est de 158 pum en moyenne soit bien
inférieure a celle mesurée sur la lame initiale (400 um). Cette réduction est attribuable pour
partie a la dissolution mais également a une présence accrue d’éléments de plus faibles
dimensions. Les mesures indiquent en effet un plus grand nombre d’¢léments dans la portion
50 & 100 microns avec toujours une présence en quantité d’éléments entre 200 et 600 microns.
Ainsi le tri apparait plus faible ici que sur la lame précédente. Les éléments millimétriques
décrits lors de la caractérisation sont également présents mais en plus faible quantité dans la
lame.

L’analyse par traitement d’images comme a 1’état initiale ne permet pas une distinction nette
entre porosité et matrice (Figure 150C). L’estimation globale sans les discriminées donne une
estimation de 52% pour I’ensemble de la lame, soit une augmentation de 12% par rapport a
I’état initial (Tableau 37). Il est supposé homogene et représentatif les 2 lames dans leurs
entiéretés. La porosité apparait ainsi toujours disséminée a travers la matrice pour
I’essentielle. I est a noté le développement de bande de porosité entre la matrice et les
éléments granulaire (Figure 150D). Cette délimitation entre matrice et phase granulaire est le
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signe d’une dissolution par régression de ces minéraux. Ces « fronts » ont une épaisseur d’une
dizaine de microns environ. Pour partie, elles sont comblées par des éléments fins de couleurs
noirs identifiables comme des argiles (Figure 150.E). Ponctuellement, la matrice apparait
moins présente et il est possible de distinguer nettement le bleu de la coloration indiquant la
porosité, un phénomene de lessivage pourrait étre a I’origine de cela.

Les traces d’altérations précédemment décrites a savoir des bords rongés et progressant le
long des plans de clivage sont ici accentuées (Figure 150.G et H). Cette image en LPA montre
bien la dégradation du minéral dont la polarisation est méme affectée passant du gris au jaune
sale dans les zones les plus degradées. La présence de la calcite déja identifiée dans la
caractérisation est toujours présente avec des éléments de faibles dimensions (quelques
microns) et s’identifie a sa teinte de polarisation dans le 3°™ ordre. La calcite semble
apparaitre en plus grande quantité que lors de la caractérisation (Figure 150.F). Cela peut étre
expliqué par plusieurs hypothéses comme des phénoménes de précipitations liés a la
sursaturation de 1’eau de percolation ou lors du séchage, par le lessivage des eléments argileux
de la matrice lors de la percolation permettant une meilleure observation de la calcite ou
encore une migration depuis la partie inférieure de 1’éprouvette de ces éléments. Comme lors
de la caractérisation, les éléments quartzeux sont difficilement différenciables du gypse du fait
de leurs propriétés optiques proches L’analyse DRX en révele une faible quantité qui
s’observe ponctuellement par des extinctions tournantes en LPA.

Tableau 37 Variation de la porosité mesurée au microscope optique entre la caractérisation initiale et apres la
percolation.

Gypse Gypse saccharoide Gypse saccharoide a
matriciel pur interlits
Porosité mesurée initialement (%) 40 15,0 6,0
» ) . 26, 0 avec digitation
Porosité mesurée post percolation (%) 52 18,0 o
13,0 sans digitation
Variation de la porosité +12 +3,0 +7,04+20,0
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Figure 150 Photo microscopique Photos prises au microscope optique polarisant du gypse matriciel post percolation.
A : vue générale de la lame post percolation & x50. B : vue générale initiale a 50. C : visualisation de la porosité a
x100.D : dissolution régression a x100 formant une bande de porosité. E : dissolution régression a x100 formant une
bande de porosité partiellement comblée par des argiles. F : observation de la calcite en LPA a x100. G et H :
visualisation de I’altération d’un grain et de I’effet de la dissolution en LPNA et LPA a x100
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2) Gypse saccharoide pur

a) Evolution de la porosité

Comme pour le gypse matriciel, 1’évolution de la porosité n’est pas significative sur les 2
premiéres semaines d’essais (Tableau 35et Figure 151). Sur les pas de temps a 1 et 2 mois de
percolation, I’augmentation de la porosité totale est supérieure a 6% pour une large part du
fait de la porosité karstique (Tableau 38). 1l s’agit d’un phénomeéne de chemin préférentiel (ou
whormhole) apparu sur une partie des éprouvettes en cours d’essais. Ces chemins
préférentiels ne sont pas quantifiables par la mesure de la porosité a 1’eau. Leurs volumes ont
été déterminés apres un sciage des éprouvettes en tranche d’1 cm d’épaisseur environ et le
calcul du volume géométrique correspondant. Les volumes mesurés ont ensuite été
additionnés et rapportés au volume total de 1’éprouvette. La porosité totale présentée dans la
figure ci-dessous est celle déterminée via la méthode de la triple pesée et n’a pas été modifiée
en ajoutant la « porosité karstique ». Il est défini ici comme porosité karstique (Nkarst) le
volume de vide formé par les chemins préferentiels.
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Figure 151 Evolution de la porosité a I’eau dans le saccharoide pur avec la percolation

En paralléle de la formation de ces zones de vides, la porosité ouverte augmente de 2,2%
apres 1 mois et de 2,8% aprés 2 mois de percolation. Ces variations correspondent a
I’augmentation des diametres de pores. La porosité piégée correspond a la porosité générée
soit par la rugosité porale soit par des phénomenes de « courts circuits ». Les essais de
percolation étant réalisé en saturation totale, ce dernier phénomeéne apparait toutefois peu
probable.

Tableau 38 Estimation de la porosité développée par le phénoméne de whormhole. Nb : la détermination n’a été
effectuée que pour une éprouvette de gypse a interlits, d’ou ’absence d’écart type.

1 semaine | 2 semaines 1 mois 2 mois
} moyenne (%) /// 11/ 41 3.9
Gypse saccharoide pur
écart type 0.1 0.1

Les écarts types relevés pour les pas de temps a 1 et 2 mois sont de I’ordre de 2% soit la
variabilité initiale entre les éprouvettes. Cela confirme la bonne représentativité de
Pessai et que I’évolution des éprouvettes suit une méme tendance que la porosimétrie
par intrusion de mercure peut compléter.
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Aprés une semaine de percolation, la porosité mercure montre une augmentation sur le
premier centimétre (14,2%), signe de la mise en place de la dissolution. Elle se traduit par une
augmentation du diamétre moyen de 7 a 10 um. Le reste des mesures est homogene en termes
de porosité et de diametre de pore et sans évolution notable. Le coefficient de dispersion et la
répartition de la porosité (macro, micro, nanoporosit¢) ne montrent pas d’évolution sur
I’ensemble de 1’éprouvette.

Apres deux semaines, le premier centimetre est toujours celui présentant une évolution
marqueée par la dissolution. La porosité atteint 15,6% et le diametre moyen atteint les 15 pm.
Le reste de I’éprouvette apparaissant peu impacté avec un diamétre moyen de 8 um. Le
coefficient de dispersion et la répartition de la porosité est également proche de la
caractérisation et équivalent entre les sections.

Apres un mois de percolation, la porosité mercure augmente sur I’ensemble des sections
étudiées. Le premier centimetre est le plus affecté avec une porosité de 21,2%, cette porosité
diminue suivant un gradient jusqu’a la section sommitale avec une porosité de 17, 6%. Cette
augmentation de porosité se traduit par une augmentation de la proportion de macroporosité et
des diametres moyens de 18 a 20 um (la section sommitale est a 13 um). Les chemins
préférentiels développés par cette éprouvette n’ont pu €tre quantifié par la méthode PIM (>
400 pm°®. Les coefficients de dispersions ne présentent pas d’évolution.

Apres 2 mois de percolations, la porosité mesurée est comprise entre 14 et 18,6% sur les 5
premiers centimétres de I’éprouvette, la derniére section (5 a 7cm) posseéde une porosité au
mercure de I’ordre de 10%. Le premier centimétre est fortement impacté par la dissolution, le
réseau devant bimodal avec des familles de pores a 30 et 58 um et le coefficient de dispersion
atteignant 16,8. Pour les points suivants, I’augmentation de la porosité est principalement
micro porale (de 50 a 60% du volume de mercure) et des diamétres de pore compris en 10 et
20 um. Les coefficients de dispersions sont inférieurs & 1, ce qui traduit un réseau unimodal.

Le suivi PIM du gypse saccharoide pur montre une évolution progressive du diameétre
de pore de 10 vers 20 ym pendant le premier mois d’essai. Au-dela, le développement
des chemins préférentiels produit des dimensions trop importantes (>400 ym) pour étre
guantifiable par la méthode. Il est notable toutefois que la base de I’éprouvette a 2 mois
qui présente des familles de pores supérieurs a 100 pm bien développée. Il est ainsi
possible de supposer qu’au-dela de quelques dizaines de microns, les capillaires dans le
gypse dégénérent rapidement en conduit de chemin préférentiel.

Le gypse saccharoide pur présente une réduction de 10% de son indice de continuité des la
premiere semaine de percolation et se stabilise autour de cette valeurs a +/-2% sur es pas de
temps suivant (Figure 145). Ceci montre bien I’évolution rapide du matériau. Ensuite une
perte de représentativité de 1’essai avec le développement des chemins préférentiels vient
diminuer le contact entre es capteurs et 1’éprouvette. La répartition de la porosité montre
quant a elle une absence d’évolution de la porosité sur les 2 premiéres semaines d’essais,
cohérent avec la non évolution de la porosité totale. Sur les points suivants, I’augmentation de
la porosité est attribuée au développement des pores existants et non au développement de
fissures. Ce qui renforce I’hypothése d’un élargissement des capillaires et des pores existants.

Le gypse saccharoide pur apparait comme peu sensible a I’évolution de son coefficient
capillaire (Figure 146 et Tableau 39). Apres 1 ou 2 semaines de percolation, il y a peu
d’évolution de la cinétique d’imbibition, ce qui est cohérent avec le peu d’évolution de la
porosité et des familles de pores en porosimétrie a 1’eau et au mercure. Les pas de temps
mensuel présentent des valeurs de mémes ordres que les mesures hebdomadaires. Le
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développement des chemins préférentiels fausse cette mesure, notamment via la réduction de
la surface de contact par laquelle I’eau peut pénétrer devenant non représentative.

Tableau 39 Evolution du coefficient de capillarité (C;) du gypse saccharoide pur avec la percolation. Var* variation
du coefficient C;

1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois

Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var*

Gypse

, 132+/-3,1 | +5,4 | 13,6+/-54 | +1,0 | 106,7+/-42 | -19 83,9+/-17 +9,8
saccharoide pur

b) Evolution de la perméabilité

Comme pour le gypse matriciel, les éprouvettes utilisées pour suivre 1’évolution de la
perméabilit¢ du gypse saccharoide pur sont issus d’un réapprovisionnement du fait de
I’arrivée tardive de cet essai dans le programme expérimental. Les éprouvettes sont
conservées pour chaque pas de temps avec des arréts de 1’essai de percolation a 2semaines, 1
et 2 mois pour mesurer la perméabilité. La caractérisation initiale du faciés saccharoide pur a
révélé un volume de pore différent soit une porosité totale (N;) de ’ordre de 2 a 3% contre
10% pour les éprouvettes testées en percolation et déja décrite. Aprés 2 mois de percolation,
la porosité de ces échantillons a augmenté de 1 a 2% (Tableau 40). La faible porosité initiale a
limité les effets de la dissolution et la formation d’un gradient d’altération.

Tableau 40 Evolution de la porosité des éprouvettes de gypse saccharoide pur avec la percolation

B2GS316 B2GS317 B2GS318
L initiale 2.6 1.9 2.5
Porosité (Nt) % - -
Apres 2 mois 34 3.0 3.0
.. -10 -10 -10
(m.sec™) Aprés 2 mois 1.8.e™° 2.9.eM° 4.0.e™

Si aucune lame mince n’a été réalisée pour visualiser si la texture était similaire, un essai de
porosimétrie mercure a permis d’établir une méme dominance d’un diamétre d’acces autour
de 8 a 10 pm avec la présence d’une macroporosité mais en plus faible quantité que pour le
premier lot d’éprouvettes testées en percolation. Ainsi la porosité semble similaire mais elle
occupe un volume moindre. L’évolution de la perméabilité est synthétisée dans la Figure 152.
Le gypse saccharoide pur quant a lui est constant sur I’ensemble de la période testée avec des
perméabilités de I’ordre de 10™° m/s, voire légérement diminué. La faible porosité limite
fortement le volume d’eau pouvant pénétrer et dissoudre I’échantillon. Ce qui favorise une
régression de surface plutdét que la formation d’un gradient. Le premier lot de ce facics a
formé des chemins préférentiels qui ne sont pas apparus ici.
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Figure 152 Evolution de la perméabilité des gypses matriciels (GM) et saccharoide pur (B2GS) pour différente durée
de percolation.
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c) Evolution pétrographique

Le suivi PIM du gypse saccharoide pur montre une évolution progressive du diametre de pore
de 10 vers 20 um pendant le premier mois d’essai. Au-dela, le développement des chemins
préférentiels produit des dimensions trop importantes pour que la méthode permette de les
suivre. Il est notable toutefois que la base de 1’éprouvette a 2 mois qui présente des familles
de pores supérieurs a 100 um bien développée. Il est ainsi possible de supposer qu’au-dela de
quelques dizaines de microns, les capillaires dans le gypse dégénerent rapidement en conduit
de chemin préférentiel.

La lame realisée apres percolation a été faite sur 1’éprouvette B2GS358 entre 1 et 2 cm de
hauteur par rapport a l’entrée d’eau. Cet échantillon a montré la trace de chemins
préférentiels. Les minéraux sont de formes subautomorphes a xénomorphes ce dernier étant
néanmoins dominant. Les bords de la presque totalité des grains sont marqués par la
dissolution et nettement altérés, avec un aspect rongés et des bordures difficilement
discernables (Figure 153A, B et C). Les surfaces apparaissent également agresses et non pas
seulement au niveau des plans de clivages. De plus de nombreux amas de minéraux
micrométriques sombres, des argiles et des oxydes sont disséminés (Figure 153.D).

Ces altérations se retrouvent dans les dimensions des cristaux de gypse avec un diametre
moyen de 268 pm et des diamétres compris de 150 a 400 um. Pour rappel, lors de la
caractérisation initiale, les éléments mesurés avait un diamétre de 200 a 400 um et quelques
éléments grossiers (atteignant 800 um). Le passage en lumiére polarisée analysée permet de
mettre en évidence des grains de calcite (Figure 153E). Ces éléments sont présents sur les
bordures altérés des grains de gypse. Les grains de calcite sont de I’ordre de quelques
micromeétres et ne sont pas observables ailleurs que sur les bordures altérés.

Les grains sont toujours jointifs par contact sans phase de liaison observable. Localement une
phase de liaison micrométrique est observable et correspond a des produits de dissolution
micro granulaire (Figure 153F). Ainsi la porosité apparait comme intergranulaire, bien
connectée et accessible dans sa globalité (Figure 153 G). L’estimation par traitement d’images
donne des résultats homogenes autour de 18% de porosité de la surface de la lame (Tableau
37 et Figure 153H) Lors de la phase initiale, cette méme méthode indiquait une estimation de
I’ordre de 15% de la surface. La porosité présente donc une légére augmentation ce qui est
cohérent pour une surface équivalente avec la réduction des éléments granulaires. Il est a
préciser que la surface couverte par les argiles n’a pas été prise en compte dans la porosité
bien qu’il s’agisse de produit d’altération micrométrique se positionnant dans la porosité. De
méme la porosité due au chemin préférentiel n’a pas été prise en compte et n’a pu étre estimée
sur cet échantillon.
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Figure 153 Photo microscopique du gypse saccharoide pur post percolation. A : vue générale de la lame mince post
percolation a x50. B : Bordure saine des grains initialement a x200. C bord des grains altérés a x200. D : Visualisation
des argiles issues de la dégradation du matériau a x200. E : Visualisation de la calcite a x100. F : Visualisation des
éléments micrométriques produits par la dégradation du gypse x 200.G : visualisation de la porosité x100. G : vue
générale de la lame et du chemin préférentiel x20.
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3) Gypse saccharoide a interlits

a) Evolution de la porosité

Contrairement au gypse saccharoide pur, des chemins préférentiels sont apparus deés la
premiére semaine d’essai sur une partie des gypses testés. Cette évolution est devenue
systématique des le pas de temps a 2 semaines. Ces chemins canalisent une large partie du
flux hydraulique et a ainsi limité 1’évolution de la structure interne des éprouvettes.
L’augmentation de débit résultant de ces chemins a également complexifi¢ la possibilité¢ de
maintenir I’expérimentation sur les pas temps a 1 et 2 mois. Ainsi Seules deux éprouvettes ont
pu atteindre la durée de 2 mois de percolation, d’ou I’important écart type présenté en avec
1,57% pour la porosité totale (Tableau 35 et Figure 154).
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Figure 154 Evolution de la porosité du gypse saccharoide a interlits

La porosité karstique apparait comme relativement faible sur les deux premiers pas de temps
considérés. Il s’agit d’un conduit de I’ordre du millimétre de diametre traversant I’éprouvette.
Sur les pas de temps mensuels, ce dernier s’élargit ensuite jusqu’a former des conduits
centimétriques au centre des éprouvettes avec des géométries sinuosités. Cette porosité peut
atteindre 10% du volume de I’éprouvette (Tableau 41). Les ramifications restent peu
nombreuses. La réduction de la porosité entre le pas de temps 1 et 2 mois peut s’expliquer par
I’évolution du débit de percolation qui augmente avec 1’apparition du conduit avant de se
stabiliser et de diminuer pour certains échantillons. Cette dynamique s’explique par
I’arrachement des minéraux moins solubles et plus fins que le gypse (argiles, oxydes de
fer...). Ces éléments sont ensuite freinés a la sortie du dispositif par le filtre et la pierre
poreuse. Leur accumulation génére un « bouchon » qui limite le débit.

Tableau 41 Estimation de la porosité développée par le phénoméne de whormhole. Nb : la détermination n’a été
effectuée que pour une éprouvette de gypse a interlits, d’ou I’absence d’écart type.

1 semaine | 2 semaines 1 mois 2 mois
Gypse saccharoide a interlits | moyenne (%) 0.9 0.1 9.9 6.7

L’évolution du gypse saccharoide a interlits est similaire a celle du gypse saccharoide
pur pour la porosité a I’eau. Elle a une évolution faible sur I’ensemble de la période
d’essai. L’augmentation de porosité a ’eau est inférieure a 2% avec des écarts types
inférieurs a 1% sur le premier mois d’essais. Les porosités ouverte et piégée suivent la
méme allure avec des augmentations faibles (<2%). La porosimétrie par intrusion de
mercure devrait donc montrer une évolution similaire.
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Aprés une semaine de percolation, la porosité mercure augmente de +4% sur les 4 premiéres
sections analysées avec une porosité de 15,8%. Ce facies évolue ainsi plus rapidement que les
deux autres faciés qui ne sont affectés que sur le premier centimétre a la méme durée de
percolation. La distribution des diamétres de pores présentent une allure bimodale avec un pic
principal entre 10 et 100 um (Figure 147 et Figure 148). La macroporosité (> 15 um) est
présente mais moins structurée que lors de la caractérisation, du fait du développement des
chemins préférentiels. Les coefficients de dispersion sont de 2 pour I’ensemble des mesures.

Aprés deux semaines de percolation, la porosit¢ de I’éprouvette testée ne révele pas
d’évolution en porosimétrie mercure (GST18). La porosité a I’eau (N;) n’évolue que
faiblement également avec 0,8% d’augmentation. Cette éprouvette a développée rapidement
un chemin préférentiel non détectable par la porosimétrie au mercure qui a canalisé une large
partie de I’eau de percolation comme décrits dans les parties précédentes. Cela peut expliquer
la faible évolution quantifier part les 2 méthodes de porosimétrie. La distribution des
diamétres de pores apparait comme bimodale avec un pic a 10 pm et une seconde famille de
macropore a 100 um (Figure 147 et Figure 148). Ainsi la mise en place précoce du conduit
préférentiel semble avoir canalisé I’ensemble de 1’écoulement et bloquer la dissolution dans
I’éprouvette.

Aprés un mois de percolation, la dissolution a fortement altéré le premier centimetre de
I’éprouvette avec 16,7%. Les sections suivantes semblent développées un gradient
d’altérations avec des valeurs de 11,8 a 8,8% pour la section sommitale (dans le méme temps
Nt passe de 7,1 a 9,6%). Les diamétres moyens de pore ne montrent pas d’évolution avec
toujours une structure bimodale développée autour d’un pic & 10 pm et d’un pic a 150 pm. La
répartition de la porosité apparait également peut modifier par la percolation. De méme que
les coefficients de dispersions compris entre 2,9 et 3,6 contre 2,3 a la caractérisation.

Apres 2 mois de percolation, 1I’éprouvette ne présente pas d’évolution significative de la
porosité, les valeurs étant de méme ordre de grandeur de 8 a 9,3%. Cette absence d’évolution
est cohérente avec la porosité totale (N;) également peu évolué, de 1I’ordre de 1%.

La formation précoce d’un chemin préférentiel (a 180 heures d’essais) a canalisé 1’essentiel de
I’écoulement empéchant 1’évolution de la masse de gypse. La distribution des tailles de pores
ne présentent également pas d’évolution remarquable. De méme que les coefficients de
dispersions allant de 2 a 3.

Parmi les mesures de porosimétrie mercure réalisées sur le gypse saccharoide a interlits
seule I’éprouvette a 1 mois présente une évolution significative de la porosité. Le
développement rapide des chemins préférentiels dans ce facies semble inhibé pour la
plupart des éprouvettes testées.

Le gypse saccharoide a interlits voit son Ic diminuer des le premier pas de temps a -7% et -
5% aprés 2 semaines. Les pas de temps mensuels voient le passage d’un palier avec des
réductions supérieures a 10%. Le pas de temps a 2 mois est peu représentatif du fait qu’il
n’est mesuré que sur 2 éprouvettes avec un fort écart-type. La distribution de la porosité
montre une augmentation de la porosité porale et une porosité de fissure qui n’évolue pas.
L’augmentation de la porosité porale est comprise entre 0 et 2% pour I’ensemble des pas de
temps sans réelle tendance entre les mesures. Ces variations de porosité faible, au regard de la
réduction de Ic pour les deux derniers pas de temps, est un indice supplémentaire quant a une
interaction des chemins préférentiels avec la vitesse du son.

Le gypse a interlits présente une évolution du coefficient d’imbibition capillaire avec
d’importants écart-types, signe d’une forte hétérogénéité dans 1’évolution des éprouvettes.
Deés la premiére semaine de percolation, un chemin préférentiel se développe dans les 3
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¢prouvettes testées. L’évolution du coefficient C1 reste cependant faible avec des valeurs de
I’ordre de 10 g.m-2.s-1 (Figure 146 et Tableau 42). Comme pour le gypse saccharoide pur, le
développement de macro conduits perturbent 1’évolution de la porosité et affecte la surface
de contact avec 1’eau ce qui contribue a réduire la représentativité de 1’essai. Le
développement des chemins préférentiels en canalisant 1’écoulement contribue également a
« figer » I’évolution du reste de la masse de gypse, d’ou I’absence d’évolution entre le
premier et le dernier pas de mesure.

Tableau 42 Evolution du coefficient de capillarité (C;) du gypse saccharoide & interlits avec la percolation.
Var* variation du coefficient C;

1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois
Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var* Valeur Var*
Gypse saccharoide | 70,0 +/- | +12,7 | 41,1+/-129 | +3,9 | 50,5+/-10,7 | +2,0 | 59,5+/-2,7 | +10,1
a interlits 1,9

b) Evolution pétrographique

La lame mince a été réalisée a partir de la section 0-2 cm de I’éprouvette GST 30, qui a
présenté, en cours d’essai, des chemins préférentiels importants (Figure 155.A). Lors de la
description initiale de ce faciés, il a été signalé une démarcation nette entre les zones
gypseuses et argileuses plus sombres (Figure 155.B). Sur cette lame mince post percolation,
cette observation est toujours valable mais des amas argileux sont également disséminés au
sein des zones qui se constituaient exclusivement de gypse initialement. Les éléments sont
jointifs par faces.

Les grains de gypse observés sont de formes subautomorphes a xénomorphes, une partie des
cristaux subautomorphes présente un clivage net (plan cristallographiquel01) Ces éléments
semblent mieux préservés que les autres éléments de gypse (plan cristallographique 010)
(Figure 155.C). Ces derniers sont les plus présents en quantité sur la lame mince. lls
présentent de nombreuses traces d’altérations avec des bords rognés sur une ou plusieurs faces
et se développent suivant les plans de clivages. (Figure 155.D). Comme pour les autres lames
minces, des grains de quelques micrométres cristallisant dans les teintes du 3°™ ordre (calcite)
sont présents dans les zones altérés mais aussi dans les zones argileuses (Figure 155.E). Les
cristaux ont une taille moyenne de 276 um avec des éléments de 100 a 600 um pour un écart
type de 126 um. Lors de la caractérisation initiale, les dimensions obtenues était similaire
avec 253 um de diamétre moyen et le méme spectre granulométrique. Seul 1’écart type un peu
plus important de 148 um, peut laisser supposer une régression de la taille des grains. Cette
différence d’écart type reste faible.

La porosité est répartie de maniére hétérogéne sur la surface de la lame mince. Comme a 1’état
initial, elle se concentre principalement dans les zones argilo-ferrugineuses (Figure 155..F).
La porosité apparait comme plus développée dans ces amas qu’a 1’état initial par le lessivage
de ces ¢léments. Les minéraux lessivés ont été récupérés en quantité lors de l’essai de
percolation comme insolubles (voir ci-avant). L’analyse par traitement d’images donne ainsi
des estimations ponctuelles de 2 a 15% de la surface en porosité, ce qui confirme I’impression
d’hétérogénéité dans la distribution des pores (Tableau 37). A I’échelle de lame mince,
I’estimation est de 13% de porosité et 26% si I’on prend en compte les digitations (Figure
155G). Dans les minéraux annexes, il a pu étre observé quelques cristaux de célestine se
présentant une forme xénomorphe avec de nombreuses traces d’altérations mais sont
nettement distinguables de par leurs teintes jaunatres (Figure 155.H). En LPA, ils polarisent
vers la de fin du premier ordre (jaunatre) et s’éteignent a un angle de 51°. Des grains de
quartz ont également pu étre observés en faible quantités. Il n’a pas en revanche été visualisé
de phlogopite, de tourmaline ou de zircon.
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Figure 155 Photo microscopique du gypse saccharoide pur post percolation. A : Visualisation de la lame et des
digitations a x20. B vue générale de la lame post percolation a x50. C Visualisation des plans de clivage du gypse altéré
a x200. D : micro grains de calcite dans les zones argileuses a x100. E : Observation de I’altération et de la présence de
calcite dans des grains de gypse en LPA x100. G : Observation de la porosité intergranulaire dans les zones gypseuses.
G : visualisation en LPNA et LPA d’un grain de célestine x200. H : Observation de la porosité dans les zones

argileuses x100
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Synthése : [’évolution de la porosité totale (Nt) révéle un effet quantifiable de la dissolution a partir
d’un mois de percolation. L’ évolution de la porosité reste faible avec +1% pour le gypse matriciel et
+2% pour les gypses saccharoides en fin d’essai. La porosité totale augmente principalement par
une augmentation de la porosité accessible (Nsg). La porosité piégée (N,) est constante pour les
facies saccharoides et tend a se réduire dans le facies matriciel. Cette réduction peut s expliquer par
un élargissement des conduits hydrauligues diminuant le phénoméne de « court circuits »(Bousquie,
1979; Tomachot, 2002; Mertz, 1991). Cette porosité ne tient pas compte du développement de
chemins préférentiels pour les gypses saccharoides. Le faciés saccharoide pur développe ces
conduits entre 2 et 4 semaines de percolation avec une porosité de l’ordre de 4% de porosité sur le
volume de [’éprouvette. Cette estimation reste constante entre 1 et 2 mois d’essai. Ainsi le chemin
préférentiel semble stabiliser la dissolution. Dans le cas du faciés a interlits, le développement des
digitations s’initie des la premiere semaine de percolation avec d’abord un conduit de faible
dimension puis s’élargit avec [’allongement de la durée d’essai. L analyse par microscopie optique
montre dans le cas du gypse matriciel, la porosité évolue par régression des grains les plus
grossiers, formant une ligne de porosité pouvant se combler par des €léments argileux. La matrice
évolue également avec une porosité plus facilement visualisable signe de la dissolution d’une partie
des micros grains de gypse. Les deux faciés saccharoides révelent quant a eux une porosité plus
importante que lors de [’état initial.

Le suivi de I’évolution des dimensions de la porosité en fonction du temps et de la hauteur dans
I’éprouvette montre des résultats mitigés. Le gypse saccharoide a interlits présente peu d’évolution
probablement du fait des chemins préférentiels canalisant l’ensemble de I'écoulement et freinant la
dissolution dans le reste de [’éprouvette. Le faciés saccharoide pur évolue par une augmentation de
10 a 20 um pendant le premier mois puis semble s’accélérer. En base d’éprouvette, le développement
au-dela de 20 um évolue rapidement jusqu’a former des digitations. Enfin le faciés matriciel présente
un élargissement progressif de sa porosité et ce pour les 2 familles de pores décrites. Ces résultats
confirment [’idée développée a partir des résultats de porosité a l’eau a savoir que le développement
des chemins préférentiels inhibe ou au moins ralentit la dissolution dans le reste de la masse de
gypse. De plus le gypse saccharoide semble évoluer rapidement une fois que les pores atteignent une
dimension de 20 um de diamétre. Ce diamétre peut étre considéré comme un seuil.

La répartition entre porosité porale (Nyore) €t fissurale (Nsiss) ne présente pas de variation importante
pour le faciés matriciel, a ['image de la porosité totale (Ny) de ce faciés. Pour les faciés
saccharoides, l'indice de continuité diminue de 5 a 10% sur les 2 premieres semaines avant de
dépasser 10% aprés un mois de percolation. La mesure avec le développement des chemins
préférentiels a 2 mois semble atténuer la dégradation avec une évolution plus faible. Le manque de
représentativité (I’essai ne se faisant que sur 3 éprouvettes) ou un effet des chemins préférentiels
altéerants la mesure de la vitesse du son ne peuvent étre exclue. L’ augmentation de porosité est
attribuable pour sa quasi-totalité au développement de la porosité poral. La dissolution dans les
échantillons apparait comme lié a I’élargissement et au développement des pores existants. Le suivi
du coefficient d’imbibition capillaire présente un intérét uniquement pour les éprouvettes ne
présentant pas de chemins préférentiels. Il permet néanmoins de suivre [’évolution du faciés
matriciel avec un doublement de son coefficient de capillarité sur 2 mois d’essais en lien avec
I’élargissement de ces diamétres de pores (de 0,7 a 4 um) et la réduction de la porosité piégée (N,).

Ainsi, il est démontré que la circulation hydraulique au sein du gypse entraine une évolution interne
du matériau et non pas qu’'une dissolution de contact. Elle peut évoluer jusqu’au développement de
chemin préférentiel (structure pré karstique) traversant les échantillons. Ce gradient d’altération
sera grandement conditionné par la structure porale, le gypse matriciel nanoporale n’ayant pas
développé de chemin contrairement aux faciés saccharoides microporeux. La vitesse de mise en
place est également conditionnée par la taille des pores, le faciés a interlits ayant développé des
chemins préférentiels plus rapidement que le faciés saccharoide pur qui ne dispose pas d’interlits
pouvant canaliser et guider une partie de [’écoulement, ce qui est cohérent avec la littérature
(Dreybrodt and Gabrovsek, 2003; Dreybrodt et al., 1996; Golfier, 2001; Fredd and Fogler, 1998;
Daccord et al., 1993).
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IV. Evolution mécanique

Cette partie vise a quantifier I’évolution du module d’élasticité (E) des éprouvettes soumise a
la percolation. Afin de pouvoir le quantifier avant et aprés essais, il est fait le choix de
methodes non destructives, la vitesse de propagation des ondes sonores (V) et de la fréquence
de résonnance (F). En fin de campagne expérimentale, les derniéres éprouvettes ont été
soumises a des essais de compression (Rc) pour déterminer 1’évolution de la contrainte de
rupture. Le faible nombre d’éprouvettes rend ces valeurs difficilement interprétables. Elles
sont donc indiquées a titre informatif plus que qualitatifs. Les essais sont effectués a I’échelle
des éprouvettes (diamétre 50 mm pour un élancement de 2) afin de quantifier la dégradation
globale des éprouvettes mais ne permettent pas de quantifier la profondeur atteinte par la
dégradation ou son allure dans les différentes sections, il s’agit d’une mesure a I’échelle de
I’éprouvette et non localisée (par exemple indentation). Une mise en relation avec la porosité
est également effectuée dans un second temps pour déterminer 1’effet de I’augmentation du
volume de vide dans la masse de gypse. Cela dans le but de definir la relation entre ces deux
paramétres pour le développement du modéle numérique. Aprés I’achévement de la campagne
d’essai, les éprouvettes restantes ont été soumises a un essai de résistance en compression.

1) Evolution de la résistance en compression

Les éprouvettes ont subis un essai d’écrasement pour évaluer 1’évolution de la contrainte de
rupture et du module d’élasticité statique (Esr). Ces essais réalisés sur des lots de 1
éprouvette en fonction des pas de temps et des faciés considérés sont plus indicatifs que
qualitatifs (Figure 156). Des essais complémentaires afin d’établir des valeurs et des
tendances fiables. Le module d’élasticcité est calculé a partir de la formule 2.B.29 (chapitre2).
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Figure 156 Evolution des contraintes de ruptures et du module d’élasticité statique avec la percolation.

Le gypse matriciel suit une diminution constante de 1’ordre de -2GPa par semaine de
percolation, ce qui apparait important. D’aprés cette tendance, la résistance serait nulle a 8
semaines de percolation, soit la durée du test. Hors bien que visiblement altérée, les
éprouvettes ne tendaient pas a rompre. Les gypses saccharoides suivent une réduction plus
progressive de leurs contraintes de ruptures et assez proches malgré les hétérogénéités liées
aux chemins préférentiels et aux interlits. Les modules élastiques (Eswr) Sont quant a eux
difficilement exploitables.
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2) Evaluation des modules élastiques par des mesures non destructives

a) Suivi de I'évolution des modules d’élasticités par méthodes non destructives

Les résultats de 1’évolution de la vitesse du son et de la fréquence de résonance sont présentés
dans la Figure 157 et dans le Tableau 43. Les résultats bruts sont donnés en annexe 111.3.E.
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Figure 157 Evolution du module d’élasticité par la méthode de la vitesse du son et de la fréquence de résonnance.

Concernant le gypse matriciel, apres une semaine de percolation, la vitesse du son est peu
affectée, avec une réduction de -1,4% de sa valeur initiale. Pour les pas de temps suivants, la
réduction de la vitesse du son se stabilise autour d’une perte de 10 % par rapport aux valeurs
initiales. Toutefois, le suivi du module d’¢lasticité calculée a partir de cette vitesse diminue de
25 % dés la premiere semaine d’essai (de -3,4 GPa). Cette diminution du module élastique est
plus importante sur le pas de temps mensuel avec une réduction de -7,8 GPa (soit -34,7%. La
mesure a 2 mois donne une réduction de seulement 20% (-3,5 GPa) avec un écart type de 0,6
GPa. Ce faciées présente ainsi une dégradation de 25% de son module élastique (Eqyn) apres
une semaine et un second palier de dégradation aprés 1 mois d’essai a -34,7 % alors que apres
2 mois d’essais, les éprouvettes utilisées se sont montrés moins sensibles a 1a dissolution avec
une réduction de seulement 20% du module élastique. Face a cette évolution, des mesures de
fréquences de résonnance sont réalisées pour calculer ce module par une seconde méthode
plus sensible a la dégradation des matériaux d’apres la littérature Saad, (2011).

La fréquence de résonnance confirme la forte dégradation dés la premiére semaine d’essai
(30%) du module élastique par cette méthode. Cette réduction apparait stable sur le premier
mois d’essai avec des valeurs de 20 a 30% de réduction soit le méme ordre de grandeur que
par la vitesse de propagation du son. En revanche a 2 mois d’essais, le module d’¢lasticité est
réduit de 60% de sa valeurs initiale ce qui apparait comme une dégradation importante mais
plus plausible qu’une dégradation moindre que les pas de temps précédents comme obtenus
par la vitesse du son.

Pour le gypse saccharoide pur, la réduction de la vitesse du son est importante des le
premier pas de temps avec une perte supérieure de 17% par rapport aux vitesses initiales de
ces éprouvettes. Cette dégradation initiale s’atténue ensuite sur I’ensemble des pas de temps
suivant jusque -10% aprés 2 mois de percolation, par rapport aux valeurs initiales. La seule
hypothése qui apparait pertinente est celle du développement des chemins préférentiels
pouvant altérer la mesure sur ces éprouvettes, bien que présents aprés une duree de
percolation de 1 mois, ces conduits restent encore de faible dimension. Ainsi pour ce facies, la
réduction du module élastique est comprise entre 10 et 20% dés 1 semaine d’essai mais peu
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évolutive ensuite. Le développement des chemins préférentiels sur les pas de temps mensuels
inhibe une partie de ’altération en canalisant le flux hydraulique et ralentir la perte de
résistance mécanique. De plus, les conduits préférentiels impactent la propagation des ondes.

Le module d’¢élasticité est quant a lui réduit de -4,5 a -7,6 GPa sur I’ensemble des mesures soit
de -20,8 % a -31,3% avec le méme phénoméne d’atténuation que pour la vitesse du son donc
le calcul est dépendant. La fréquence de résonnance subit le méme effet de perturbation avec
une diminution du module élastique de -14Gpa aprés 1 semaine d’essai (soit — 60%). Cette
réduction s’atténue ensuite sur les mesures mensuelles par le développement des chemins
préférentiels perturbants la propagation de 1’onde mécanique.

Tableau 43 Synthése de I’évolution de la fréquence de résonnance et du module d’élasticité associé MV masse
volumique, Vp vitesse du son.

1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois

valeurs var valeurs var valeurs var valeurs var

Fr (kHz) 14,8 +/-0,3 -1,2 11,4+/-2,8 -3,7 10,6+/-2,9 -5,0 9,6+/-,05 | -2,0
(Emog) GPa | 13,8+/-0,3 -6.3 11,2 +/-0,3 -4.3 9,9+/0,4 -2.8 7,7+/-0,2 | -14.8

mc;%lr?sfel Vp (m/s) 2628 +/- 8 -72 3150 +/-55 | -363 | 2780+/-26 | -389 | 2998 +/-47 | -431
MV (kg/ m%) | 2363 +/-3,8 | +30.0 | 2330 +/-17 +3.0 | 2258 +/-15 | -75.0 | 2321 +/-25 |-12.0

Eayn (GPa) | 14,1 +4/-3,2 -3.4 19,3 +/-6,6 -11 12,8 +/-3,3 -7.8 120+/-39 | -35

Fr (kHz) 14,0+/-3,0 | -10,7 10,2+/-0,6 -7,3 8,4+/-2,6 -10,3 9,9+/-45 | -1,6

(Emog) GPa | 9,0+/-15 -14 10 +/-0,5 -14 8,9 +/-3,3 -8,1 14 +/-54 | -4,3

saccc;f{g:gl'de Vp (m/s) 3042 +/- 79 -614 3179 +/- 10 -474 2724+/-5,3 -669 | 2948 +/-16.7 | -215
P MV (kg/ m®) | 2294+/-8 +14.0 | 2291+/-6,7 | +11.0 | 2206 +/-7,8 | +4.0 | 2266 +/-6,2 | -14.0
Egyn (GPa) 16.4+/-1,8 -7.2 18,0+/-1,0 -5.8 13,4+/-4,8 -5,8 15,3+/-06 | -4,5

Fr (kHz) 8,9 +/-0,7 -11 9,4+/-2,1 -3,8 7,1 -5,5 8,4+/-3,7 | -1,6

(Emog) GPa | 3,8+/-1,8 -9,1 4,2 +/-0,6 -6,8 6,3 +/-2,0 -5,0 78+4/-31 | 64

Gypse

sac_charo_'l'de a| Vp(mls) 2285 +/-14 | -319 | 2212 +/-24 | -468 1602 +/-54 | -1450 | 1889 +/- 34 | -686
ettt MV (kg/ m®) | 2316 +/-6,0 | -6.0 | 2325+/-51 | +3.0 |2309+/-18,2| -13.0 | 2322+55 | 0.0
Egyn (GPa) 10,5+/-1,6 -3.4 9,9 +/-2 -2.7 5,3+/-1,6 -3.8 8,1+/-7 -4.9

Dans le gypse saccharoide a interlits, La diminution de la vitesse de propagations des ondes
P est croissante pour chaque pas de temps et s’initie de maniere rapide dans la premiere
semaine de percolation, de 1’ordre de -10% a 1 semaine. Cette diminution est & mettre en
relation avec la formation des chemins préferentiels et leurs développements importants. Les
pas de temps suivants voient la diminution s’accentuer avec chronologiquement — 16, - 49 et -
29%. Cette tendance est toutefois marquée par d’important écart-types de 1’ordre de 10% sur
les pas de temps hebdomadaires et de 16 et 29% sur les pas de temps mensuels. A 2 mois, la
réduction apparait nettement plus faible qu’a 1 mois de dégradation, le développement des
chemins préférentiels et leurs élargissements conduisant a la formation de tube de grande
dimension rendant 1’essai infaisable ou non fiable pour ce dernier point de mesure. Le module
d’¢élasticité (Egyn) est quant a lui affecté de 3 a 5 GPa (Tableau 43) selon les pas de temps
considérés, soit jusqu’a un tiers du module initial. Cela peut apparaitre peu au regard de
I’évolution de la vitesse du son réduite de plus de moitié sur les pas de temps mensuels.
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Les faciés de gypse saccharoides présentent une réduction forte du module calculé a partir
de la fréquence de résonance des la premiere semaine de percolation (-14 GPa pour le
saccharoide pur et -9,1 GPa pour le saccharoide a interlits). Cette baisse est constante sur la
deuxiéme semaine pour le faciés pur avant de s’atténuer Iégérement. Le faciés a interlits
s’atténue légérement autour de -7GPa sur les points suivants. Ainsi le développement des
chemins préférentiels semblent ici atténuer la réduction du module d’¢élasticité. Cela semble
confirmer I’hypothése d’un effet parasite de ces conduits sur la propagation des ondes
mécaniques.

Le suivi du module d’élasticité par des méthodes destructives s’avére complexe avec un
résultat mitigé pour le gypse. Les méthodes non destructives que sont la fréquence de
résonnance et la vitesse de propagation des ondes P (Vp) sont utilisables pour le gypse
matriciel avec une réduction de son module élastique de -3,2 a -7,8 GPa sur le premier
mois d’essai (valeurs de I’ordre de — 25 & -34,7 %). En revanche le pas de temps a 2 mois
se degrade davantage avec la frequence de résonnance que par I’utilisation de la vitesse
du son

En revanche ces 2 méthodes ne permettent pas un suivi sur I’ensemble des essais pour
les facies saccharoides. Le développement des chemins préférentiels perturbant la
propagation des ondes, il en résulte un phénoméne d’atténuation de la dégradation des
éprouvettes avec la dissolution et le développement de ces conduits, ce qui apparait peu
probable. La dégradation du module élastique apparait également amplifiée par la
méthode de la fréquence de résonnance.

b) Relation entre module d’élasticité dynamique (Eq4yn) et porosité

Dans le premier chapitre, il a été mis en évidence le lien entre porosité et module d’¢élasticité.
Afin de visualiser 1I’évolution du module avec la porosité, la Figure 158 présente 1’évolution
du module élastique (Eqyn) avec 1’évolution de la porosité. Le module élastique est calculé a
partir de la vitesse de propagation des ondes P. La fréquence de résonnance n’est pas utilisée
car comme discuté ci-dessus, car elle présente une plus grande sensibilité a 1’altération.
Notamment avec I’initiation de chemin préférentiel, qui surestime la perte de résistance
mécanique. Il a été ajouté la porosité liée aux chemins préférentiels (Nkarst) quand ces derniers
se sont développés.

La réduction du module élastique avec la dissolution apparait nettement malgré des écarts
types importants (>10%) pour les faciés saccharoides. Ces écarts types sont liés aux
développements des chemins préférentiels qui faussent les mesures et rendent I’essai peu
concluant une fois ces conduits formés. Le gypse matriciel subit une réduction de son module
élastique de -20 a -40% pour une augmentation de porosité de 5 a 10%.

Il est intéressant de constater que les gypses saccharoides se scindent en 2 pbles avec
I’apparition des chemins préférentiels sur le plan de la porosité mais pas de la mécanique
(environ -30% du module élastique). La détermination d’une relation entre porosité et module
¢lastique est possible mais mériterait d’étre conforté par une multiplication des essais pour
réduire les écarts types et une multiplication de pas de temps pour compléter cette courbe.
L’équation linéaire déduite présente ainsi une solidité limitée. Il est ainsi fait le choix de ne
pas retenir le suivi du module élastique expérimental dans I’¢laboration du mode¢le numérique.
Il est pris 1’option de se reporter a une loi de Mohr-Coulomb élasto-plastique avec le
parametre de la cohésion comme moyen de déterminer 1I’évolution mécanique. Ce point est
abordé dans le chapitre suivant qui décris les équations mises en place dans le logiciel Disroc.
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Figure 158 Réduction du module élastique avec I’augmentation de la porosité

Synthese : le suivi du module d’élasticité en paralléle de la dégradation de nos éprouvettes
par percolation c’est avéré complexe, avec [’apparition des chemins préférentiels. Les
résultats montrent néanmoins une tendance la réduction de la résistance en contrainte avec
[’avancement de [’essai de percolation. Cette diminution est lente pour les gypses
saccharoides (-0,2 et -0,3 GPa par semaine de percolation) et forte pour le faciés matriciel
(-2 GPa). Ces tendances ne se retrouvent en revanche pas avec les modules élastiques (Estat)
qui ne présentent pas de réelles tendances. Le suivi des échantillons par des méthodes non
destructives qui a été privilégié montre en revanche une diminution nette des modules
d’élasticité (Eqyn €t Emog). Le module d’élasticité du gypse matriciel diminue de 20 a 30%
des la premiére semaine de percolation et reste stable pour les durées de percolation
suivantes. La fréquence de résonnance se révele comme attendu plus sensible a [’altération.
Le pas de temps a 2 mois du gypse montre une réduction de 70% par cette méthode contre -
20 % par la vitesse du son. Cette sensibilité accrue de la fréquence de résonnance se
retrouve également sur les faciés saccharoides ou la réduction du module élastique est
toujours surestimée par rapport a la vitesse du son. Ces 2 facies voient leurs modules
d’élasticités se réduire de -20 % dés la premiere semaine de percolation puis a -40 et -60%
a I mois. Les mesures a 2 mois s ’avérent peu interprétables, les mesures étant faussées par
les chemins préferentiels. La relation entre évolution du module d’élasticité et porosité
mériterait d’étre conforté par des essais complémentaires.
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V. Conclusions

Concernant 1’¢tude de 1’écoulement de fluide dans les matériaux gypseux, un banc
expérimental d’essai de dégradation d’éprouvette de gypse a été mise en place et des essais de
percolation d’eau pure ont été appliqués sur des périodes allant jusqu’a 2 mois. Ces essais
réalisés sur les faciés saccharoides (pur et a interlits) et matriciel ont mis en évidence la
présence possible d’un écoulement interne dans le gypse et la mise en place d’un gradient de
dissolution au sein des éprouvettes centimétriques (Tableau 44). Les autres faciés n’ont pas
¢té retenus pour ces expériences car en 1’absence de porosité (pour les faci¢s albastroide et
orogénique) ou en présence d’une porosité trop connectée ce qui entraine des volumes
percolés tres importants (pour le faciés fer de lance), les essais ne permettent pas d’obtenir des
résultats exploitables.

La mise en place du gradient de dissolution nécessite une période d’au moins 1 mois de
percolation pour étre mise en évidence au niveau des diametres moyens d’entrée de pore. Le
diamétre moyen s’¢largit de 0,8 pm a 8 um pour le gypse matriciel et de 10 a plus de 100 pm
pour le gypse saccharoide dans la partie basale des éprouvettes au contact de I’eau pure qui
entre dans I’éprouvette percolée. La porosité totale apparait peu impactée méme apres deux
mois d’essais du fait des propriétés du gypse. En effet, la cinétique de dissolution rapide du
gypse permet la mise en place d’un gradient mais seulement sur une section d’épaisseur peu
importante, 1’eau de percolation se saturant rapidement et inhibant de la sorte la dégradation a
plus de quelques centimetres du point d’entrée de 1’eau pure. Ces évolutions restent minimes
et affectent peu la perméabilité globale des éprouvettes de 10 cm de hauteur apres 2 mois de
percolation. Ces évolutions permettent cependant 1’accroissement de la cinétique d’imbibition
tant qu’aucun chemin préférentiel n’apparait. Ces derniers rendent alors 1’essai de percolation
plus chaotique dans I’évolution des éprouvettes.

Le développement d’un gradient d’altération apparait donc possible dans le gypse sur une
épaisseur de quelques centimetres par des essais de percolation avec de I’eau pur. La mise en
place de ce gradient dans les conditions naturelles apparait néanmoins d’une probabilité plus
faible. L’eau déja chargé en ¢éléments dissous et probablement des carbonates, la saturation du
fluide sera déja partiellement réalisé, ce qui limitera la dissolution en profondeur du massif de
gypse. A titre de comparaison, (Zaier, 2021) dans sa thése indique une dissolution 7 & 8 moins
importante a partir d’un aquifere partiellement saturée dans la région de Sevran (93). Ce
rapport varie bien sr avec la composition initiale du fluide.

Les essais de percolation ont également mis en évidence le développement de chemin
préférentiel dans le faciés saccharoide. Ce phénomene apparait a partir d’'un mois de
percolation dans le faciés pur et dés la premiére semaine dans le facies a interlits. Le
développement de ces conduits canalise une large partie de 1’eau de percolation et ralentit
fortement la dégradation dans la masse des éprouvettes qui évoluent par élargissement de ces
conduits. La mise en place précoce de ces digitations dans le faciés a interlits est liée a la
présence de inter stratifications ou se localisent de la macroporosité (>15 pum).

La cinétique de dissolution rapide du gypse entraine un taux de dégradation de 1’ordre de
1.10* g.m2.s™ (ce qui représente 0,3 grammes par jour a ’échelle des échantillons testés), ce
qui affecte au final peu la porosité totale des éprouvettes centimétriques testées sur la période
considérée. Au niveau mécanique, le module d’élasticité est impacté dés la premiére semaine
de percolation avec des réductions de 10 a 20% du module élastique dynamique obtenu par la
vitesse de propagation des ondes (Vp). La degradation apparait dés 7 jours de percolation
mais n’évolue plus dans la suite des essais ou évolue de maniéere chaotique. Une relation
semble toutefois se dessiner avec la dégradation entre la variation de porosité et le module
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¢lastique. Mais le R? de la relation n’étant pas optimum, cette relation devra étre consolidée
en réalisant un plus grand nombre d’essai.

Aussi I'utilisation du suivi des modules d’élasticité dynamique réalisé au cours du travail
expérimental n’a pas été utilisée pour I’élaboration du modele numérique HMC. 11 était
initialement imaginé inscrire dans le code de calcul Disroc cette relation de 1’évolution du
module d’¢lasticité et donc de la mécanique a partir de la valeur de la porosité a chaque
itération. Il a été choisi de garder cette approche mais en utilisant le paramétre de la cohésion
et des valeurs de la littérature. Le développement de cette relation est détaillé avec 1’ensemble
du systéme d’équation proposé dans le chapitre suivant.

Tableau 44 Evolution des principaux paramétres pétrophysiques avec la dégradation du gypse en percolation

1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois
valeurs var valeurs var valeurs var valeurs var
N1t(%) 10645+/ | +08 |94+/-17| +06 |121+/-31|+01 | 10,0+/-35 | 0.7
Gypse Vp (mfs) | 2628 +/- 8 -72 3150 +/- 55 -363 2780 +/-26 | -389 2998 +/- 47 |-431
matriciel M\ég()kg/ 23238” ) 30 | 2330 +/-17 3 2258 +/-15 | -75 | 2321+/-25 | -12
Eqyn 14,1 +/-3,2 -3.4 19,3 +/-6,6 -1.1 12,8 +/-3,3 -7.8 12,0 +/-3,9 -6
(GPa)
Nt(%) |8,3+/-1,0 +0,4 8,1+/-0,5 +0,4 14,6 +/-4,2 | +5,1 | 13,2+/-2,9 |+2,9
opse | Vo) | OV 614 3179410 | 474 | 27244153 | 669 | 204841167 |-215
saccharoide [ \y/ (kg/
pur m3) 2294+/-8 14 2291+/-6,7 11 2206 +/-7,8 4 2266 +/-6,2 -14
Edyn 16.4 +- i i ]
(GPa) 18 -7.2 19,7+/-1,9 -5.3 14,0 +/-4,8 -8.7 12,6 +/-2,7 -7.1
Nt(%) |9,0+/-2,8 +1,2 8,4+/-1,1 +1,4 8,8+/-0,7 | +1,6 9,2+/-3,0 |+1,6
Gypse | VP (ms) 22815:1” i 319 | 2212+/-24| -468 1602 +/-54 | -1450| 1889 +/-34 |-686
saccharoide [ MV (ka/ | 2316 +/-
A interlits m3() g 6.0 -6 2325 +/-5,1 3 2309 +/-18,2 | -13 | 2322+55 0
Edyn _ - - _ - - -
(GPa) 10,5+/-1,6 -3.4 9,9 +/-2 2.7 5,3+/-1,6 3.8 8,1+/-7 4.9

C. Résultats de I'étude des cinétiques de dissolution

Introduction

Dans cette troisieme parie de chapitre, la cinétique de dissolution du gypse est abordée. Le
gypse est en effet une roche avec une cinétique de dissolution rapide et il ne faut environ que
10 min par exemple pour atteindre 90% de la saturation en sulfates d’une eux initialement
pure au contact du matériau. Cette dissolution atteint plus de 2g.L™* de gypse dissous & 20°C
ce qui place le gypse au méme titre que les sels dans la catégorie des matériaux fortement
solubles. Cette dissolution est également sensible aux parametres physico-chimiques du
milieu environnant le matériau, notamment 1’augmentation de la température qui favorise la
solubilité du gypse. La cinétique de dissolution se caractérise par ailleurs par un
comportement avec deux régimes avec un changement autour de 90% de la saturation.

L’¢étude de la variation de la solubilité et de la cinétique de dissolution dans de 1’eau pure en
fonction du faciés de gypse considéré fait I’objet de la présente partie. Comme deécrit dans le
chapitre 1, le gypse est un minéral qui comporte un plan de clivage parfait [010] et deux
clivages secondaires. Lors de leur formation, les conformations prises par les minéraux
gypseux avec une quantité variable de phases secondaires, peuvent favoriser la création de
certains clivages par rapport a d’autres. L’objectif est ici de vérifier ’existence ou non d’un
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effet de la cristallisation sur la dissolution. En effet, la dissolution est dépendante pour partie
du nombre de sites disponibles pour initier cette dissolution et varie en fonction des facies
considérés. L’effet de la température et de la vitesse d’agitation décrit dans la littérature est
également investigué pour montrer 1’amplification du phénoméne de dissolution en fonction
du facies de gypse considéré. Cette approche reprend pour partie les travaux menés par Zaier
(2021) qui a effectué des essais de méme type pour des températures plus faibles.

Précédemment, le rble de la porosité avec une structuration variable a été démontré lors de la
génération d’un écoulement dans les matériaux gypseux. La porosité controle également le
phénomene de dissolution, permettant le renouvellement du fluide sous-saturé au niveau des
surfaces gypseuses. Afin de prendre en compte uniquement la dissolution sous son aspect
chimique (sans tenir compte des phénoménes hydrauliques et de diffusion), des essais de
dissolution sont réalisés sur des échantillons de gypse broyés (test d’une fraction
broyée/tamisée entre 200-500 um). L’agitation des poudres mises en suspension permet de
s’affranchir du terme diffusif des produits/réactifs au voisinage de la surface des grains de
poudre. Afin de visualiser I’effet de la granulométrie de la poudre (surface spécifique), une
partie des essais est reproduite avec une fraction inférieure a 200 um. Les essais sont réalises
pour différentes conditions de température et de vitesse d’agitation (voir chapitre 2). Le taux
de dissolution intégrant la notion de surface, des mesures de surface spécifique (BET N) sont
réalisés pour quantifier les surfaces (en m#/g) avant et au cours des expériences.

En parallele, des essais de dissolution sur des disques de gypse polis mis en rotation une fois
immergés dans de 1’eau pure, sont effectués pour étudier 1’évolution des surfaces (rugosité,
dissolution différentielle, role des hétérogénéités dans I’initiation de chemin préférentiel...) et
pour déterminer des taux d’érosion a I’échelle d’une surface massive et non d’un ensemble de
grains (surface de matériau divisé). Ainsi, il est possible de déterminer le taux de dissolution
pour des conditions plus proches d’un matériau de site ou du moins des éprouvettes
décimétriques testées en laboratoire. On observe en particulier I’arrachement des grains
(dissolution versus érosion de surface), la dissolution homogéne ou non des phases, la
présence des phases secondaires... L’évolution des surfaces avec la dissolution préférentielle
de certains éléments comme les cristaux de gypse millimétriques pour le faciés matriciel ou
I’effet des inter-stratifications argilo-ferrugineuses pour le facies a interlits, permettent de
mieux comprendre la localisation et I’initiation des chemins préférentiels. Pour compléter ces
observations sur les disques, un montage prototype pour un essai de dissolution sur plaque
(voir chapitre 2) a été développé pour mieux visualiser a 1’échelle 1:1 les effets d’un
¢coulement d’eau pure renouvelée. Une description des premiers éléments est donnée ainsi
que les enseignements et voies d’améliorations possibles de 1’appareil.

I. Essai de dissolution sur poudre

L’essai de dissolution sur poudre (ou batch) est un essai couramment répandu dans la
littérature pour la détermination des cinétiques de dissolution des minéraux (Fu et al., 2009;
Dutka et al., 2020) et notamment le gypse (MacDonald, 1953; Barton and Wilde, 1971;
Jeschke et al., 2001b). Une des explications a son importante représentation est sa simplicité
de mise en ceuvre. La méthode de suivi de la dissolution peut varier en fonction des réactions,
des composants et des capteurs (sonde de pH, de conductimétrie, électrode spécifique...).
Dans ce travail et aprés avoir testé les électrodes spécifiques au Ca®* finalement jugées trop
variables dans leur mesure apres calibration, on utilise une simple sonde conductimétrique
dont les caractéristiques sont données en chapitre 2. La conductivité est traduite ensuite en
concentration de gypse dissous via des équations exposées dans le present chapitre. Les
résultats des essais de dissolution sur poudre sont présentés et la détermination des constantes
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de dissolution du gypse qui en découlent est discutée notamment en fonction de la
température, de la vitesse d’agitation et de la granulométrie des poudres testées.

1) Relation entre conductimétrie et concentration en gypse dissous

La conductivité électrique d’une solution mesure la facilité avec laquelle un courant peut
traverser une solution contenant des ions chargés. La conductivité augmente en effet avec la
force ionique (concentration en ions). Mais la méthode conductimétrique ne permet pas de
discriminer la composition de la solution.

Dans le cadre de ce travail, on part sur I’hypothése que seul le gypse (CaSO4.2H,0) participe
a l’augmentation de la conductivité. Cette hypothése se base sur les résultats d’analyses
minéralogiques par DRX et analyses chimiques du contenu total en éléments chimiques des
matériaux testés (par ICP/OES). En effet, ces analyses montrent la présence de minéraux
secondaires (souvent en faible ou trés faible quantité) avec des solubilités plus faibles voire
proche de O par rapport au gypse (Tableau 26). Il est rappelé ici la solubilité des principaux
minéraux annexes. La solubilité de la célestine est par exemple de 0,01 g/L a 20C
(Poonoosamy et al., 2019) comparée a 2.1g/L a 20°C pour le gypse. La calcite qui atteint 6%
dans gypse matriciel a une solubilité de 0,014 g/L a 25°C (Ek, 1973).

La solution au contact du gypse qui se dissous se charge pour 1’essentiel en ions calcium
(Ca®") et en sulfates (SO4%) en proportion équivalente via la dissociation du gypse
(CaS0O,4.2H,0). 11 s’agit du principe de congruence discuté dans le chapitre 1 (Jambon and
Thomas, 2009)

Afin d’établir la relation entre conductivité (JUS/cm) et concentration en gypse dissous
(mol/L), une série d’essais de dissolution par palier a été effectuée. On ajoute a un volume
d’eau pure connu (80 mL), des quantités de gypse successives (d’environ 50 mg) (Figure
159). La conductivité est mesurée aprés chaque ajout et une fois sa valeur stabilisée.
L’opération est répétée jusqu’a saturation de la solution. Pour le volume utilis¢ (80mL), une
masse comprise entre 0,3 et 0,4 g est nécessaire selon les facies ou la température considérée
pour atteindre la saturation. Le calcul de la concentration est effectué a partir de la masse
molaire du gypse et qu’il est le seul a participer a la dissolution.
A

0.03 0.03

0.025 0.025

concnetration mol/L

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 a 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Conductivité (uS/cm) Conductivité (uS/cm)

conenetration mol/L

2100 400 @ 80 060 1200 400 1600 1800
Conductrté (S/cm)

Figure 159 Relation entre conductivité électrique en solution et concentration
en gypse dissous a (a) 25°C (b) 30°C et (c) 35°C
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La courbe obtenue est ajustée par un polyndme de degré 3 et est ensuite utilisée pour convertir
la conductivité en concentration. Ces equations sont données dans le Tableau 45 avec leur R2,

Tableau 45 Equation de conversion conductivité/concentration pour I’ensemble des faciés et température testés.

25°C 30°C 35°C
. Equation polynomiale , | Equation polynomiale , | Equation polynomiale )
Gypse teste (degré 3) R (degré 3) R (degré 3) R
5 8,2 -
Gypse matriciel 1.7.10 X+11'2?;('31 O°X-4.10" | 9 | setoxd-detixerbex-56° | 0.99 | -4e3x3-3e%x2+3ex-1e | 0.99
-6 9,2

Saccg¥§f§e o 7'1'12 4"1'8:3')(130 X009 | 261556 %xe+0ex-2e | 0.98 | -8e 8326 e +aex-4e® | 0.99
Gypse

saccharoide a | 7.10°x+2.10°%%-8.103%* | 0.99 | 2e™-4e%x2+1ex-2¢ | 0.99 | -8eMx3-1e°x2+6e®x-4e® | 0.99
interlits

JTpse | 810%+6.00%¢-2.00¢ | 0.97 | le'hc-2e%eTe kT | 0.98 | 2e"¢-de%e+8e x-Te” | 0.99

Gyplséi(l:gr de | 7 105+5.10%-2101¢ | 0.96 | 635002+ 7e x-26 | 0.99 | -3e72C-1ePx2+3e x-1e5 | 0.99

Cette méthode est également utilisée par (Brunet, 2017) qui relie pH et dissolution des
carbonates ou par Zaier (2021) qui relie la conductivité a la dissolution du gypse. Cette
derniére utilise un polynéme de degré 3 (ég3.C.1) sur la premiére partie de la courbe de
dissolution, ou x est la conductivité.

C =4,35.107%x + 1,42.10°x2 — 1,08.10713x3 g 3.C.1)

Les résultats de la présente étude permettent d’obtenir des équations du méme ordre de
grandeur que ceux obtenus par Zaier (2021), ce qui conforte les équations obtenues et leurs
exposants.

2) Mesure de la surface spécifique des poudres a I'analyseur BET\:

L’analyse de la littérature (Chapitre 1.B) sur la dissolution a mis en évidence I’importance de
la surface de contact entre le fluide et le solide. Des mesures BET a 1’azote ont été réalisées
afin de déterminer la surface réelle des échantillons par unité de masse. La surface spécifique
réelle obtenue prend en compte la rugosité des éléments granulaires mais également les
surfaces internes accessibles au gaz au niveau des pores (plus la taille des grains de gypse est
petite et plus cette surface interne devient faible par rapport aux surfaces externes).

Jeschke et al. (2001) trouvent une surface de Iordre de 3m2.g™ pour une fraction de gypse
synthétique de 20 a 200 um, ce qui est cohérent avec le facies albastroide (sans porosité
interne). L’origine synthétique de son échantillon peut étre une source limitant la rugosité par
rapport aux conditions naturelles qui impacte les surfaces (par interruption/reprise de la
précipitation, roulement et choc des €léments ...).

Les essais sont réalises sur les 2 fractions granulométriques utilisées pour les essais de
dissolution sur poudre (0-0,2 mm et 0,2-0,5 mm). La surface spécifique a egalement été
déterminé pour une classe granulométrique plus grossiére (de 2 a 5 mm), bien que non utilisé
pour les essais de dissolution. L’objectif était de visualiser 1’évolution de la surface spécifique
entre des classes granulométrique éloignées jusqu’a des éléments de taille millimétrique.

Les résultats du Tableau 46 mettent en évidence le role de la taille des éléments vis-a-vis de la
surface spécifique développée (le gypse orogénique n’a pas été investigué lors de ces tests car
intégré tardivement au panel d’étude).
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Tableau 46 Détermination de la surface spécifique (m2/g) par la méthode BET

classe granulométrique 030,22 mm 0,23 0,5mm 23a5mm

S, m?/g S, m%/g S, m?/g
Gypse matriciel 4,8 +/- 0,04 3,8 +/-0,02 9,6 +/- 0,07
Gypse saccharoide pur 8,0 +/-0,02 1,9 +/-0,01 0,6 +/- 0,01
Gypse saccharoide a interlits 7,5 +/-0,01 0,9 +/- 0,01 0,4 +/- 0,003
Gypse fer de lance 8,9 +/- 0,02 1,7 +/-0,01 0,3 +/- 0,004
Gypse albastroide 1,9 +/- 0,04 1,8 +/-0,01 0,4 +/- 0,002

La réduction de la taille des éléments augmente de maniere importante la surface spécifique
développée via la rugosité de ’ordre de 8% pour le faciés albastroide, de 21% sur le faciés
matriciel, de 76 et 80% pour les facies saccharoide pur et fer de lance, enfin de 88% pour le
facies saccharoide a interlits en augmentant la classe granulométrique de 0-0,2 a 0,2 -0,5mm.

Les facies albastroides et matriciel apparaissent néanmoins comme des exceptions a ce
phénomene. Le gypse albastroide montre une surface spécifique assez proche pour les 2
classes granulométriques inférieurs a 1 mm (1,9 et 1,8 m#/g), alors que les autres facies voient
leurs surfaces augmenter de plus d’un métre carré avec la réduction de la granulométrie. Ce
fait peut s’expliquer par ’aspect massif et compact de ce faci¢s, qui ne développe pas de
rugosité forte avec la réduction de la taille de ces éléments qui se réduisent de maniere
cassante le long des clivages. En revanche, la surface du gypse albastroide est beaucoup plus
faible pour les éléments millimétriques (0,35 m2/g), soit le méme ordre de grandeur que les
autres facies

Notez également que la sélection des fractions par tamisage a un impact sur les classes
granulaires présentant une gamme de tailles de particules assez resserrée mais pas non plus
extrémement resserrée). On peut donc avoir une répartition des tailles non uniforme sur la
gamme avec des particules toutes trés proches de 0.2mm dans la gamme 0.2-0.5 mm, tout
dépend du broyage ou sur-broyage effectué.

Le facies matriciel présente une évolution similaire avec la réduction de sa surface spécifique
avec I’augmentation de taille des particules de la classe granulométrique. La réduction de S
est plus limitée que pour les autres faciés soit -1 m2/g environ contre -5 m2/g pour les facies
saccharoides et fer de lance. La mesure BET effectuée sur des éléments millimétriques donne
par contre une valeur inattendue de 9,6 m#(g, soit une multiplication par 2 de la surface
spécifique par rapport a la classe (0 - 0,2) mm, alors que les autres gypses voient leurs
surfaces diminuer. L’explication de cette valeur est issue de la structure matricielle du facies
qui permet de détecter la porosité interne des grains si cette derniére est inférieure a 0,1 pm.
La porosité nanoporal plus développé dans ce facies (voir PIM dans les parties précédentes)
peut ainsi €tre mesurée par I’appareil pour des grains de plus gros diametres. Les méso et
macropores des autres facies sont quant a eux au-dessus de la limite de détection.

Notez enfin que la surface spécifique mesurée est considérée constante dans les calculs
effectués a partir des courbes de dissolutions notamment le taux de dissolution en mol.m2.sec
', Or les surfaces sont évolutives avec la réduction de la taille des grains de gypse en
suspension lors de 1’essai de dissolution, et ce jusqu’a leur dissolution compléte. Le calcul du
taux de dissolution t, proche de la saturation, c'est-a-dire lorsque les grains de poudre de
gypse atteignent leur taille la plus faible ne tient pas compte de ce changement de taille.
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3) Détermination des cinétiques a 25°C

Dans cette partie, les résultats des essais de dissolution sur les différents facies de gypse a
25°C sont présentés pour la classe granulométrique [0,2-0,5] mm et une vitesse de 300 tr/min
(tpm). Cette température est la plus faible utilisée dans cette étude et une des plus
fréquemment rencontrée dans la littérature (Lebedev, 2015; Zaier, 2021; Raines and Dewers,
1997; Fabre and Dayre, 1982; Jeschke et al., 2001b; Sun et al., 2015). L’effet de la vitesse, de
la granulométrie et de la température seront abordés dans les points suivants.

La détermination des taux de dissolution (t), des ordres de réactions chimiques (n) et de la
concentration de saturation est synthétisée dans le Tableau 47. Les notations 1 et 2 renvoient
aux régimes de double cinétique du gypse (I’indice 1 faisant référence au régime loin de la
saturation et 1’indice 2 au régime proche de la saturation). Les essais sont réalisés 3 fois, un
écart type a pu étre estimé. Cependant il est a noter que les essais restent délicats a interpréter
notamment pour I’estimation de t, avec des écarts types relativement forts pouvant atteindre
50% du taux de dissolution. En effet, la seconde cinétique de dissolution peut présenter des
évolutions brutales de la pente et ainsi étre une source d’approximations.

Tableau 47 Détermination des taux de dissolution et ordre chimique de la réaction

Gypse Gypse
Gyp-sc.e saccharoide Gypse fer de Gypsg_ saccharoide a
matriciel lance albastroide . .
pur interlits
n, 1,6 +/-02 1,6 +/-0,2 1,6 +/-0,1 1,7+/-0,1 1,3+/-0,1
n, 3,0+/-0,1 2,5+/-0,6 4,2 +/-0,1 4,3+/-0,1 3,1+4/-0,4

T, (mol.m2sect) | 9,9¢7+/-2,2¢™ | 1,8e7+/-54e™ | 1,3¢”+/-8,1e" | 1,8¢7 +/-6,6e™ | 3,1e” +/-6,6¢™

T, (mol.m2sec’)| 014+/-0,06 | 045+/-013 | 0,32+/-0,16 | 0,36+/-0,08 | 0,26+/-0,11

Cor(mmol.Ll) | 161+4/-0,1 16,4 +/-0,1 16,0 +/-0,1 16,5+/-0,4 16,1 +/-0,0

Valeur moyennée sur I'ensemble de la courbe

n 1,7+/-0,3 2,34/-0,2 2,1+4/-0,5 2,7+4/-0,6 2,2+/-0,3

t(mol.m2sec?) | L7e?+/-2,7¢* | 6,8 e™+/-2,5¢ | 6,1e”+/-2,5¢ | 6,8¢7+/-7,2¢” | 9,0e”+/-1,7¢”

La premiére observation est que I’ensemble des concentrations en gypse dissous a la
saturation sont équivalentes pour le panel de gypse étudié avec une valeur de 16 mmol.L™,
soit environ 2,8 g.L™. Ce qui est en accord avec la littérature, bien que dans la moyenne haute
des solubilités obtenues (Tableau 26). Ces concentrations sont calculées a partir des
polyndmes de degré 3 décrient dans le premier point de ce chapitre.

La premiére cinétique se compose ainsi d’un 11 de I’ordre de 1.10% mol.m2sec™ et d’un n
compris entre 1,6 et 1,7. La deuxiéme posséde des valeurs de I’ordre de 1.10 mol.m2.sec™ et
d’un n, compris entre 2,5 et 4,3. L’ordre de réaction chimique associé a la premiére partie de
la réaction (loin de la saturation) avec des valeurs de 1,6 a 1,7 et des écarts types de 0,1 est le
méme pour I’ensemble des faciés ayant une teneur en gypse supérieure a 90%. Le gypse
saccharoide a interlits présente un ordre de réaction légérement inférieur (soit 1,3). Ces
valeurs sont en accord avec la littérature (Zaier, 2021; Jeschke et al., 2001b; Colombani,
2008).

De méme, la deuxiéme cinétique présente des ordres de réactions n, plus étalés, compris entre
2,5 et 4, comme mentionnés dans la littérature. Les écarts-types restent minimes a 1’exception
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des écarts-types calculés pour les faciés saccharoides légérement plus importants (soit 0,6 et
0,4). Les ordres chimiques de réaction (n,) moyens autour de 4 corroborent les valeurs
obtenues par Jeschke et al., (2001) tandis que Zaier, (2021) obtient des valeurs comprises
entre 2 et 3.

Dans notre cas, les valeurs de n, obtenues entre les différents facies sont assez étalées. Une
hypothése avancée dans la littérature pour expliquer cette variabilité est en lien avec les
défauts dans le maillage cristallin ou des agrégats de cristallisation. Une autre hypothése
testée par Zaier (2021) quant au réle potentiel des impuretés, n’a pas montré d’évolution des
coefficients n avec I’ajout d’élément non soluble a I’essai comme le quartz et/ou de 1’argiles.
La présence de phases secondaires comme il s’en trouve en quantité dans le gypse
saccharoides a interlits ne serait donc pas a I’origine de la variabilité de n,. En effet, I’ordre de
réaction n, est de méme ordre de grandeur (n,=3,1) que celui des gypses matriciels (n, =3,0)
et saccharoide pure (n, =2,5). Ces ordres de réactions sont en revanches inférieurs a celui des
formes plus massives que sont les facies fer (n, =4,2) de lance et albastroides (n, =4,3).

Le taux de dissolution dans la premiére phase de la cinétique de dissolution (1) loin de la
saturation est de Pordre de 1.10° mol.m2.sec™ pour les faciés avec une teneur en gypse
supérieur 2 90% et de 1’ordre de 3.10° mol.m2.sec™ pour le gypse saccharoide & interlits.
Ainsi ces valeurs sont tres proches méme pour un facies comportant des minéraux insolubles.
La teneur en gypse du facies saccharoide & interlits reste néanmoins importante (86,7%), ce
qui peut expliquer ce faible écart. Le gypse est considéré comme le seul élément a se
dissoudre activement sur I’échelle de temps réduite de 1’essai batch, soit environ 24 h. L’ordre
de grandeur obtenu est en accord avec la littérature (Zaier, 2021; Jeschke et al., 2001b).

Le taux de dissolution dans la seconde partie de la cinétique de dissolution proche de la
saturation (1) est plus important que le premier avec des valeurs de 1’ordre de 10™ mol.m™
2.sec™. Les faciés fer de lance et saccharoide & interlits présentent des écarts types importants.
Ces forts écarts sont également notés par Zaier (2021) pour la deuxiéme partie de la courbe.

Dans la littérature Jeschke et al. (2001) avance un effet des impuretés (nucleus de
cristallisation, autres minéraux....) pouvant entrainer des variations locales de la dissolution a
proximité de la saturation. Ainsi le comportement proche de la saturation peut étre influencé
par les propriétés de texture des gypses ou la présence d’impuretés.

Ainsi cette deuxiéme cinétique est peu évidente a répéter. Dans cette partie ou la conductivité
électriqgue mesurée va peu varier, la sensibilité des capteurs (la précision passant de 1 a 10
uS/cm au-dela de 2000 pS/cm), des approximations d’arrondies dans le traitement des
données lors des calculs ou encore la variation de surface spécifique qui n’est pas prise en
compte, sont de nombreuses sources possibles pouvant impacter la répétabilité voire la valeur
elle-méme de taux de dissolution. On note toutefois une bonne répétabilité pour chaque facies
et des valeurs relativement homogenes entre les faciés.

Les taux de dissolution de la deuxiéme cinétique obtenus sont supérieurs a ceux de Zaier,
(2021) ou Jeschke et al. (2001) d’un facteur 10, ce qui est lié a la surface spécifique plus
importante de réaction de nos échantillons (mesure obtenue par BET avec plusieurs m2.g™* de
surface réactive dans le Tableau 46 contre une approximation géométrique utilisée par les
auteurs cités. Ces derniers utilisent une Sg de I’ordre de 70 cm?/g. Jeschke et al. (2001) indique
dans sa publication que 1’approximation géométrique est « insuffisante » et est une source
d’imprécision.

Si on regarde maintenant de quelle maniere utiliser les résultats obtenus, Guo et al. (2016)
dans un essai de modélisation de la dissolution d’un volume de gypse a partir des résultats de
Jeschke et al., (2001), déterminent que 1’utilisation d’une cinétique simple plutdt qu’une
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cinétique double présente une variation minime, voire négligeable des résultats obtenus
(Figure 160). Si on considere un régime monophasique comme proposé par Guo et al. (2016),
les taux de dissolution (t) obtenus en moyennant I’ensemble de la courbe d’essai est de
I’ordre de 14 9.102mol.m2sec™ et des ordres de réaction (n) entre 1,7 et 2,7.

7.0x10° Y ——rrrT

one-rate reaclive
-~ two-rate reactive

6.5x107 }

mass flux (kg s™)

B.Ox10™ =

5.0x10"
10° 10 10"

I(s)
Figure 160 Effet sur le flux de dissolution d’un régime de dissolution simple ou double. Guo et al., (2016)

Les valeurs des résultats obtenus sont relativement proches pour I’ensemble des facics
étudiés. Ainsi, le réle de la morphologie des cristaux de gypse qui constituent les
matériaux testés pour les mémes conditions expérimentales apparait limité en ce qui
concerne la cinétique de dissolution.

Les résultats présentés sont en accord avec la littérature sur le sujet, littérature qui ne
présentait que peu d’indication sur les faciés testés. Ce travail confirme que la dissolution du
gypse pour des éléments granulaires de méme taille est proche quel que soit le facies. Par
contre, le réle des insolubles sur la seconde cinétique n’est pas clairement établi. Le gypse
saccharoide a interlits (avec 13% d’impuretés) ne présente pas en effet de variation
significative par rapport aux autres faciés ce qui est en accord avec les résultats des essais
avec les ajouts d’¢léments insolubles effectués par Zaier (2021). Ce faciés bien que plus
hétérogéne présente une teneur en gypse malgré tout importante. Aussi la teneur en minéraux
secondaires peut ne pas étre suffisante pour induire des différences significatives au niveau
chimique. Les facies granulaires présentent en revanche des ordres de réactions n; inférieurs
aux formes plus massives que sont les faciés albastroides ou fer de lance. Le développement
d’une plus forte cristallinité notamment au niveau de ’empilement des clivages pourraient
étre une piste d’investigation pour la mise en évidence de différence dans la cinétique de
dissolution de ces différents facies.

L’absence d’évolution des parameétres caractéristiques de la cinétique de dissolution sur
poudre exclut également ces facteurs comme cause de la formation de chemins préférentiels
précoces pour certains faciés de gypse. Cela conforte I’hypothése de I’origine des whormholes
qui serait en lien avec la porosité et sa structure (répartition des familles de pore et
connectivite).

Enfin dans un modele, considérer un régime monophasique de dissolution est possible comme
le montre Guo et al. (2016). Ce régime n’entrainerait pas de modification significative des
effets de la dissolution selon ces auteurs (Figure 160). 1l est obtenu alors des constantes de
I’ordre de 1 2 9.102 mol.m2sec™ et d’un n compris entre 1,7 et 2,7.Ces valeurs sont obtenus
en effectuant le calcul de la détermination des parametres de dissolution a partir de I’ensemble
des points de I’expérience. Ces valeurs moyennes permettent d’envisager une simplification
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dans le code de calcul aux éléments finis utilisé dans le chapitre 4 sans modifier de maniere
significative les résultats, avec un seul jeu de constante de dissolution c'est-a-dire sans avoir a
implémenter la seconde cinétique de dissolution et introduire le changement de régime en
fonction de I’avancement de la réaction (écart par rapport a la saturation).

Une derniere remarque, les taux de dissolution sont obtenus via des essais utilisant de 1’eau
pure. Ce facteur est une source importante de surestimation de la dissolution par rapport aux
conditions naturelles. Ainsi une valeur de 1’ordre de 9.102 mol.m2.sec™, représente une masse
de presque 490 tonnes de gypse dissous en une année soit un volume moyen pour une densité
de 2300 kg.mde 212 m®. Cette quantité n’est pas représentative d’une dissolution réaliste qui
met en jeu des eaux méteoriques qui ont precédemment percolé ou ruisselé sur des surfaces
qui entraine leur minéralisation parfois forte. (Zaier, 2021) donne une estimation d’un facteur
7 a 8 entre de I’cau pure et de I’eau d’un aquifére de Seine-Saint-Denis (93).

4) Effet de la température sur la cinétique de dissolution

Dans cette seconde partie, I’effet de la température sur les vitesses de dissolution et les
constantes de réaction est abordé. La température est un facteur influencant la vitesse de
dissolution du point de vue thermodynamique mais également la solubilité du gypse d’apres la
littérature (chapitre 1.2). Aussi des mesures de dissolution sur poudre sont effectuées a 25, 30
et 35°C pour la classe granulométrique [0,2-0,5] mm avec une vitesse de 300 tpm.

Le taux de dissolution « moyen » t est utilisé ainsi que la loi d’Arrhenius (éq 3.C.2) qui
permet de déterminer 1’énergie d’activation (Ea) nécessaire a une réaction chimique.

dlnk _ Eg
dT ~ RT?

(69 3.C.2)

avec constante de vitesse, tempeérature en K (kelvin), dérivée du logarithme népérien du
coefficient de vitesse par rapport a la température ; constante universelle des gaz parfaits (en
joule par mole et par kelvin) ; (énergie d'activation d'Arrhenius donnée en J-mol™ (en joule
par mole).

Lorsque cette énergie est inférieure ou égale a 20 kJ.mol™(Casey, 1987), alors la dissociation est
dominante. Pour rappel, la dissociation est la séparation en molécule plus petites (ici des ions)
par rupture d’une liaison chimique. Ce phénomeéne est souvent réversible. Pour des valeurs
supeérieures, le régime de dissolution sera mixte ou dépendant du transport (Tableau 48).

Tableau 48 Energie d’activation de la dissolution du gypse dans I’eau. Modifié d’aprés Zaier, 2021

taux de (AjISfSOIUtlon Température (°C) Ea (kJ.mol™) Référence
controlé par :
dissociation 0-40 15,5-29,7 Karshin et Grigoryan, 1970
5-25 46 -52 Lebedev and Lehkhov, 1989
di iation-t " 5-25 3045 Lebedev, 2015
Issociation-transpor 5-23 45,2 James and Lupton, 1978
ou transport -
10 -30 40,2 Liu et Nancollas, 1971
10-20 32,1-44,3 Zaier, 2021

Ainsi I’énergie d’activation est obtenue a partir de la régression linéaire établie a partir d’essai
de dissolution a 25, 30 et 35°C. La pente de la régression linéaire est calculée a partir de la
courbe (logarithme de la vitesse de dissolution) en fonction de 1/T. Les résultats obtenus sont
synthétisés sur la (Figure 161) et les énergies d’activation sont rassemblées dans le Tableau
49.
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10%/RT (KJ/mol)
0388  0.39 0392 0.394 0396  0.398 0.4 0.402  0.404  0.406
0 T T T T T T T T 1

log (t)

2.5 h \*Fi :
-3 +
3.5 \ 2

@ Gypse matriciel M Gypse sachcaroide pur Gypse saccharoide a interlits

Figure 161 Diagramme d’Arrhenius a partir des points de mesures de dissolution
en batch avec une vitesse d’agitation de 300 tpm pour 25, 30 et 35°C.

Les valeurs obtenues pour les faciés saccharoides tendent a démontrer que la dissolution est
contr6lée par le phénomene de dissociation, notamment pour le gypse saccharoide pur (7,9
kJ.mol™). La dissolution des autres faciés est quant & elle gouvernée par un régime mixte. Les
résultats compris entre 38,6 et 68,2 ki.mol™ sont cohérents avec la littérature, quoique
Iégérement supérieures pour les facies matriciels et fer de lance. De plus les mesures sont
faites dans une gamme de température plus importante et pour une vitesse d’agitation
supérieure au conditions de test de la littérature (50 tpm par exemple pour Zaier, 2021). Or,
I’augmentation de la vitesse tend a réduire I’épaisseur de la couche limite et a favoriser le
controle par le transport, d’ou des valeurs plus importantes obtenues dans la présente étude.
En revanche, les facies saccharoides étudiés présentent des valeurs qui indiqueraient un
régime mixte a la limite du contréle par la dissociation (autour de 20 kJ.mol™).

Tableau 49 Energies d’activation obtenues a partir des courbes de dissolution du gypse 4 300 tpm et 25, 30 et 35°C.

Facies de gypse Ea (kl.mol™) Equation de la régression linéaire R2
gypse matriciel 68,2 -68,2x+23,6 0,93
gypse saccharoide pur 18,8 -18,8x+4,9 0,90
gypse saccharoide 3 interlits 22,8 -22,8x+6,8 0,99
gypse albastroide 38,6 -38,6x+12,9 0,99
gypse fer de lance 58,5 -58,5x+20,7 0,98

En conclusion, ces résultats viennent conforter le régime mixte de dissolution du gypse. Les
calculs par régression linéaire permettent de définir une énergie d’activation et de calculer par
extrapolation la valeur de cette énergie pour une température donnée et ce pour tenir compte
des variations thermiques dans les sols en fonction de la profondeur. Intégrer 1’effet de la
température dans le code de calcul est ainsi facilité notamment pour les modéles numériques
d’un aquifére soumis a une ¢lévation de température (sous 1’effet de déchets radioactifs, de
systéme géothermique de surface ou de profondeur, de canalisation d’eau,...).
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5) Effet de la vitesse d’agitation sur la cinétique de dissolution

Cette sous-partie présente I’effet de la vitesse d’agitation de la suspension de poudre de gypse
au cours de I’essai de dissolution utilisé pour calculer les constantes de dissolution. Les
mesures sont realisees a 150, 300 et 450 tpm a 30°C avec la classe granulométrique [0,2-0,5]
mm. La littérature (chapitre 1.B) présente ce facteur comme un accélérateur de la dissolution
sans modifier la solubilit¢ du gypse. En effet, en renouvelant de plus en plus rapidement 1’eau
aux abords des surfaces des particules de gypse en cours de dissolution, 1’équilibre peut étre
atteint de plus en plus rapidement (Tableau 50).

Tableau 50 Détermination des ordres chimiques de réactions a 30°C pour différentes vitesses d’agitations

gypse gypse saccharoide | gypse saccharoide gypse gypse fer de
matriciel pur a interlits albastroide lance
n, | 1.8+/-0.1 1.5+/-0.0 1.3+/-0.33 1.6+/-0.2 1.4+/-0.1
150tpm | n, | 4.8+/-0.6 2.6+/-0.4 33+/-1.1 49+/-0.4 3.5+/-0.4
n 1.4+/-0.1 1.4+/-0.1 2.1+/-0.2 2.4+/-0.9 3.3+/-0.2
n, | 1.2+4/-0.0 1.6 +/-0.2 1.4+/-0.1 1.6+/-0.1 1.5+/-0.1
300tpm | n, | 4.2+4/-0.7 3.3+/-0.4 3.3+/-0.8 3.4+/-1.0 3.6 +/-0.0
n 2.0+/-0.0 2.3+/-0.2 3.0+/-0.0 2.6+/-0.3 29+/-0.1
n, | 1.6+/-0.1 1.7 +/-0.1 1.6 +/-0.2 1.5+/-0.1 1.5+/-0.1
450 tpm | n, | 4.1+/-0.7 3.24/-1.2 2.3+/-0.3 2.3+/-0.5 2.8+/-0.2
n| 2.6+/-06 2.7+/-0.7 2.7+/-0.3 2.3+/-0.5 2.8+/-0.2

Les résultats de ’effet de la vitesse sur le taux de dissolution moyen t des faciés de gypse
étudiés sont synthétisés dans la Figure 162 et le Tableau 51.

Il est possible de déterminer le taux de dissolution a une vitesse d’agitation donnée pour une
température de 30°C par extrapolation a partir des équations de régression linéaire dans le
Tableau 51. Il est également possible de définir le taux de dissolution pour une vitesse nulle
ou tres lente 1, (il s’agit de I’ordonnée a I’origine des équations de régression linéaire). Cette
valeur permet de caractériser une vitesse de dissolution se rapprochant des écoulements lents
de percolation des eaux météoriques dans des massifs gypseux naturels.

La vitesse de rotation (en tpm) peut étre convertie en vitesse linaire a partir du rayon de la
pale d’agitation. Ce rayon de 1 cm permet de convertir les vitesses de rotation (150, 300, 450
tpm) en vitesses linéaires valant respectivement 0,16, 0,31 été 0,47 m.s™ selon la formule :

V=Wx*r (ég 3.C.3)
Ou w, la vitesse angulaire (rad/s), v la vitesse linéaire (m/s) et r, le rayon (m).

=9— Gypse matriciel

=@- Gypse albastroide
0.14

=fl— Gypse saccharoide pur Gypse saccharoide a interlits

== Gypse fer de lance

012 R? = 0.85
“ 0.10 ”
“ I p2_
€ 0.08 o = R2=0.97
g 0.06 & R2=0.91
2 _
= 0.04 - — —3 R2 - 0.65
* 0.02 J— —— —— R2 = 1.00
0.00 T T T T T T T 1
100 150 200 250 300 350 400 450 500

Vitesse (tpm)

Figure 162 Effet de la vitesse de rotation sur le taux de dissolution des faciés de gypse.
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Les équations de pentes de ces courbes sont regroupées dans le Tableau 51. Le 1o représente
le taux de dissolution pour une vitesse nulle. 1l est estimé selon le facies de gypse considéré
de I'ordre de 1 a 7.102 mol.m2s™t. L’effet de la vitesse de rotation, qui correspond au
parametre a de 1’équation a*In(x)-b de la courbe de tendance est représenté par le symbole 1.
I indique I’effet de ’augmentation de la vitesse d’agitation sur la vitesse de dissolution et est
d’environ de 0,01 a 0,02 mol.m2.s™ par tpm supplémentaire. L’effet est similaire lorsque la
vitesse est exprimée en m/s.

Tableau 51 Taux de dissolution des différents faciés de gypse a 30°C en fonction de la vitesse de rotation. T, : taux de
dissolution pour une vitesse nulle. 1, : effet de I’accélération sur le taux de dissolution

T T
(en vitesse rotative) | (en vitesse linéaire) w
(mol.m?2.sec)
(mol.m2.sec™) (mol.mZ.sec™)

Gypse matriciel 0.09 0,04 0,011 In(x)
Gypse saccharoide pur 0.07 0.08 0,022 In(x)
Gypse saccharoide a interlits 0.021 0.012 0,020 In(x)
Gypse albastroide 0.001 0.09 0,013 In(x)
Gypse fer de lance 0.021 0.09 0,016In(x)

Les vitesses rencontrées ici restent bien évidemment largement supérieures a ce qui peut étre
observé dans un milieu naturel non fissuré. Charles et al. (1993) estime la vitesse
d’écoulement dans le gypse en condition naturel a 1.10° m.s™. A cette vitesse, le taux de
dissolution serait de I’ordre de 1.10™ mol.m2.sec™.

6) Effet de la granulométrie

La variation de la taille des grains de gypse de la poudre testé en suspension au cours des
essais de dissolution (voir BET) entraine une variation de la surface spécifique. Cette
évolution de la surface réactive impacte la cinétique de dissolution en modifiant le nombre de
sites disponibles susceptibles de subir une dissociation. La variation du taux de dissolution
moyen a été observée pour des essais de dissolution en batch sur 2 granulométriques, soit [O-
0,2] et [0,2-0,5] mm, a des vitesses d’agitation de 150 et 300 tpm a 30°C (Figure 163).
L’équation générique 3.C.4 rappelle de quelle manicre le taux de dissolution est relié a
I’avancement de la réaction (Jeschke et al., 2001b).

Vv dc .
T= S_SE (eq 3C4)
Ou 7 est le taux de dissolution (mol.m?2.s™), Ss est la surface spécifique (m2), V est le volume
réactionnel (m®), dC la concentration de calcium en solution & un instant donné (mol/L), t le

temps (s).

Les échantillons testés en dissolution a la vitesse de 150 tpm et broyés a 0,2 mm présentent
tous un taux de dissolution moyen (t) autour de 0,02 mol.m?s™. L’augmentation de la vitesse
d’agitation double a minima, la vitesse de dissolution pour les facies albastroides,
saccharoides purs et a interlits alors que les faciés matriciels et fer de lance sont peu impactés.

Les échantillons fins (< 0,2 mm) présentent tous des taux de dissolutions inférieurs a celui
mesuré sur la classe granulométrique plus grossiere, ce qui apparait cohérent avec 1’équation
3.C.4. Ainsi, la diminution de la taille des grains augmente le taux de dissolution. L’on
observe également que les taux de dissolution sont légérement plus importants pour les faciés
albastroides et fer de lance, soit les facies plus compacts. Ils sont également plus sensibles a la
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taille des ¢éléments utilisés. Ces faciés disposent donc de structures (des sites d’initiations) qui
favorisent la dissolution par rapport aux facies de texture plus granulaires. Ces sites pourraient
se localiser au niveau des plans de clivage bien développé sur ces faciés (d’ou I’aspect
d’empilement) et qui ont été décrit au microscope (Chapitre 3.A.11.1).

B Gypse matriciel B Gypse saccharoide pur 1 Gypse fer de lance
B Gypse albastroide I Gypse saccharoide a interlits
1.4E-01

1.2E-01

1.0E-01 T _ -

8.0E-02 — T | - —

6.0E-02

t (mol/m?/s)

4.0E-02

2.0E-02

0.0E+00 — — — —
150 Vitesse d'agitation (tpm) 300

Figure 163 Effet de la granulométrie des grains de gypse sur le taux de dissolution moyen a 30°C. Barre pleine : grains
inférieurs a 0,2 mm, barre hachurée : grains entre 0,2 et 0,5 mm.
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Synthése : la cinétique de dissolution est abordée a partir d’essais sur poudre mise au
contact d’eau pure. La double cinétique de dissolution du gypse est mise en évidence avec
des valeurs de l’ordre de ny = 1,5 et 1;= 1,8.10° mol.m2.sec™ et n,=3 pour un .= 0,3mol.m’
2sec’t 4 25°C et 300 tpm. Afin d’introduire ce paramétre cinétique dans la modélisation
numérique presentée dans le chapitre 4, un taux de dissolution et un ordre de chimique de
réaction globale sont considérés suivant [’approche proposée par Guo et al., (2016).

Apres les tests menés sur les différents facies de gypse, la solubilité ne semble pas affectee
par le facies contenant plus ou moins de phases secondaires et d’impureté (Sr, Ba...) avec
une concentration de saturation de 16,1 mmol.L™. Le taux de dissolution apparait quant & lui
influencé par le facies de gypse considére mais de maniére minime avec des valeurs de méme
ordre de grandeur pour [’ensemble des faciés étudiés. Le gypse matriciel apparait
légérement moins soluble que les autres faciés étudiés avec un 7 de 1,7.10% mol.m2.sec™
contre 6 & 9.10 mol.m2.sec™! pour les autres faciés.

Cette difféerence s’explique par [’énergie d’activation plus importante de ce facies (68
kJ/mol). Les énergies d’activations des faciés saccharoides plus faibles (18,8 et 22,8 kJ/mol)
justifient quant a elle leurs taux de dissolutions plus développées vis a vis du facies matriciel.
Les gypses albastroides et fer de lance ont quant & eux des énergies d’activations de 38,6 et
58,5 kJ/mol mais des taux de dissolutions supérieurs au gypse matriciel. Cet écart peut
s’expliquer par une densité de site d’initiation de la dissolution supérieur, ce qui peut
compenser en partie [ 'énergie d’activation plus €levés que pour les facies saccharoides. Ces
2 facies disposent en effet de taux de dissolution de méme ordre que les facies saccharoides.
Cette quantité de site supplémentaire pourrait étre localisée aux niveaux des plans de
clivages, ou la présence d’altérations apparait plus marquée au microscope optique. Ces
questions bien qu’intéressantes n’ont pas ete investigués pour ne pas s éloigner de [’objectif
principal qui est le développement d’un modele numérique, ces expériences servant a
[’obtention des parametres nécessaires de dissolution.

L’augmentation de la température agit sur la cinétique de dissolution du gypse comme un
amplificateur et ceux quelques soit le facies considéré. La détermination de [’énergie
d’activation permet de pouvoir déterminer le taux de dissolution pour une température
donnée. Il apparait également que le gypse saccharoide (les 2 facies) est principalement
contrdlé par le régime de transport tandis que les autres facies avec des valeurs plus fortes
sont dans des régimes mixtes (réaction-transport). Ces géométries sphériques des gypses
saccharoides doivent favoriser une régression plus homogene des grains et ralentissent le
changement de régime associé a la double couche. La présence d’hétérogénéités ne pouvant
étre retenues car le facies saccharoides a interlits est concerné également.

L’investigation de la vitesse d’agitation (150, 300 et 450 tpm) a 25°C permet de définir
[’effet de la vitesse sur la cinétique de dissolution et par régression un taux de dissolution
pour une vitesse nulle (de l'ordre de 1 a 7.10°° mol.m2.sec™). Suivant la théorie de la double
couche, le taux de dissolution et le régime (transport et/ou réaction) est en partie
conditionnée par l’épaisseur de la couche limite (Colombani, 2008). La pente de la courbe
obtenue permet de définir pour une vitesse donnée le taux de dissolution correspondant.
L effet de la vitesse (en m/s) se définit ainsi par coefficient de de 0,06 mol.m2.sec™.

La granulométrie affecte quant a elle la cinétique de réaction notamment via la surface
spécifique. La réduction de la granulométrie entraine de maniére générale une augmentation
de la surface spécifique (g.m™), mais pas la solubilité pour un jeu de conditions données.
L’ensemble de ces résultats est cohérent entre eux et avec la littérature en termes d’ordre de
grandeur. 1l est toutefois a rappeler que ces essais sont effectués dans de l’eau pure et que
les taux de dissolution obtenus sont surestimés par rapport aux conditions naturelles
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II. Evolution des surfaces de dissolution

Les essais de dissolution sur poudre permettent de déterminer les parameétres de la dissolution
du gypse mais sans observer 1’évolution de la surface du matériau. Les précédentes mesures
sont globale et donnent peut d’information sur les processus locaux. L’apparition de chemins
preférentiels (ou digitations) lors des essais de percolation a initié une réflexion quant a la
localisation des points d’initiation de ces conduits et a la cause de ces chemins. On peut
supposer qu’une hétérogénéité locale du matériau gypseux (en termes de variation
granulométrique, de densité d’insolubles, de taille de pores...) est a l’origine de ce
comportement. Afin d’étudier 1I’évolution des surfaces d’échantillons massifs de gypse soumis
a la dissolution, des essais de dissolution sur des disques de gypse polis ont été mis en place
ainsi que des essais de dissolution sur des pavés (Figure 164). Ces essais permettent de suivre
la surface des échantillons a 1’aide d’un microscope numérique a profondeur de champ.

Figure 164 Illustration des montages expérimentaux pour le suivi des surfaces d’échantillons massifs de gypse soumis
a la dissolution. A : montage de I’essai de dissolution sur disque tournant. B : montage de I’essai de dissolution sur
pavé.

1) Essai de dissolution sur disque
a) Taux de dissolution

L’essai de dissolution sur disque est un essai fréquemment rencontré dans la littérature (Zaier,
2021; Barton and Wilde, 1971; Lebedev and Lehkhov, 1989; Jeschke et al., 2001b). Il existe
deux variantes a cet essai : 1’'une ou 1’échantillon est fixé au systéme en rotation soit une pale
d’agitation (Zaier, 2021; Barton and Wilde, 1971) et I’autre ou 1’échantillon est déposé dans
le fond d’un récipient avec un systéme d’agitation de la solution placé au-dessus (Lebedev et
Lehkhov, 1989). Lors de nos essais, il a été choisi de déposer 1’échantillon en fond de réacteur
rempli d’eau initialement pure.

L’évolution de la surface du disque soumis a 1’altération est observée alors que la mesure de
la conductivité de la solution au cours de ’essai permet de définir la cinétique de dissolution
de la surface en utilisant une méthode de calcul similaire a celle appliquée lors de la
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dissolution des poudres (utilisation des mémes équations de conversion de la conductivité en
concentration). Les essais sont ainsi réalisés suivant le montage décrit dans le chapitre 2. La
température est fixée par un bain marie & 25°C et les vitesses de rotation des disques sont
comprises entre 30 et 200 tpm. La surface ‘géométrique’ du gypse exposée est de 20 cm?, soit
la surface d’un disque de rayon 2,5 cm et le volume de solution est fixé a 300 mL (le systéme
est maintenu clos pour limiter 1’évaporation en cours d’essai). Les taux de dissolution obtenus
et les ordres chimiques de réaction sont synthétises dans la Figure 165 et le Tableau 52.

B Gypse matriciel ® Gypse saccharoide pur Gypse saccharoide a interlits —— Log. (Série4)
2.5E-05
y = 6E-06In(x) + 9E-06 °
2 _

2 OE-05 R?=0.9059
= A
)
§ 1.5E-05 .
£ e
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5.0E-06 =
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Figure 165 Essai de dissolution sur disque en rotation : taux de dissolution moy en fonction de la vitesse de rotation de

la pale convertie en vitesse linéaire par I’équation 3.C.2
Les taux de dissolution moyens calculés sont compris entre 0,006 et 0,022 mmol.m2.s™ pour
I’ensemble des mesures effectuées avec des R2 supérieurs ou égale a 0,9. Les résultats obtenus
sont du méme ordre que les résultats de la littérature. (Zaier, 2021) donne des valeurs de 0,016
a 0,034 mmol.m2s™ selon le faciés de gypse considéré a 15°C. L’ordre chimique de la
réaction est également en accord avec des valeurs autour de 1. Ces valeurs sont deméme ordre
de grandeur que celles obtenues pour les essais de dissolution sur poudre qui donnent des
valeurs de I’ordre de 10 mol.m2s™. Comme pour les essais batch, le changement de faciés
ne modifie pas de maniere importante le taux moyen de dissolution (tm) qui est de I’ordre de
10™° mol.m2.s™. Par extrapolation, le taux de dissolution & vitesse nulle est estimé & 6.10°
mol.m2.s™%. Si on considére tous les point de mesures quel que soit le facies, une équation (éq
3.C.5) est en mesure d’ajuster le taux de dissolution en fonction de la vitesse d’agitation avec
un R? correct de 0.90 soit :

7=6.10"°Inv+9.107° (éq 3.C.5)

Ces résultats expérimentaux permettent de définir de maniére précise les parametres de la
dissolution en fonction de la vitesse d’écoulement du fluide dans le modele développé et
applique dans le chapitre 4. Les parametres obtenus sur disques se rapprochent
potentiellement plus de la réalité que les parametres mesurés a partir de la dissolution d’une
poudre. La différence majeure est reliée a la surface spécifique du matériau qui varie tres
fortement entre le début et la fin de 1’essai dans le cas de ’essai sur poudre. Alors que dans le
cas de I’essai de dissolution sur disque de gypse massif, la surface réactive augmente au cours
de I’essai compte tenu de ’effet de rugosité. Si les surfaces spécifiques déterminées par BET
montrent une diminution avec 1’augmentation de la taille des éléments, il est plus complexe de
calculer/mesurer I’évolution de la surface spécifique offerte a la dissolution au niveau de la
surface des disques de gypse.
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Tableau 52 Taux de dissolution en fonction de la vitesse a 25°C pour des essais de dissolution sur disque

T,
. To (mol.m’
Echantillon roYaI:ie::e(td em) N (mol ;_2 &) (mol.m2.s) Vitesse 25)
P m=. nulle Effet de
la vitesse
30 1.14 6.10E
50 1.01 1.00E™®
Gypse _ 4,087 4,08
matriciel 100 1.07 1.30E
150 1.09 1.80E-"
50 0.99 1.10™®
100 1.01 1.208®
Gypse - 8.0E™ 2.0E°
saccharoide pur 150 1.26 1.50E
300 1.14 2.20E®
Gypse 50 0.89 1.20E-%
saccharoide a 150 1.13 1.80E® 1.0 2.0E%
interlits 200 1.11 1.80E®

b) Evolution de la surface dissoute

Les disques utilisés dans 1’essai de dissolution sur disque tournant ont été observés par
microscopie optique (numérique) a profondeur de champ, ce qui permet des prises de vue
nette méme en prise en présence de surface avec une certaine rugosité de surface (la mise au
point est faite en chaque point quelle que soit sa cote z et il est possible au final d’avoir une
vision 3D de la surface connaissant ces cotes z).

A B

X et N wr Y 3 or =5 A y - - 3
" oy = 1 m ey ' 0, Aol M RS 2 -4 0,5 mm

Figure 166 Effet de la dissolution sur des disques de gypse matriciel. A : disque aprés 24 heures a 50 tpm. B : disque
aprés 24 heures a 150 tpm. C: zone de dissolution préférentielle. D et E : dissolution des grains de gypse
millimétrique. F : résidu de gypse partiellement dissous.

La dissolution des disques de gypse matriciel affecte I’ensemble de la surface pour une vitesse
de 50 tpm (Figure 166A). Avec 1’accélération de la vitesse de rotation, la dissolution affecte
I’ensemble de la surface de maniére hétérogene. L’augmentation de la vitesse génére un effet
de vortex impactant de maniére privilégiée I’échantillon au droit de la pale d’agitation (Figure
166B et C). Lorsqu’elle est homogene, la dissolution affecte de maniere préférentielle les
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cristaux millimétriques du faciés matriciel avant de dissoudre la matrice une fois ces cristaux
éliminés. (Figure 166D et E). On observe ponctuellement des résidus de cristaux de gypse non
entierement dissous encore dans leur emplacement (Figure 166F). Une explication possible de
ce phénomene est la présence des plans de clivages sur les grains millimétriques comme
décrit au microscope. Ces plans de faiblesse mécanique semblent constituer des points
d’initiations de la dissolution de maniére privilégie. Il est decrit dans les parties précédentes
de ce chapitre que les plans de clivages portent d’avantages de traces d’altérations ce qui
pourraient conforter cette idée.

Le gypse saccharoide pur a vitesse faible de rotation du fluide au-dessus du disque (50 tpm)
présente une dissolution homogéne sur I’ensemble de la surface (Figure 167A) avec toutefois
un effet de bord limitant la dissolution sur le pourtour du disque (Figure 167B). Cet effet peut
étre lié a un phénomeéne hydrodynamique avec la résine mise en relief. Comme pour le gypse
matriciel, ’accélération de la rotation entraine un effet de dissolution hétérogene (Figure
167C) sur la surface, ce qui laisse supposer que des effets hydrodynamiques locaux et
différenciés sont présents compte tenu du fluide en rotation. La dissolution n’entraine en
revanche pas de dissolution préférentielle entre la phase de liaison et les éléments granulaires.
Le développement de pore peut localement étre observé et la dissolution au niveau des grains
suit les clivages qui sont mis en évidence via le relief des grains de gypse.

Figure 167 Effet de la dissolution sur des disques de gypse saccharoide pur. A : disque apres 24 heures a 50 tpm. B :
Effet de bord lors de la dissolution & 50 tpm. C : disque apres 24 heures a 150 tpm. D : dissolution des grains de gypse.
E : développement d’une porosité locale avec la dissolution. F : Dissolution d’un grain micrométrique et mise en
évidence des plans de clivages

Le gypse saccharoide a interdits présente quant a lui une dissolution non homogene dés 50
tpm de vitesse de rotation (Figure 168A, B, C). Cette dissolution est localisée de part et
d’autre d’un interlit et affecte préférentiellement la partie composée de gypse. Les éléments
peu solubles de I’interlit, argiles et oxydes de fer se retrouvent ainsi en relief (Figure 168D)
comme des ¢léments non dissous et non dispersés/érodés au cours de 1’essai de dissolution
(méme sous I’effet du fluide mis en mouvement). Les éléments insolubles comme les oxydes
de fer sont ainsi mis en relief et génére des points durs protégeant le gypse sous-jacents
(Figure 168F). Toutefois, la hauteur de ce relief apparait comme inférieure a la hauteur
initiale du disque. Un phénomeéne d’arrachement et de mobilisation a donc été mis en ceuvre.
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Ce qui est concordant avec les essais en percolation et la récupération de ce type d’éléments
sur les papiers filtres en sortie de 1’essai. Le reste de I’échantillon montre une dissolution de la
masse de gypse avec une dissolution préférentielle des éléments millimétriques par rapport a
la phase de liaison (Figure 168E). Les cristaux de grandes dimensions présentes des plans de
clivages plus longs, plus nettes et en plus grands nombre que des grains quasi sphériques de
faibles diametres. Ces points de faiblesses mécaniques semblent également former des sites de
dissolution préférentiels comme décris pour le faciés matriciel.
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Figure 168 Effet de la dissolution par rotation sur des disques de gypse saccharoide a interlits. A : disque apres 24
heures a 50 tpm. B : Mise en évidence la dissolution préférentielle du disque C : Vue en relief de la zone dissoute de
maniére préférentielle. D : Mise en relief des minéraux insolubles. E : Visualisation de la dissolution des cristaux de
gypses préférentiellement a la phase de liaison. F : Visualisation en fausse couleurs de la dissolution des cristaux de
gypses préférentiellement a la phase de liaison.

Synthese : la réalisation d’essai de dissolution sur des disques et non des échantillons
granulaires directement intégrés dans le volume de fluide (essai batch) permet de définir des
taux de dissolutions moins important (de l’ordre de 1 0" contre 10 mol.m2s). Il est ainsi
obtenu par régression linéaire un taux de dissolution pour une vitesse nulle (z=4.10° mol.m2.s™)
d’écoulement et leffet de la vitesse (t,= 3.10° mol.m2.s™) sur la cinétique de dissolution. L ordre
chimique de la réaction est de l’ordre de 1.

L’analyse des surfaces est limitée a la vitesse inférieure a 100 tpm par le développement
d’une dissolution non homogéne intervenant au-dela. Il peut toutefois étre observé une
dissolution préférentielle des grains de gypse millimétrique pour le facies matriciel. Le
gypse saccharoide pur présente une dissolution homogéne tandis que le saccharoide a
interlits subit une dissolution différentiel au niveau des inter stratifications d’argiles. Ces
zones sont mises en relief avec une dissolution plus importante du gypse a [’interface. Ces
éléments sont donc mis en relief et mobilisés par lessivage comme observé sur [’essai
plaque. La présence d’interlits et d’éléements argilo-ferrugineux semblent donc favoriser la
dissolution préférentielle en favorisant [’écoulement part leurs porosités macroscopiques
(Tableau 28 et Tableau 36) plus développées et donc la désolidarisation des grains qui
peuvent étre emporteés.
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[II. Essai de dissolution sur plaque

Cet essai décrit dans le chapitre 2 consiste a simuler un écoulement d’eau entre une plaque de
gypse poli et une plaque de plexiglass. L’écoulement a lieu dans un espace délimité sur le
pourtour par une bande de néoprene. Le débit d’eau pure introduit est régulé en entrée par une
pompe péristaltique et est fixé a 5,5 mL.min™". Ce débit permet de maintenir la chambre de
dissolution remplie d’eau sans que la pression ne soit trop forte (ce qui peut engendrer des
fuites latérales).

Chaque cycle de dissolution est effectué¢ avec un volume d’eau circulée d’environ 10L. Une
fois le cycle terming, le pavé est sorti de la chambre et est cartographié via un microscope
optique (numérique) a profondeur de champ pour déterminer 1’évolution des paramétres de
rugosité (Sa, Sz...), comme décrit au chapitre 2. Des observations complémentaires sont
effectuées pour I'interprétation des effets de I’écoulement sur 1’échantillon.

1. Gypse matriciel

Sur les pavés de gypse matriciel, la dissolution se produit préférentiellement au niveau des
minéraux de gypse les plus grossiers plutét que dans la matrice, ce qui est concordant avec
I’essai sur disque (Figure 169A). L’ensemble de la surface est affectée par la dissolution
comme le montre la Figure 169B qui montre I’aspect de la surface avant et aprés dissolution.
Cette observation est faite dés le premier cycle d’essai. L’idée d’un arrachement d’une partie
des éléments (érosion/arrachement de particules désolidarisées par dissolution sélective
locale) ne peut étre totalement exclue, cependant aucun élément insoluble n’a été récupéré
avec I’eau qui sort de la chambre. De plus, des cristaux blanc translucide avec des clivages en
feuillets sont observées dans les vides formés (Figure 169C et D) par la dissolution ce qui
suggére une dissolution partielle de ces éléments.

Figure 169 Observation d’un pavé de gypse matriciel avant et aprés essai de dissolution sur plaque. A : vue d’un
cristal de gypse millimétrique avant essai. B : Visualisation de I’effet de I’écoulement sur le pavé (x20). C : Dissolution
préférentielle des cristaux millimétriques (x50). D : cristal de gypse partiellement dissous (x100).
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La répétition des cycles entraine un creusement général de la surface d’essai. Ce creusement
est visualisable a I’ceil et est quantifiable via les parameétres de rugosité déterminés via le
logiciel associé au microscope optique a profondeur de champ (Figure 170).
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Figure 170 Evolution des paramétres définissant la rugosité pour un pavé de gypse matriciel

De maniere générale, on observe une augmentation du creusement avec I’augmentation de la
hauteur moyenne (sz). Pour rappel, les hauteurs sont calculées a partir du point le plus bas
détecté par I’appareil. Ce parametre traduit la distance entre le point le plus haut et le point le
plus bas mesuré sur la surface de 1’échantillon. Ce résultat est confirmé par les paramétres Sp
et Sv qui représentent respectivement la distance au plan médian du point le plus haut et du
point le plus bas. La valeur de Sv est supérieure a Sp pour I’ensemble des mesures, signe du
creusement par dissolution.

Toutefois, il n’a pas été observé de chemin préférentiel sur ce facies, ni au cours de 1’essai de
percolation, ni au cours de I’essai de dissolution sur plaque. La dissolution n’apparait pourtant
pas homogéne sur I’ensemble de la surface avec une dissolution plus forte au niveau du point
d’entrée du fluide mais cet effet li¢ a ’arrivée d’eau pure en un point particulier n’est pas
suffisant pour amorcer une dissolution préférentielle a partir d’une hétérogénéité donnée du
matériau (hétérogénéités pourtant présentes).

2. Gypse saccharoide a interlits

Le nombre de cycle sur ce faciés a été limité par le passage d’une partie de I’eau au sein de la
masse de gypse, ce qui a entrainé des fuites importantes. Cette circulation est possible du fait
du coefficient d’imbibition capillaire important (50g.m2sec™) et de la présence de
macropores (>100 um) observés par porosimétrie d’intrusion de mercure pour ce faciés (voir
chapitre 3.1). Les observations post essais montrent une altération en forme de sillon autour
du point d’entrée d’eau (Figure 171, miniature en fausse couleur). Le débit d’injection (5,5
mL.min™) et ’eau sous saturée entraine une forte récession autour de ce point. Les cycles de
circulation initient également un phénomene de lessivage des zones argilo-ferrugineuses. Ce
lessivage des le premier cycle traduit la mauvaise liaison des minéraux entre eux et la
possibilité d’une évolution rapide de la porosité par lessivage des éléments fins. Ce lessivage
a déja été décrit pour I’essai de percolation avec les €léments insolubles récupérés en quantité
dans les chemins préférentiels en fin d’essai. En revanche, dans 1’essai sur les disques les
parties argileuses apparaissaient en relief. Cela est potentiellement causé a un effet de
I’hydraulique. Dans I’essai sur disque, 1’agitation est un mouvement rotatif sans contact direct
alors que dans 1’essai de plaque et de percolation, il s’agit d’un écoulement linéaire en contact
direct avec la masse de gypse.
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initiale apres 1 cycle apreés 2 cycle

Figure 171 Evolution de la surface d’un pavé de gypse saccharoide 2 interlits. En fausses couleurs : la formation d’un
sillon de dissolution.

La rugosité observée sur le gypse saccharoide a interlits tend a se réduire lors de premier
cycle avant d’augmenter lors du second cycle pour I’ensemble de la surface de 1’essai (Figure
172). L’¢évolution des caractéristiques de la surface apparait moins marquée que pour le gypse
matriciel et sans variation importante des parametres de rugosité. Les couches de matériau
gypseux disparaissent de maniere homogéne couche par couche dans la création d’une forte
texture de surface.
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Figure 172 Evolution des paramétres définissant la rugosité pour un pavé de gypse saccharoide a interlits

3. Gypse saccharoide pur

Le nombre de cycle sur ce faciés a été limité par une dissolution rapide de la surface et le
passage de I’eau sous la membrane d’étanchéité. Il en a résulté des fuites importantes. Malgré
ce nombre de cycles limités, 1’observation au microscope numérique permet de visualiser des
traces de dissolution sur les plans de clivage des cristaux de gypse (Figure 173A) et une
altération de la phase de liaison. La phase de liaison perd son aspect lisse et homogene pour
prendre un aspect granulaire et s’éclaircir par rapport a sa teinte initiale (Figure 173A).
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Figure 173 Observation au microscope numérique d’un pavé de gypse saccharoide apres des cycles de dissolutions. A :
dissolution différentiel a partir des macles du gypse. B : évolution de la phase de liaison.

Comme pour le gypse matriciel, la dissolution est quantifiable par I’évolution des parametres
de rugosité de surface (Figure 174). Comme pour le faciés précédent, il est noté une
augmentation de la profondeur de vallée et de pic par rapport a au plan moyen.
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Figure 174 Evolution des paramétres définissant la rugosité pour un pavé de gypse saccharoide pur par le microscope
Keyence

Synthese : Le développement de [’essai sur plague visant a étudier [’évolution des surfaces
du gypse sous dissolution a nécessité un temps important (plus d’un an). Cela a limité le
nombre d’essais. L’ appareil permet de réaliser des cycles de dissolutions pour des volumes
d’eaux importants (10 L) avec d’observer [’évolution de ces surfaces de manieres
qualitatives et quantitatives avec un microscope numérique. Cet essai en testant une surface
supérieure a celles des disques permet une meilleure représentativité (statistique) de
I’évolution des caracteristiques (rugosite) des surfaces. L’intérét est aussi de rapprocher le
contexte hydraulique de celui d’une fissure, la plaque de plexiglass servant de seconde paroi.
Mais aussi d’avoir un écoulement plutot qu 'une agitation rotative a distance. Il est ainsi pris
en compte les effets d’arrachements ou de dispersion de maniere plus pertinente.

Le creusement issu de la dissolution est mis en évidence mais il n’a pas été possible de
déterminer un critéere quant a l’initiation de chemin préférentiel. Une dissolution non
homogene a pu étre mise en évidence sur le gypse matriciel avec une dissolution
préférentielle des cristaux millimétrique de gypse. La dissolution est moins bien visualisable
sur les faciés saccharoides de par leurs teintes transparentes et la difficulté de distinguer
nettement les pourtours des grains. Le creusement est néanmoins quantifiable par [’appareil.
Les éléments secondaires (argiles, oxydes...) apparaissent mobilisables et se disséminent de
maniére élargis avec les cycles.
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D. Discussion des résultats partie caractérisation

La caractérisation des échantillons a permis d’étudier I’hétérogénéité du gypse et de faire le
lien entre ces variations. La minéralogie semble jouer un role limité dans les échantillons
¢tudiés au cours de ce travail. En effet, I’ensemble du panel étudié posséde une teneur en
gypse supérieur a 80% et cette teneur ne semble pas affecter la porosité ou la résistance.
Ainsi, I’identification et la quantification des différentes fractions minérales permettent
uniquement de conforter 1’idée que le gypse est presque exclusivement le seul a se dissoudre
lors de nos essais de percolations. Il peut étre déploré de n’avoir pu inclure dans 1’étude un
faciés avec une teneur en gypse plus faible pour tester I’effet d’un réel mix minéralogique sur
I’évolution du gypse.

Le gypse est réguliérement considéré comme une roche non poreuse du fait de sa faible
perméabilité. Or, I’observation en lame mince montre bien la présence de ces vides et leurs
connectivites, bien que le gypse fer de lance aurait mérité une analyse & une échelle plus
grande afin d’étre visualiser dans son entiéreté. La faible perméabilit¢ du matériau a été
mesurée mais les essais de dégradation n’ont pas mis en évidence de réelle évolution de la
perméabilité sur les éprouvettes considérées. Les gradients de pression utilisés ont peut-étre
été insuffisants. Le phénoméne des chemins préférentiels a également rendu impossible la
mesure de la perméabilité sur les éprouvettes les plus altérées, ce qui a donc limité le suivi
aux éprouvettes les moins affectées par 1’altération, et donc a des variations moins marquées
de la perméabilité. Les mesures des coefficients d’imbibition capillaire, quoique de faibles
valeurs (50 g.m2.sec™! au maximum) ont confirmé la connectivité de la porosité.

La relation porosité — résistance mécanique est satisfaisante et cohérente avec la littérature. A
noter que la structure de la porosité est également un facteur a prendre en compte pour le
gypse saccharoide a interlits. La présence d’interlits avec une forte porosité crée des plans de
faiblesse réduisant davantage la résistance mécanique, qu’avec une porosité distribuée de
maniere homogene. L’échantillonnage réalisé a permis de travailler sur différentes structures
de porosité (mono/bimodale, micro/nanométrique...). Cela a permis de quantifier I’évolution
du gypse pour ses différentes structures. Les pores de dimensions plus fines permettent une
meilleure saturation du milieu poreux et retardent le développement des chemins
préférentiels. D une part parce que de dimensions plus faibles, ils nécessitent plus de temps
pour s’élargir, d’autres parts parce qu’en se saturant plus rapidement compte tenu du plus
faible volume d’eau, la dissolution se fait préférentiellement sur la face au contact du fluide
sous saturé, ou a proximité de Il’interface. Les méthodes non destructives qui ont été
privilégiées ont des résultats concordants et semblent indiquer une sensibilité plus forte a la
fissuration de la mesure par fréquence de résonnance.

La suite du programme expérimental visait a simuler 1’altération d’éprouvettes de gypse et de
suivre I’évolution de leurs propriétés a partir d’un banc de percolation mis au point pour cette
thése. Le principe repose sur 1’application d’une pression constante en entrée du systéeme.
L’autre option aurait ét¢ d’imposer un volume constant, ce qui aurait été plus complexe a
développer et mettre en place en 3 ans. Le choix de la pression a aussi été fait afin de laisser le
matériau évoluer. Le systeme de percolation et son suivi se sont avérés opérationnel et
pertinents. Une réserve peut-étre émise quant a 1’absence du gypse fer de lance et son
écoulement trop important. Le suivi des eaux de percolations a été fait par conductimétrie de
maniére réguliere et par ICP-AES de maniére plus ponctuelle. Cette derniere méthode a révélé
une solution chargée quasi exclusivement en calcium issu de la dissolution du gypse, une
sonde spécifique au calcium aurait donc pu étre utilisée mais n’aurait pas pris en compte
I’ensemble d’un bagage ¢élémentaire plus diversifié.
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Le programme expérimental pour les 3 facies retenus a mis en évidence 1’écoulement dans le
gypse ainsi que la deégradation des propriétés poromécaniques qui ont été caractérisées
initialement, et ce pendant une période de 2 mois. Les résultats sont satisfaisants avec des
tendances qui se dégagent nettement. Une multiplication de la répétabilité, ici de 3 par période
de percolation et par faci¢s permettrait de conforter les résultats obtenus. L’altération amplifie
les hétérogénéités initiales des éprouvettes et tend donc a donner des évolutions légerement
différentes en termes de vitesse d’altération. De méme, I’apparition des chemins préférentiels
génere des évolutions non homogenes des éprouvettes et complexific 1’interprétation. Ce
manque de répétabilité se fait notamment sentir sur les essais de compression avec une seule
éprouvette disponible par facies et temps de percolation. Les résultats des méthodes non
destructives montrent une réduction forte et rapide du module d’élasticité qui, au vu des
hétérogénéités observées aprés percolation, devrait étre conforté. Afin de quantifier de
manicre plus localisée I’évolution du module d’¢lasticité avec le gradient d’altération, des
développements de méthodes sont en cours avec un appareil de nanoindentation récemment
acquis par le laboratoire. Ainsi, cette partie de la thése a donné des résultats innovants et
pertinents quant a la dégradation du gypse mais qui mériteraient d’étre complétés par un plus
grand nombre d’essais.

La derniére partie expérimentale a consisté en la détermination et I’évolution des constantes
de dissolution du gypse aux conditions de température et de vitesse. Ces mesures sont faites
pour des échantillons de gypse réduits en poudre et sur des disques inclus dans une résine. Les
résultats ont mis en évidence une faible variabilité des constantes de dissolution en fonction
du faciés de gypse pour un méme jeu de conditions expérimentales. Cela est cohérent avec la
composition de nos échantillons qui disposent de fortes teneurs en gypse et d’une absence de
minéraux annexes pouvant participer activement a la dissolution par rapport au gypse.
L’utilisation d’autres faci¢s de gypse plus hétérogénes ou de mélange artificiels (par exemple
halite/gypse) permettrait d’étudier les effets d’autres minéraux sur la dissolution du gypse.
Nos essais ¢€tant réalisés avec de 1’eau pure, ils sont peu représentatifs d’un milieu réel mais
présentent 1’avantage de simplifier ’expérience pour obtenir les éléments nécessaire a
I’¢laboration du modele numérique. Des essais ultérieurs pourront permettre d’affiner les
constantes de dissolutions dans des conditions plus réalistes et affiner le modele.

Les expériences de dissolution ont été réalisées pour 3 vitesses et 3 températures. Cela
représente un nombre minime de conditions pour déterminer de manicre précise 1’allure d’une
courbe (si sa tendance est linéaire, logarithmique ...). Mais la réalisation de ces essais pour
I’ensemble des facies et dans chaque condition représente un nombre d’essais conséquent
qu’il était difficile d’accroitre davantage dans les délais disponibles : un jeu de paramétre a
tester représente un mois d’essais. Une évolution linéaire a été retenu comme premicre
approche. Des essais ultérieurs permettront de la valider ou de modifier 1’équation,
notamment en ce qui concerne I’effet de la vitesse au niveau numérique. Ces essais sont
également menés a des températures et des vitesses supérieures de ce qui peut étre rencontré
en conditions naturels. Elles ne pouvaient néanmoins pas étre abaissées davantage en raison
du matériel utilis¢é (par exemple, le bain marie n’ayant pas de fonctionnalit¢ de
refroidissement, la température d’essai doit étre supérieur ou égale a celle de la piece).
Toutefois, 1’évolution des parametres de dissolution avec les variations de conditions
expérimentales indique que les mesures effectuées sont exploitables.

L’essai de dissolution sur plaque quant a lui est un développement entrepris tardivement et est
encore en cours de développement, notamment pour I’application d’un débit plus faible et qui
serait plus cohérent avec celui d’une fissure. La mise en place d’un systéme de récupération
des éléments insolubles arrachés pourrait étre pertinente.
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E. Conclusion du chapitre 3

Ce chapitre présente les principaux résultats de la campagne expérimentale effectuée dans ce
travail de thése. L’objectif principal est d’obtenir des parameétres pour initier des calculs aprés
le développement d’un modele HMC permettant de prendre en compte la dissolution du gypse
et de prédire ces effets.

Trois axes de recherche ont été investigués. Le premier a conduit a la caractérisation
microstructurale et minéralogique de maniére fine de six faciés de gypse francais dont 2 avec
des teneurs en gypse inférieures a 90%. Ces essais visent a mieux appréhender la porosité des
matériaux gypseux (peu décrite dans la littérature), sa résistance mécanique et ses
caractéristiques trés contrastées du point de vue pétrophysique. Le panel de matériaux testés
présente des valeurs de porosité totale a I’eau (Nt) de 0 a 10,5 % et des modules d’¢lasticité
(Eqyn) de 16,8 a 36,1 GPa. Ces valeurs illustrent bien la variabilité des propriétés
pétrophysiques du gypse et améne a proposer une classification plus fines des faciés de gypse.
Les propriétés mécaniques sont de maniere logique et comme attendu, dépendantes de la
quantité de vide au sein de la roche et ne dépendent pas de maniere directe du facies
considéré. Le facies albastroide apparait compact et composé de plague de gypse
centimétrique avec une absence de porosité développée, tandis que le facies fer de lance
constitué également de macro cristaux imbriqués présente des vides importants. Les faciés
matriciel et saccharoide sont quant a eux les plus représentés en termes de volume en lle de
France.

Au-dela des différences de granulométrie, la porosité et sa structuration qui découle de la
granulométrie sont affectés avec a volumes égaux (Nt = 10%), le développement d’une
porosité bimodale et nanoporale (< 1 pm) pour le gypse matriciel (porosité entiérement
accessible), tandis que le gypse saccharoide (stricto sensu) présente une porosité unimodale et
davantage micro porale (diametre moyen = 20 um) qui n’est accessible aux molécules d’cau
qu’au 2/3 en conditions ambiantes. Ces propriétés permettent des écoulements lents
(perméabilité de I’ordre de 1.10° m.s™) et des cinétiques d’imbibitions capillaires de 1’ordre
de quelques dizaines de g.m2sec™. Ces caractéristiques bien qu’avec de faible valeur
permettent de générer des écoulements qui ont été étudiés dans la deuxieme partie de ce
programme expérimental.

Le Tableau 53 résume les principaux paramétres retenus a partir de la caractérisation des
facies gypseux pour le développement d’un systeme d’équation numérique visant la
modélisation de 1’impact hydromécanique du phénomeéne de dissolution du gypse. Afin de
démontrer 1’établissement d’un gradient d’altération dans le gypse, il a été¢ développé un banc
de percolation avec une charge constante de pression en entrée de fluide (0,3bar). L’évolution
du gypse a été suivi pour 3 faciés matriciel, saccharoide pur et saccharoide a interlits pendant
des périodes jusque 2 mois, avec des mesures intermédiaires a 1 semaine, 2 semaines et 1
mois. Ces essais ont permis de générer ces gradients d’altérations aprés un mois de
percolation pour les faciés matriciel et saccharoide pur au niveau des diamétres moyens
d’entrée de pore en porosimétrie mercure. Le diametre moyen s’¢élargit de 0,8 pm a 8 um pour
le gypse matriciel et de 10 a plus de 100 um pour le gypse saccharoide ;

La porosité totale apparait peu impactée dans le gypse matriciel compte tenu de 1’évolution
limitée des diamétres de pores. De plus la dissolution rapide du gypse, limite la pénétration en
profondeur du gradient au moins jusque 1 mois d’essai. Ces évolutions permettent cependant
I’accroissement de la cinétique d’imbibition (notamment pour le gypse matriciel) tant
qu’aucun chemin préférentiel n’apparait. Ces derniers rendent alors 1’essai de percolation plus
chaotique dans I’évolution des éprouvettes.
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Le développement d’un gradient d’altération apparait donc possible dans le gypse sur une
épaisseur de quelques centimetres par des essais de percolation avec de 1’eau pur. La mise en
place de ce gradient dans les conditions naturelles apparait néanmoins d’une probabilité plus
faible. L’eau déja chargé en ¢éléments dissous et probablement des carbonates, la saturation du
fluide sera déja partiellement réalisé, ce qui limitera la dissolution en profondeur du massif de
gypse. A titre de comparaison, (Zaier, 2021) dans sa thése indique une dissolution 7 & 8 moins
importante a partir d’un aquiféere partiellement saturée dans la région de Sevran (93). Ce
rapport varie bien sr avec la composition initiale du fluide.

Dans le cas des faciés saccharoides, 1’essai @ mis en évidence des gradients d’altération
aboutissant a la mise en place de chemins préférentiels. Ce phénomene apparait a partir d’un
mois de percolation dans le faciés pur et dés la premiére semaine dans le facies a interlits.
Avant I’apparition de ces conduits, le gypse saccharoide pur présente une augmentation de ces
diamétres de pores de 10 a 20 um. Une fois initiée, ces chemins préférentiels canalisent
I’essentiel du flux hydrauliques et freinent la dissolution dans la masse de gypse. L’altération
devient alors majoritairement un élargissement des conduits. La mise en place précoce de ces
digitations dans le facies a interlits est liée a la présence de ces hétérogénéités de type argilo-
ferrugineux ou se localisent des pores de plus gros diamétres (150 pum).

Les observations de la surface des disques de gypse saccharoide a interlits apres la dissolution
ont mis en évidence un phénomene en deux temps avec la dissolution. La premiére phase est
la dissolution préférentielle de la phase gypseuse, ce qui laisse en place les hétérogénéités non
solubles, notamment les argiles. Ces derniéres quoique dispersives dans I’eau restent en place
et un creusement préférentiel autour de ces zones riches en hétérogénéités apparait (elles
servent de points dur). Cependant, elles peuvent subir au fur et a mesure une dispersion, par
un détachement de la surface au cours de 1’essai de dissolution en fonction de la force
hydraulique imposée (vitesse en rotation du fluide sur les disques ou écoulement gravitaire sur
les pavés). Ce phénomene dispersif a été observé sur les pavés et les éprouvettes de
percolation. De plus ces interlits riches en phases minérales secondaires forment une
macroporosité (>15 pum) qui permet la formation rapide des conduits par dissolution
notamment dans le gypse a interlits.

La cinétique de dissolution rapide du gypse entraine un taux de dégradation de 1’ordre de
1.10* g.m2.s™ (ce qui représente 0,3 grammes par jour a ’échelle des échantillons testés). La
porosité totale des échantillons restent toutefois peu affecté compte tenu de la dissolution
principalement de surface et ou a faible profondeur (quelques millimétres) par rapport aux
éprouvettes centimétriques.

Au niveau mécanique, le module d’élasticité est impacté des la premicre semaine de
percolation avec des réductions de 10 a 20% du module élastique dynamique obtenu par la
vitesse de propagation des ondes (Vp). La dégradation apparait dés 7 jours de percolation
mais n’évolue plus dans la suite des essais. Une relation semble toutefois se dessiner avec la
dégradation entre la variation de porosité et le module élastique. Mais le Rz de la relation
n’étant pas optimum, cette relation devra étre consolidée en réalisant un plus grand nombre
d’essai. Aussi I’utilisation du suivi des modules d’élasticité dynamique réalise au cours du
travail expérimental n’a pas été utilisée pour 1’élaboration du modele numérique HMC. 11 était
initialement imaginé inscrire dans le code de calcul Disroc cette relation de I’évolution du
module d’élasticité et donc de la mécanique a partir de la valeur de la porosité & chaque
iteration. Il a été choisi de garder cette approche mais en utilisant le parameétre de la cohésion
et des valeurs de la littérature. Le développement de cette relation est détaillé avec I’ensemble
du systeme d’équation proposé dans le chapitre suivant.
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Enfin le troisieme volet de ce chapitre a permis de décrire la cinétique de dissolution du gypse
en fonction du faciés et des paramétres physico-chimiques imposés (vitesse d’agitation du
fluide au contact du gypse agissant sur 1’hydrodynamique, la température agissant sur les
processus chimiques du point de vue thermodynamique et la granulométrie qui impacte la
surface specifique réactive des matériaux. Des essais de dissolution sur des échantillons de
gypse broyes entre 0,2 et 0,5 mm ont été utilisés comme matériaux de référence. Concernant
la surface spécifique des poudres testées, elle dépend en grande partie de la rugosité des facies
et donc du processus de cristallisation initial du facies gypse mais également de la maniére
dont le gypse se casse ou délite lors du broyage. Des observations faites sur des surfaces de
gypse apres des essais de dissolution sur disque et pavé permettent d’observer cette rugosité
sur des surfaces plus étendues (statistiques plus représentative). Le facies albastroide apparait
ainsi comme le moins rugueux et donc celui avec la surface disponible la plus faible. Les
essais sur disque et pavé permettent €galement d’investiguer 1’initiation des chemins
préférentiels notamment pour le gypse saccharoide a interlits. Les intercalations d’oxydes et
d’argiles favorisent en effet une dissolution plus importante du gypse autour de ces minéraux
qui se retrouvent ainsi mis en relief et soumis a un phénoméne d’érosion.

Concernant les vitesses de dissolution, le taux de dissolution moyen (tm) varie peu en fonction
des différents faciés pour un méme jeu de conditions expérimentales, avec un taux de
dissolution moyen de ’ordre de 1 2 9.10% mol.m2.sec™ & 300 tpm. La variation de la vitesse
du fluide a également permis de mesurer le taux de dissolution a vitesse nulle soit (to) qui
correspond & un ordre de grandeur de 6.10% mol.m2.sec™ et I’effet de la vitesse sur le taux de
dissolution dont le coefficient 1, vaut environ 5.10?mol.m2.sec™.

La température favorise la vitesse de dissolution du gypse et sa solubilité et ce comme
escompté¢ d’apres la littérature. La détermination des énergies d’activation (Ea) permet de
calculer le taux de dissolution pour une température donnée ce qui est un élément important a
prendre en compte dans le modéle numérique HMC développeé.

En conclusion, I’ensemble de ces expérimentations a permis de mettre en évidence la diversité
des facies gypseux au niveau des propriétés poromécaniques mais également de démontrer
par des essais de percolation, qu’un écoulement est possible dans ce matériau souvent jugé
comme non poreux et gouverné uniguement par une dissolution de surface. La mise en place
d’un gradient de dissolution au sein d’une masse de gypse apres 2 mois de percolation est
validée par des mesures de percolations et de caractérisation post percolation.

L’ensemble des données collectées ont permis de définir les parametres d’entrée pour
I’¢laboration d’un modele numérique HMC a partir de la porosité totale (Nt), de la
perméabilité, de la masse volumique et du diamétre moyen des pores. Ces données sont
complétées par le taux de dissolution moyen déterminé expérimentalement pour les 5 facies
de gypse ¢tudiés et prenant en compte I’effet de la vitesse d’écoulement et de la température
Tableau 53. La description de ce modéle et des résultats obtenus est présenté dans le chapitre
qui suit.
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Tableau 53 Syntheése des principales caractéristiques des différents faciés de gypse retenu pour la mise au point du
modéle numérique. Les parameétres chimiques sont données pour une température de 25°C. * Le module élastique est
indiqué ici car intégré dans les paramétres du logiciel Disroc mais n’a pas été utilisé pour définir la relation entre
I’aspect mécanique et la porosité

Gypse Gypse Gypse Gypse
Gypse saccharoide | saccharoide Gypsg_ fer de orogéniq
matriciel L . albastroide
pur a interlits lance ue
Porosité totale a ’eau 3,1 +/-
(NY) (%) 9,7+/-2,4 10,5 +/- 2,8 8,0 +/-2,0 0,6 +-0,3 |11,2+/-2,3 118
Réseau de pore bimodal unimodal bimodal I/l bimodal Il
Perméabilité (m.sec™) | 5,4.10™ +/-1 | 6,0.10™ +/-1 | 1,6.10° +/-1
Diamétre moyen des 0.1et0.7 8.5 10 et 150 Il 30 et 280 Il
familles de pores (um)
Masse olumiaue | 5334/ 27 | 2280+/-35 | 2322 +/-32 | 2308 +/-22 | 2081 +- 11 | 2320+
(kg/m®) 2,8
* Module d'élasticité
dynamique 22,7+/-0,6 | 205+/-0,4 | 159+/-0,3 | 36,1+/-1,2 |16,8+/-4,8|29,9+/-6
Eayn (GP2)
Ordre chimique dela 147,/ 03 | 23402 | 22+-03 | 27+-06 | 2,1+-05
réaction (n)
Taux de dissolution (o) 0,09 0,07 0,02 0,001 00,21
(mol :m? :sec)
Effet de la vitesse du la
dissolution 0,011 In(v) 0,022 In(v) 0,02 In(v) 0,013 In(v) | 0,016 In(v)
Concentrationde | 451 ./ 01 | 164+-01 | 16,1+-00 | 165+-04 |160+/-0,1
saturation (mol/L)
Energie d’activation (Ea) 68.2 188 22.8 38,6 58,5
(J/mol)
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Le chapitre 4 décrit dans un premier temps les systeémes d’équations utilisées et développées
dans le travail de modélisation et implémentées dans le logiciel Disroc. Les résultats des cas
d’étude modélisés sont présentés dans un second temps.

Le code de calcul Disroc est commercialisé par la société Fracsima. Il s’agit d’un code de
modélisation numérique base sur la méthode des éléments finis (FEM). Ce code est développé
pour modéliser des massifs rocheux a 1’échelle macroscopique et les cas des structures
géotechniques. Il permet la modélisation des phénomeénes Thermo-Hydro-Mécanique (THM)
couplés via un ensemble de modeéles constitutifs déja implantés dans le logiciel et des
couplages supplémentaires que [’utilisateur peut introduire dans un module dédié. La
possibilité d’activer un module chimique est intégrée dans ce code notamment pour la
diffusion et le suivi de 1’évolution de la concentration d’un unique élément chimique. Le
module de chimie est néanmoins limité car n’introduit pas dans sa forme initiale
d’interactions avec les paramétres HM. Dans le cas du gypse, il a été choisi de suivre la
dissolution et 1’altération de cette roche via la concentration en calcium (Ca2+).

Disroc est associé au logiciel GiD pour le prétraitement (maillage, application des conditions
aux limites...) et le post-traitement (la représentation graphique des massifs, les maillages, la
visualisation des résultats....). Les calculs sont gérés par Disroc ou chaque mode (mécanique,
hydraulique ...) est considéré indépendamment et calculé suivant 1’ordre ci-dessous (Figure
175). A chaque pas de temps, les grandeurs sont actualisées pour I’itération suivante.

Process Chart

Reading input files

& Ecr_Fin 3

uWriteF

uRead User can change some options of variables not availabk in input files
& initialization N Create the amrays for different variables and initialize them. calculate the
. = initial values of stiffness tensors, open the output files
ulnit User can define new variabks and open new fiks
t=t
User can program the actions which must be down at each time
UCVCIEEntW increment
/ Hydraulic \, Solving hydraulic system of equations to update the pressure field
| User can modify Thermal and Mechanical variables to express
uHydroTM coupling with hydraulic
( Thermal j User can modify Mechanical and Hydraulic variables to express coupling
\w with Thermal
uThermoMH
y ; e Solving mechanical system of equations to update the displacement and
(" Mechanical ) s Y q P
N - stress fields
User can modify Hydraulic and Thermal variabkes to express coupling
uMechaHT with Mechanics
@ Chemical ) Solving chemical reactive fluid flow sysem of equations to update the
h 4 concentration fields
User can modify Hydraulic and Thermal and Mechanical variables to
uChemoHTM express coupling with Chemical

User can write incrementally his own fikes

Writing and closing standard files

User can write final results and close his own fiks

Figure 175 Schéma du process de calcul dans Disroc. source (Fracsima, 2016)
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A. Présentation du modele HMC proposé

L. Description des équations développées

1) Dissolution dans Disroc

Le logiciel Disroc, qui est utilis¢ dans ce travail, dispose nativement d’un module de
dissolution chimique. Le code considére le modéle créé comme un domaine Q. Ce domaine
correspond au milieu (massif, ouvrage ...) qui est «dessiné » et dans lequel se déroule
I’ensemble des interactions entre les éléments. La frontiere 0Q2 du domaine se décompose en
des sous-parties pour chaque parametre (0nQ2, 0.Q2) ou la valeur de la grandeur ou son
gradient (vitesse, flux) sont imposées (Figure 176). La dissolution dans Disroc est abordée
sous deux aspects, un aspect diffusif et un aspect de transport réactif dispersant les éléments
dissous et renouvelant le fluide pour entretenir la réaction de dissolution, le tout dans
I’ensemble Q.

n

ix). Dix), Clx)
e
® o\ N

Figure 176 Schéma général du probléme chimique initial dans Disroc. Source (Fracsima, 2016)

2) Dissolution par diffusion

Le principe de la diffusion repose sur la mise en équilibre par homogenéisation du milieu Q.
Lors de cette homogénéisation, les éléments migrent en fonction des potentiels chimiques.
Ces potentiels sont les gradients de concentrations mais peuvent étre modifiés selon les
conditions de pression et de température. La dissolution du gypse pour sa partie diffusive est
contr6lée par la dissociation et la migration des éléments de calcium et de sulfates de la phase
solide vers la phase liquide. La principale loi de détermination des coefficients de diffusion
est la loi de Fick (eq 4.1). Elle se compose d’un coefficient de diffusion (D) propre a chaque
espéce chimique. Dans le cas du gypse, nous suivons le calcium dont le coefficient est 2.10°
m2.s™ dans ’eau (Barton and Wilde, 1971; Colombiani, 2008; Zaier, 2021).

Taiffusif = — D ¢ VC (eq4.1)
Avec Tgifrusir, 1€ flux de transport par diffusion, @ la porosité, VC le gradient de concentration.

3) Dissolution par transport réactif

Le second processus de dissolution considéré par Disroc est le taux de dissolution qui
combine le transport par advection et la réaction chimique sur la surface d’un solide (t), qui
donne un terme source R, dans 1’équation de transport-dissolution chimique. La dissolution
se produit et un équilibre est atteint via une constante de dissolution et 1’entrainement des
¢léments dissous par 1’écoulement du fluide a proximité du solide. La partie diffusive est ici
prise en compte car elle explique la saturation du milieu par simple migration des ions. Ce
transport réactif est le transfert de masse et prend en compte les réactions géochimiques
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(Thiéry, 2016). Ce phénomeéne entretient la réaction en maintenant le milieu en condition
sous saturée. Il est définit par 1’équation :

289 1 div (Cy—D ¢ VC) = Rep (6q 4.2)

Avec C, la concentration en solution, t le temps et v la vitesse d’écoulement, et au second
membre T; la source chiimique qui résulte de la dissolution de surface et dont 1’expression sera
donnée plus loin. D le coefficient de diffusion dont les valeurs dépendent de la tortuosité du
milieu et des propriétés de dispersion du soluté Noter que la vitesse v dans ces equations est
une donnée issue du calcul hydraulique.

A partir de ce modéle d’écoulement et de dissolution de surface, il peut étre construit un
modele de dissolution dans le milieu poreux en trouvant des quantités équivalentes a t; et a v.
La premiére étant un taux de dissolution par unité de surface, elle est remplacée par la surface
specifique des pores exposée a la dissolution. La deuxiéme est remplacée par la vitesse
interstitielle moyenne d’écoulement de fluide dans le milieu poreux, noté Vp, qui est relié a la
vitesse d’écoulement de Darcy, Vp, et a la porosité par :

Vo=Vp® (éq 4.4)

La vitesse d’écoulement hydraulique Vp est simplement notée v par la suite. Elle s’obtient par
la loi de Darcy en fonction de la perméabilité (eq 4.3) :

v=—kVp (69 4.3)
Avec le coefficient de mobilité hydraulique k donné par :

k = ﬁ — kDarcy

n Pr9g
ou kin est la perméabilité intrinseque du milieu poreux, 7 la viscosité dynamique du fluide,
Kparcy 12 perméabilité au sens de Darcy, pr la masse volumique du fluide, g la gravité et Vp,
gradient de pression dans le fluide.

II. Détermination des parametres de dissolution

Le développement du modéle numérique est fait a partir de 1’équation générique 4.2. Il
nécessite de définir des conditions préalables pour prendre en compte 1’évolution de la
porosité et des propriétés mécaniques dans le cadre d’une dissolution active dans le gypse, en
notant npore, le Nombre de pore par unité de volume et qui est constant dans le temps. Ces
conditions prennent la forme des hypothéses suivantes.

- la porosité est divisée en un nombre de pores connu (Nyore);
le diamétre initial des pores (Rn) est identique puis évolue ;
la geométrie de ces pores est spherique ;

il est considéré un seul régime de dissolution.

Dans les parties précedentes, le régime de dissolution du gypse est presenté comme suivant la
théorie de la double couche. Cette théorie induit un régime de dissolution mixte (transport-
diffusion) dont chaque paramétre contréle tour a tour la dissociation du gypse et sa
dissémination. Ce changement de régime intervient a proximité de la saturation (vers 90% de
Csat) (Figure 177). Dans la suite de ce travail I’hypothése d’un unique régime de dissolution
tel que défini par Guo et al., (2016) est émise. D’apres leurs travaux, I’utilisation d’un seul
réegime permet de simplifier le calcul sans modifier les resultats de maniere significative
(Figure 160, chapitre3.C).
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Figure 177 : Evolution de la concentration avec la dissolution du gypse au cours du temps. Cas d’un gypse matriciel
1) Détermination du nombre de pore et de la surface réactionnelle (Sc)

A partir des postulats faits sur un nombre connu de pores et leurs géométries sphériques, il est
calculé un nombre de pores (npore) @ partir de la porosité initiale (®g) pour un rayon (Rm). Ce
rayon est celui déterminé expérimentalement dans le chapitre précédent. Le nombre de pores
correspond ainsi au nombre de spheres de volume (Vore) €t de rayon, Ry, dont la somme des
volumes est égale & la porosité (®o). A partir de 1’équation du volume d’une sphére (Vspnere)
(4.5), le nombre de pores est déterminé par 1’équation 4.6.

4mrs .
Vsphére = T[3r (€gq4.5)
® .
Nyore = - (eq 4-6)
pore
Soit :
® .
Npore = . ;3 (éq4.7)
3 m
Le volume de vide peut ainsi se calculer suivant 1I’équation 4.8 :
4 .
¢ = Npore 3T ng (éq 4.8)

En considérant une géométrie sphérigue, il est également possible de déterminer la surface
offerte aux échanges chimiques entre le fluide et le solide, qui est la surface des parois des
pores, notée So. Elle s’obtient a partir de 1’équation a partir de 1’équation 4.10, qui définit la
surface d’une spheére de rayon connu (Ry,). Cette surface définit

Ssphére = 4mr? (€q 4.9)

30 ,
Sco = Npore * 4TRA, = — (ég 4.10)

m

2) Evolution de la dissolution avec la vitesse d’écoulement de surface

Le taux de dissolution par advection (t;) correspond au transport des éléments dissous dans le
milieu par 1’écoulement du fluide réactionnel a la surface du solide, de I’amont vers 1’aval.
Les lois décrivants cette vitesse d’écoulement comme celles de Darcy ne prennent pas
initialement en compte la dissolution et la variation de la porosité (®) en fonction du taux de
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dissolution t;. Ce taux de dissolution traduit la quantité de moles prélevées par unité de
surface et de temps (mol.m?2.sec™). Elle est une fonction de la vitesse d’écoulement et de la
concentration du fluide. Pour les raisons vues ci-dessous, nous considérons une fonction
affine de la vitesse :

7, = H(tg + 7 V) (éq4.11)

Ou v est la vitesse de fluide, 7, et T, sont deux parametres constants et H est un parametre
qui dépend du degre de saturation du fluide en éléments a dissoudre. Cette dépendance est
exprimée par :

— _Cn ;
H =Ky (1 Ceq) (éq 4.12)

Ou c est la concentration du fluide, ceq est la concentration d’équilibire ou de saturation et Ky
et n sont deux parametres caractéristiques qui sont déterminés expérimentalement. Soit :

=Ky (1- é)”(ro + 1T, V) (6q 4.13)

Le taux de dissolution 7 joue le role du terme source dans I’équation générale 4.2 de
transport-dissolution qui est implantée dans Disroc. Le terme Rg, correspond a un terme
source chimique traduisant la dissolution et déterminant ensuite I’évolution de la surface des
pores en fonction du taux de dissolution et de la porosité. Le terme R¢, correspond ainsi a une
équation du type :

Rep =7 % Nyore * Osphere (eq 4-14)

L’évolution de la porosité se faisant a partir d’une géométrie sphérique, Ren peut étre défini
comme suit :

30 .
Ren = =7 (éq 4.15)
Ainsi, I’équation 4.2 peut s’écrire :
20 + div(CvP + DOVC) = 22Ky (1 — =)™ (1o + Tpv) (6q 4.16)
m eq

Pour rendre cette équation traitable par la méthode numérique, nous allons écrire Ren qui
exprime une cinétique non linéaire avec la puissance n, sous une forme linéarisée :

Ren = 22Ky (1 - C—;>n_1 (’0;%) (Coq =€) (6q4.17)
ou encore :
Ry =—a(C—Coq) = —aC+p (éq 4.18)
Avec :
a=2k, (1 - é)n_l ("’;%) (éq 4.19)
B = aC,, (éq 4.20)

Ceci permet d’écrire 1’équation 4 .15 sous la forme :

ac 09 , 4
O+ ==C + div(Cy — DOVC) —aC+B =0  (6q4.21)

L’équation générique qui est résolue dans le code Disroc, s’écrit sous la forme :
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N
CcaaLt + div(CNvP — DNovVCYN) + ACCN —Sc=0 (éq4.22)

Les coefficients de cette équation doivent étre donnés a tout instant par 1’utilisateur. En
comparant cette équation a I’équation 4.24 et en prenant la concentration numérique CV=C, la
concentration de la solution et v° la vitesse de I’écoulement v qui est donnée par le module
hydraulique, on peut établir les expressions suivantes pour les autres coefficients de
I’équation :

Cc=® , DN=D®
A4=2+a (6q 4.23)
od .
Se=p=(4:-5)) Ceq (éq 4.24)

Ce sont ces paramétres qui sont déterminés a tout instant dans Disroc afin de simuler le
phénoméne de transport réactif et son évolution avec I’avancement de la réaction de
dissolution.

3) Evolution de la porosité

La principale interaction d’un module chimique sur les paramétres THM est son effet sur
I’évolution de la porosité et donc les paramétres hydrauliques avec la dissolution (Karrech et
al., 2018, 2011a; Ha, 2012). Pour quantifier numériquement la quantité de matiere dissoute et
le volume correspondant, il est nécessaire de connaitre le volume de fluide qui détermine la
masse totale pouvant étre dissoute a un instant t. Ce méme volume est croissant dans le temps
avec la dissolution. Le volume de fluide (Vsuige) est déterminé a partir de la porosité (®) et du
volume total (V') selon I’équation 4.25.

Vfluide = @ x ptot (éq 425)
La quantité de matiére dissoute établie a partir du taux de dissolution (t,) a chaque instant
entraine la production d’un volume de vide supplémentaire. Cette porosité nouvelle est
dépendante du volume molaire de la roche étudiée (ici du gypse) et de sa masse volumique.
Ce volume molaire (P™) est une constante déterminée selon I’équation :

Pm

g
M,

= pmol (6q 4.26)

Avec M$, la masse volumique du gypse (2 300 kg.m?) et P™, la masse molaire du gypse
(0.172 kg.mole™). Ainsi P™' vaut 7.47.10° mole.m.

Le volume dissout est calculé en fonction de la masse dissoute (AMZissous), suivant :

AMdissous 3D B
—2P - —_ g, pmol (éq 4.27)

At Rm

Cette constante P™ associé¢ au taux de dissolution permet de calculer I’augmentation de la
porosité (dont la géométrie est considérée spherique) a partir de cette masse et de ce volume
molaire suivant la relation :

A0 30 MJ
—_=T,——
At P R, pm

(6q 4.28)
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L’évolution du rayon moyen de pore (Rm) peut ainsi étre déterminée en fonction de
I’évolution du volume de la sphére suivant la réaction suivante (éq 4.29) :

1/3
AR, = 3100

4 T Npore

(éq 4.29)
A partir de Ry, la surface de réaction est mise & jour & chaque instant selon 1’équation 4.29.

4) Evolution de la perméabilité

La perméabilité est généralement exprimée via la loi de Darcy, équation 4.30 :

kin AP ,
V= T M (9 4.30)

OU la perméabilité intrinséque k™ est un paramétre propre a la structure du milieu poreux et 1
est le coefficient de viscosité dynamique du fluide interstitiel.

Il faut également prendre en compte 1’évolution de la vitesse d’écoulement (v) avec la
dissolution. Cette derniere étant directement reliée a la perméabilité, elle-méme dépendante de
la porosité et s’accroissant avec la dissolution (éq 4.28).

La perméabilité est donc évolutive en fonction de 1’avancement de la dissolution et de
I’augmentation de la porosité. Afin de prendre en compte 1’évolution de la perméabilité,
I’équation de Kozeny-Carman (Kozeny, 1927; Chapuis and Aubertin, 2003) est utilisée,
¢quation dérivée de la loi de Poiseuille décrivant I’évolution de la perméabilité (éq 4.31).

3 _ 2 i
K=ko(3) (52) (éq 4.31)
5) Effet de la dissolution sur les propriétés mécaniques

Dans le chapitre sur les résultats expérimentaux, le suivi du module élastique via des
méthodes non destructives et simples de mise en ceuvre est privilégié. Le suivi de ce
parametre s’est avéré complexe a cause d’une forte variabilité des résultats entre les
échantillons (notamment avec 1’apparition des chemins préférentiels) et donc I’interprétation
des résultats difficile. Pour la mise au point du modele numérique, un changement du
paramétre mécanique associé a la dissolution est privilégié. 11 est ainsi retenu la cohésion (C")
comme paramétre d’endommagement des propriétés mécaniques, plutdot que le module
d’¢lasticité (E). Ce parametre bien que moins impactant dans la stabilité des massifs que le
module d’élasticit¢ ou 1’angle de frottement, est utilis€ en premicre approche pour le
développement du modéle.

Le modéle mécanique utiliseé est un modéle de Mohr-Coulomb élasto-plastique défini par six
paramétres qui sont E, v, C", ¢, I’angle de dilatance y qui est pris égal a I’angle de frottement
¢ et la résistance en traction (o;) qui n’est pas prise en compte dans cette é¢tude. Chaque
parameétre est désigné par deux valeurs, une initiale (matériau intact) et une final (matériau
ayant subi la dissolution maximum). Chaque parametre est régi par une équation générique
(9 4.32) ou un facteur z, variant entre 0 et 1, détermine le degré d’avancement du phénomeéne
d’endommagement du parametre considérer. Un facteur z par parameétre considéré peut étre
défini, par exemple :

Ch=(1—-2)C; + z.C (éq 4.32)
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Ou C" est la cohésion a un instant, C; la valeur initiale de la cohésion (MPa), Cs la valeur
finale de la cohésion et z; le coefficient d’évolution de la cohésion.

Afin de ne pas alourdir les calculs, seul une évolution de la cohésion a partir de valeurs
sélectionnées a partir de la these de Auvray, (2003) est considérée. Les valeurs limites sont
fixées & Ci=4 MPa et Ci= 0,2 MPa. Le coefficient z. est quant a lui défini en fonction de

I’évolution de la porosité par I’équation suivante :
O-0 d- .
z= =2 (éq 4.33)

T Opax—Po 0.8

La porosité maximale est fixée a 0,9 et la porosité initiale du gypse est fixée a 0,1.

Synthese : il vient d’étre présenté les équations régissant le modele HMC implémenté
dans le logiciel Disroc a partir des travaux expérimentaux réalisés dans cette these. La
dissolution chimique dans Disroc est présente dans la version de base bien que la saisie
de ces parameétres est ne fait pas partie de [l’interface du logiciel et doit étre définie
directement dans le code. Les équations de base permettent de prendre en compte la
dissolution selon les deux aspects que sont la dissolution par diffusion et par advection.

Afin de développer un modele de dissolution affectant les paramétres HM, I’hypothése
d’une porosité (Do) de forme sphérique est faite. Cette porosité se divise en un nombre
constant de pores (npore) de volume calculé a partir du rayon de pore (Rm) definit
expérimentalement.

Le taux de dissolution z; et son évolution sont définis a partir de [’équation générale (éq
4.13). L’évolution du taux de dissolution est déterminée par deux parameétres (A; et Sc)
calculée a chaque instant d’apres les équations 4.23 et 4.24. Cette dissolution augmente la
porosité suivant |’équation 4.28 et se répercute sur les autres parametres hydrauliques et
mécaniques. La surface et le volume réactionnel sont ensuite recalculés a chaque instant
par [’évolution du rayon de pore Rm augmentant avec la porosité (éq 4.29).

L’évolution au niveau hydraulique se fait via la relation de Kozeny-Carman (éq 4.31) et
dans ’aspect mécanique suivant une loi élasto-plastique de type Mohr-Coulomb. Cette loi
est définit par [’évolution de la cohésion (c) en lien avec la porosité, suivant |’équation
4.33.

Le modéle nécessite ainsi 12 paramétres dont 7 expérimentaux. A titre d’exemple, le
Tableau 54 regroupe [’ensemble des valeurs initiales a introduire dans le logiciel pour la
modélisation d’un cas de dissolution pour un gypse saccharoide pur, les valeurs de
dissolution sont données pour une température de 25°C.

Tableau 54 parameétres initiaux nécessaire pour la modélisation HMC du gypse saccharoide pur.

T . Mof:lule cohésion
. 0 . ) ; b .
Parametres d, (%) Dify (m?/s) R (m) (r;w/zle/cr;w (mol/m?/sec) | d'élasticité |n|t:\zjllsa(co)
(GPa)
9 5 2 05
Valeurs 0.1 2.10 1.00.10 2.3.10 9.20.10 22 4
Ordre , .
pm! chimique | Perméabilité Cohésion v
Parametres (mol/m3) Ceq (mol/L) de Ii (m?) finale Coefficient
. (Cs)(MPa) de Poisson
réaction (n)
Valeurs 7.47.10° 1.55E-02 2.3 3.10"° 0.2 0.28
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B. Résultats de l1a modélisation numérique

Cette deuxiéme partie de chapitre vise a présenter deux cas de simulations numériques
développés a partir de I’ensemble des équations présentées précédemment. Le premier cas
modélisé est une éprouvette de gypse saccharoide pur, pour confronter les équations
proposées aux resultats de I’expérience lors de I’essai de percolation. Ce résultat est cohérent
quant a la définition du taux de régression et de 1’évolution des diamétres de pores. Toutefois,
il présente une dissolution uniforme de la masse de gypse et ne développe pas de chemins
préférentiels.

Le second mod¢le étudié est a I’échelle du massif avec une strate de gypse en bord de versant
et accolée a un banc de calcaire. Cette géométrie n’illustre pas un cas précis mais pourrait
correspondre a la situation de 1’Ile de France. Ce cas de modélisation vise un premier objectif
de transposer les résultats de 1’échelle de 1’éprouvette a un massif et d’en conclure la
pertinence ou les adaptations a envisager pour faire fonctionner le modéle a cette echelle. Le
second objectif recherché est 1’étude de la réponse d’une structure géotechnique (ici un
batiment) a I’affaissement du terrain par la dissolution du gypse. La mise en place d’une strate
de gypse dans un versant tente également de vérifier le développement d’un glissement de
terrain au sein d’une couche de gypse comme le laisse supposer la littérature. Cet objectif est
principalement exploratoire et constitue une voie de perspective pour la poursuite de ce
travail.

[.  Simulation d’'un éprouvette sous percolation

1) Présentation du modeéle

Le premier cas numérique développé dans ce travail de thése, est celui visant a reproduire les
résultats obtenus expérimentalement lors de I’essai de percolation. Il est ainsi modélisé une
éprouvette de 50 mm de diameétre pour un élancement de 2 (Figure 178). Le maillage est
composé¢ de 1071 nceuds et 2000 mailles triangles. Une hauteur de maille représente une
hauteur inférieure a 2 mm. Les paramétres d’entrer comme la poussée hydraulique de 1’eau de
percolation (0,3 bars de pression) et la concentration utilisée sont similaires a I’expérience.

0,05m

< >

Pression = 0 MPa

0,1m concentration homogéne

Csat = 0,015 mol/L

2S00

2oas

GLAREa -+ > : . : 3 " Pression = 0,03 MPa (soit 0,3 bars)
y boad a5 fat s Cata s

L .‘1; — T [H b ,‘Déplacements bloqués (horizontaux et verticaux)

Perturbation
C = 0,001 mol/L

Figure 178 Schéma du modé¢le d’éprouvette des conditions initiales.
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2) Résultats

a) Eprouvette avec une porosité uniforme

Le calcul est réalisé pour une durée de 60 jours (soit la periode de 2 mois expérimentale).
Afin de faciliter le calcul, les paramétres du modele dépendants des résultats expérimentaux
(qui avaient été exprimées en secondes dans le chapitre 3) sont convertis en jours. Les valeurs
retenues en entrée sont celles d’un gypse saccharoide pur et sont présentées dans le Tableau
54.

Tableau 55 conversion des parametres dépendants du temps de la seconde a une période journaliére

. Valeurs du parameétre en Valeurs du parameétre
Parametre .
seconde en jours
Coefficient de diffusion (m2.sec™) 1.0.e® 8.6.e”
Taux de dissolution pour une vitesse nulle 1.7 1469
(mol.m?.sec™)
Effet de la vitesse sur le taux de dissolution 6.0. e 5184
(mol.m™.sec?)
Perméabilité (m?) 3.
Porosité (%) 0.1
Diameétre de pore (m) 1.10°
Volume molaire (m*/mol) 7.5.e°
Concentration de saturation (mol.L™) 15.e”
Module d’élasticité (GPa) 20
Coefficient de Poisson 0.28
Cohésion initiale (MPa) 4.0
Cohésion limite (MPa) 0.2

Le résultat de la simulation montre une diminution de la concentration dans la zone dissoute
avec la propagation du front de dissolution avec le fluide sous saturée. Dans le cas présenté, la
porosité initiale (d=0,1) est uniforme et homogéne sur I’ensemble de I’éprouvette numérique.
Cette uniformité dans la distribution des parametres favorise la propagation de la perturbation
de maniere uniforme et prend 1’aspect d’une dissolution de surface (par rangée de mailles)
(Figure 179). 1l est considéré une maille entiérement dissoute lorsque sa porosité atteint 90 %
(9©=0,9). La dissolution ne commence a affecter la porosité qu’aprés une quinzaine de jours
de simulation.

initiale 15 jours 30 jours 60 jours Porosnte

075
10,25

Figure 179 Evolution de la porosité avec la dissolution par ligne de maille

Ainsi la dissolution dans le modeéle réalisé affecte une épaisseur de 8 mm de gypse (Figure
180), dont environ 4 mm sont completement dissous (porosité > 0,9). Ce taux de récession
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apparait cohérent par rapport a nos résultats expérimentaux de 1 a 2,5 mm pour la méme
durée d’expérimentation selon 1’éprouvette considérée (chapitre 3, partie B). Nos résultats
comportent 1’apparition de chemin préférentiel qui ont canalisés le fluide sous saturée et
freiné la dissolution dans une partie des échantillons a partir de 1 mois de mesure.

A 1 mois de simulation, la récession de 1’éprouvette numérique est de 1 a 2 mm ce qui est
concordant avec 1’hypothese du chapitre précédent selon laquelle le chemin préférentiel
inhiberait en partie la dissolution de surface. Le gradient de dissolution, qui représente
I’épaisseur de gypse en cours d’altération mais non entierement dissous est ainsi d’environ 4
mm. Ce front de dissolution apparait comme peu épais du fait de la relation entre vitesse
d’écoulement et diffusion. La diffusion est un paramétre beaucoup plus lent (8.6.® m2jours™)
que la vitesse. La porosité évolue donc selon un front linéaire, avec un gradient de dissolution
millimétrique qui est également uniforme. Cette absence d’évolution hétérogéne, comme
observé expérimentalement, provient de I’'uniformité parfaite du modele numérique et de
I’absence d’hétérogénéité dans les différents parameétres du modele (diameétres des pores, des
variations locales de porosité...).
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__ 08 [— x— \ porosité initiale
@ 06 AN Porosité a 7 jours
g 0.4 \ \ Porosité a 30 jours
< 0.2 - Porosité a 45 jours
0 | Porosité a 60 jours
0 0.002 0.004 0.006 0.008 0.01

Hauteur (m)

Figure 180 Evolution de la porosité dans la simulation d’une éprouvette de gypse saccharoide pur avec une
distribution homogene de la porosité sur le premier centimetre modélisé.

Dans la premiére partie de ce chapitre, il est présenté les équations utilisées pour développer
notre modeéle ou I’ensemble des parameétres sont interdépendants vis-a-vis de la porosité
(évolution de la taille de pore, de la mécanique...). L’évolution uniforme de la porosité
conduit donc a une évolution similaire des autres parameétres avec une évolution par rangée de
mailles (Figure 181). Un effet de bord et purement numérique est observé mais n’affecte pas
les résultats.
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Figure 181 Evolution aprés 60 jours de modélisation
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La perméabilité évolue dans le maillage suivant la méme surface que la porosité. Sa valeur
passe ainsi de 3.10™° m2 & 1,8.10° m2 Le diamétre de pore s’accroit également par un
doublement avec un diametre maximal de 20 um (Figure 182). Ce résultat apparait cohérent
avec les résultats de porosimétrie mercure décrit dans la partie B du chapitre 3. Il y est
observé un agrandissement de méme ordre de grandeur du diamétre de pore aprés 2 semaines
de percolation sur le premier centimeétre. Il est a noté un effet de bord purement numérique sur
les mailles a I’interface perturbation-gypse sain (cercle vert sur la Figure 181).

Dans la suite de I’expérimentation, ce diametre de 20 pm apparait dans les sections plus
profondes en méme temps que les chemins préférentiels. Nous avions alors formulées
I’hypothése qu’a partir de ce diamétre de 20 um, 1’évolution vers une porosité maximale est
rapide.

= Diametre de pore initiale Diameétre de pore a 15 jours == Diameétre de pore a 30 jours

ﬁoll)siamétre de pore a 45 Jours Diamétre de pore a 60 jours
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Hauteur (m)

Figure 182 Evolution du diamétre de pore dans la simulation d’une éprouvette de gypse saccharoide pur avec une
distribution homogene de la porosité

Les résultats de ce premier modele numérique permettent de modéliser la dissolution du gypse
de maniére proche a ce qui a été observé expérimentalement en termes de régression de
surface et dans 1’évolution du diamétre de pore. La dissolution prend ici un aspect uniforme a
I’image de 1’éprouvette modélis¢, ce qui empéche le développement de chemin préférentiel.
L’absence d’apparition de ces conduits conduit a une régression de surface légerement plus
importante que celle obtenue expérimentalement (1 a 2 mm). Cette régression est retranscrite
dans le méme ordre de grandeur avec un gradient de dissolution se mettant en place sur
environ 8 mm, ce qui peut correspondre aux observations faites avant la mise en place de la
dissolution hétérogéne. La mise en place de variable dans la distribution des parametres
pourraient amenées a développer ses conduits préférentiels.

b) Variabilité des parametres

Dans ce point, il est testé la réponse du modele et de sa sensibilité en changeant une partie des
valeurs dans les parametres utilisés. Ainsi il a été effectué le méme calcul que décrit ci-dessus
avec le changement d’une variable. Chaque variable modifiée est calculée plusieurs fois pour
différentes valeurs. Cela dans 1’objectif de mieux rendre compte de la sensibilité du modele
proposé a ces variables. Il est ainsi testé les parametres suivants :

- porosite,
- diamétre de pore,
- la perméabilité.
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L’évolution de la dissolution en modifiant la porosité totale est synthétisée dans la Figure 183.
Une premiere information est que pour une porosité inférieure a 6% (D=0,06), le calcul ne
converge pas au-dela de 20 jours de simulation. Les porosités initiales inférieures a 10%
montrent une plus grande dissolution en profondeur de dégradation atteinte et en porosité
maximale (©=0,9). Pour les porosités initiales supérieures a 10 %, la profondeur d'altération
totale (®=0,9) n’évolue pas et s’arréte a 4 mm de hauteur. Cette augmentation de la
profondeur d’altération est liée a la vitesse du fluide qui pour une méme pression en entrée du
systeme propage la perturbation plus loin pour un volume inférieur de porosite.
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Figure 183 Evolution de la dissolution en fonction de la porosité initiale.

La Figure 184 représente 1’évolution de la propagation du gradient d’altération en fonction du
diametre de pore introduit. Plus le diametre de pore initial est important, moins la dissolution
se développe en profondeur. Il est intéressant de noter que, quelle que soit la valeur initiale
appliquée, elle double pour obtenir une dissolution totale (®=0,9).
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Figure 184 Evolution de la dissolution en fonction du diamétre de pore.

Cette réduction de la dissolution avec 1’agrandissement du diamétre de pore s’explique par
I’évolution de la surface de réaction. Bien que cette surface augmente avec le diametre de la
sphére considérée, le nombre de pore va diminuer pour un méme volume de vide. Ainsi pour
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une porosité fixée a 10%, I’augmentation de la surface de réaction avec 1’augmentation du
diametre ne suffit pas a compenser la réeduction du nombre de pores nécessaires pour définir le
volume de vide initiale (Tableau 57). Pour rappel, le nombre de pore est déterminé au début
du calcul puis est constant, la dissolution se faisant a partir des surfaces disponibles dans la
porosité. Comme pour la porosité discutée ci-dessus, la largeur du pore va avoir un réle sur la
vitesse d’accélération en réduisant le diameétre.

Tableau 56 Détermination de la surface réactive en fonction du diamétre de pore pour une porosité de 10%

Diameétre de pore Volume d’un pore Surface d’un pore Nombre de Surface totale
(m) (m°) (m?) pore (m?)
1.00E-04 4.19E-12 3.14E-08 2.39E+10 750
1.00E-05 4.19E-15 3.14E-10 2.39E+13 7500
5.00E-05 5.24E-13 7.85E-09 1.91E+11 1500
1.00E-06 4.19E-18 3.14E-12 2.39E+16 75000

Le calcul est également effectué pour différente valeurs de perméabilité initiale. L’effet de la
perméabilité sur I’évolution du front de dissolution est synthétisé dans la Figure 185. Quel que
soit la perméabilité définie initialement, elle augmente d’un facteur 1.10° lorsque la porosité
atteint sa valeur limite (0,9). Des valeurs de perméabilité inférieure & 1.10™°, ne permettent
pas sur la période considérée d’atteindre la porosité maximale sur la période de simulation (60
jours). Dans ce cas le front de dissolution n’est pas affecté¢ en termes de profondeur atteinte.
Si la perméabilité initiale est suffisante pour que la porosité atteigne sa valeur limite en cours
de calcul, alors le front de dissolution progresse du fait de 1’écoulement hydraulique.

[]

1E+01
1.E«00
1E0
1E-02
1E-03

0 05 001

—k=3edm! —k=3el0m’ —k=3ellm?

profondewr fm)

0015 002 0025 003

LE-04
LE-05
1.E-D&
LE-07
LE-08
1E09

Permeabilité (m®)

003> 0.04 1 0 0.005

=
sl

k=3.e-12 m?

profondeu

001 Q015 002

r{rnzj

0025 003 0035 004

=
g

=
‘-q

Porasite (%)
S 5 s D
LW B b oo

=
b

1.E-10

1E11
1E12

=]
-

0

Figure 185 Evolution de la propagation du front de dissolution en fonction de la perméabilité initiale. A :
perméabilité. B : porosité

c) Résultat pour une éprouvette avec une porosité hétérogéne

Un essai de distribution d’une porosité non homogene est effectué pour essayer de générer des
chemins préférentiels. 1l est appliqué au maillage une loi de distribution aléatoire de la
porosité. La porosité moyenne utilisé est toujours de 10% avec une amplitude de +/- 2% de
porosité, soit 1’écart type obtenu lors de la caractérisation du facies en porosimétrie a 1’eau
(voir chapitre3.A). La distribution réalisée est présentée dans la Figure 186.
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Figure 186 Distribution hétérogéne de la porosité dans une éprouvette numérique de gypse avant (a) et apres(b)
simulation de percolation d’eau pure pendant 2 mois.

La mise en place de cette hétérogénéité initiale ne permet pas de générer de dissolution
hétérogene. Elle affecte néanmoins la dissolution avec une augmentation de la régression de
la surface de 2 mm a 1 cm (Figure 180 et Figure 187). Le front de dissolution affectant la
porosité atteint 1,5 cm. Ainsi ce modéle ne semble pas suffire pour expliquer, a partir des
résultats expérimentaux obtenus, la mise en place des chemins préférentiels dans notre
modele. 1l se peut que la raison en soit la finesse du maillage ou la taille du modéle ou les
paramétres de couplage HCM adoptés. En effet les chemins préférentiels apparaissent
toujours avec un espacement caractéristique et dans des conditions tres spéciales qu’il faut
pouvoir bien respecter et reproduire dans le modele numérique.
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Figure 187 Evolution de la porosité dans la simulation d’une éprouvette de gypse saccharoide pur avec une
distribution hétérogéne de la porosité

Le développement d’une distribution des diametres de pore en fonction de plusieurs diamétres
et de maniere représentative (en quantité) du résultat d’un essai de porosimétrie par intrusion
de mercure pourrait peut étre amener a 1’apparition dans le calcul de chemins différentiels. Ce
qui serait cohérent avec les variations de surface réactive et de leur effet sur la dissolution.
Cette idée est similaire a ce qui a été proposé par (Ha, 2012) (voir chapitre 1.D). Cette piste
n’a pas été explorée dans ce travail I’analyse des conditions nécessaires pour la reproduction
des chemins preférentiels constitue une perspective intéressante pour etoffer le systéme
proposé et développement le travail ici présenté.

239



CHAPITRE 4 : MODELISATION NUMERIQUE

Synthese : |’ensemble d’équations proposées et présentées en premiere partie de ce
chapitre apparait capable de décrire [’évolution d’une éprouvette de gypse soumise a une
altération par percolation de méme nature que lors de la campagne expérimentale. Le
taux de récession et [’évolution des parameétres comme le diamétre de pore de [’ordre de
20 um. Toutefois, la mise en place d’une porosité uniforme entraine une dissolution par
réegression de surface sans évolution interne de la masse de gypse. L éprouvette modélisée
étant parfaitement uniforme, le développement des chemins préférentiels ne peut se
développer.

II. Evolution d’'une structure géotechnique sur du gypse

1) Description du modéle

Le cas modélisé représente un massif théorique tel qu’il pourrait étre rencontré en lle-de-
France (Figure 188 et Figure 189). La hauteur de la couche de gypse modélisée est de 20 m,
soit 1’épaisseur de la premiére masse (Vachat, 1982; Toulemont, 1986). La couche modélisée
est en contact avec une couche de calcaire ou il ne se déroule pas de dissolution. La
dissolution chimique proviendra de la propagation d’un front de fluide sous saturée depuis la
surface du calcaire. La surface de la couche gypseuse n’est soumise a aucun phénoméne
d’altération, la réaction se déroulant uniquement a 1’interface avec le calcaire. Ce fluide sous
saturée est supposée pénétrer en continu a I’image de ce que générerait une fuite d’eau non
identifiée. Afin de modéliser I’effet de la dissolution du gypse sur une structure géotechnique,
il est intégré au modele un batiment (sous la forme d’une dalle) de 10 m de long et
chevauchant la couche de gypse et de calcaire de maniére égale.

L’objectif est ici de modéliser I’effet de la dissolution d’une masse de gypse a 1’échelle du
massif et la réaction d’une structure placée sur cette strate de gypse. La dissolution de surface
que généreraient les précipitations sur une couche de gypse a nue n’est pas modélisée. La
structure géotechnique modélisée ici est un batiment exercant une contrainte initiale de 3
MPa. Afin de ne pas entrainer d’interaction entre la couche de calcaire et la couche de gypse
avant ’arrivée de la perturbation, il est intégré une couche « gypse altéré » a I’interface. Cette
couche est peu épaisse (de I'ordre de 10 cm, soit une rangée de maille). Les propriétés
attribuées a cette couche sont identiques a celle du gypse mais ne participent pas a la
dissolution et ont un réle de tampon.

Figure 188 Maillage mise en place et conditions aux limites fixant le déplacement Ux =0 (en rouge)
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Figure 189: Schéma du massif avec la perturbation chimique et la contrainte du batiment. Les axes rouges
représentent les positions des coupes présentées ci-dessous. Les points verts, les points de suivi du déplacement.

Les conditions aux limites sont des déplacements égales a 0 en x sur les extrémités du calcaire
en verticale et 0 en y sur la limite inférieure du massif. Les parametres retenus en entrée du
modele sont regroupés dans le Tableau 57 et sont similaires a ceux utilisés dans le cas
précédent pour la modélisation d’une éprouvette de gypse saccharoide pur. Il est ici activé la
partie mécanique via 1’évolution du paramétre de cohésion tel que décrit dans la premiére
partie de ce chapitre. Afin d’accélérer les calculs, la perméabilité du calcaire est augmentée a
2.10° m2. Il ne participe pas a la dissolution, ainsi I’augmentation de sa perméabilité permet
simplement de faire accélérer la propagation de la perturbation dans le massif, pour initier
plus rapidement la dissolution et favoriser la réalisation du calcul.

Tableau 57 Paramétres d’entrée utilisé pour la modélisation du gypse dans la dissolution d’un massif.

paramétre Valeurs du parameétre
Coefficient de diffusion (mz.jours'l) 8.64E%"
Taux de dissolution pour une vitesse de fluide nulle
2. 1 1470
(mol.m™.jours™)
Effet de la vitesse sur le taux de dissolution
2. 1 5184
(mol.m™.jours™)
Kn (mol.m?.jours™) 6.107
Perméabilité (m?) 2.107°
Porosité (%) 0.10
Diameétre de pore (m) 5.107
Volume molaire (m*/mol) 7.5.107
Concentration de saturation (mol.L™%) 15.10
Coefficient de Poisson 0.28
Cohésion initiale (MPa) 4.00
Cohésion limite (MPa) 0.20
Angle de frottement (°) 10
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2) Résultats
a) Initiation de la dissolution et progression de la perturbation chimique

Le calcul est réalisé initialement sur une période de 300 000 jours (environ 800 ans) avec un
pas de temps de cent jours. La propagation de la perturbation chimique dans le plan vertical
du massif (x=60 m) est représentée par la Figure 190.
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Figure 190 Progression de la perturbation chimique dans le calcaire sur 300 000 jours.

Le front d’avancement est tracé sur un méme segment dans la couche de calcaire. La
perturbation avance de maniere uniforme sur I’ensemble de la couche de calcaire et affecte
I’ensemble du massif sur la période de calcul effectuée. La perturbation fait migrer la
concentration initiale dans la couche de calcaire de maniere verticale avec une augmentation
locale de la concentration en avant de I’arrivée de la perturbation chimique. Cette
augmentation est un phénomeéne similaire a celui décrit dans le cas précédent sur une
éprouvette numérique. Il s’agit d’un effet numérique 1ié au maillage et au « lessivage » de
I’eau saturée dans le calcaire.

La dissolution s’initie dés le premier pas de temps de calcul et ce quelle que soit sa durée ou
la finesse de pas de temps sélectionné. Elle commence sous le « béti », & 2 m de profondeur a
I’interface entre gypse et calcaire (Figure 191) suite & une diminution trés faible de la
concentration (0,001 mol.L™).- Cette diminution de la concentration est transitoire et revient a
la valeur initiale dans le déroulement du calcul. La dissolution reste néanmoins active et se
développe dans cette zone. Cette réduction de la concentration génére une augmentation de la
porosité de I’ordre de 10% (de 10 a 20%) sur les 300 000 jours de la simulation. La
dissolution sur I’ensemble du temps de calcul affecte 1,5 m de profondeur de la couche de
gypse. Cette épaisseur (plan horizontal) de 38 a 39,5 m se dissout préférentiellement suivant
une régression de surface avec I’augmentation de la porosité jusqu’a la valeur limite (0,9, voir
partie A du chapitre) avant de progresser plus loin. La zone en cours de dissolution présente
une légére sursaturation (+ 0,0002 mol.L™) qui pourrait correspondre & la libération des
éléments de la phase solide vers la solution avant qu’ils ne soient transportés ou a une
fluctuation purement numérique.

Une fois la dissolution initiée, la porosité évolue par une augmentation de son volume suivant
un phénomene de surface plutdét que par la formation d’un gradient de dégradation en
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profondeur. Ce qui est concordant avec 1’évolution de 1’éprouvette modélisée précédemment.
La dissolution et I’augmentation de la porosité Se propageant verticalement le long de
I’interface gypse-calcaire (Figure 193). Ce qui peut étre expliqué par la faible perméabilité du
gypse qui freine la propagation de la perturbation vers le centre de la couche. La dissolution
se développe ainsi le long de I’interface.
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Figure 191 Evolution de la concentration (A) et de la porosité (B) a ’interface gypse — calcaire & 2 m de profondeur

Cette perturbation est un phénoméne numérique ayant lieu en debut de calcul avec des
hétérogénéites tres faibles de concentration qui initie une dissolution locale et lente, de 1’ordre
de 0,5% sur les 1 000 premiers jours et affecte une seule maille. Ce phénomene apparait ainsi
comme une évolution du modéle numérique a partir de faibles variations qu’il a généré
automatiquement a partir des fluctuations des paramétres. Par exemple, 1’attribution d’une
porosité de 0,1 a 1 maille peut étre prise en compte dans le logiciel comme 0,9999%.

La mise en place du front d’altération et 1’augmentation de la porosité entraine une
accélération de la vitesse d’écoulement dans les zones affectées par le front d’altération
(Figure 192). La vitesse initialement nulle, compte tenu de la faible perméabilité du gypse,
augmente ainsi jusqu’a une vitesse de I’ordre de 1 & 3.107° m/jours dans les zones totalement
dissoutes (9=0.9).

Vitesse d'écoulement
(m/jours)

Figure 192 Vitesse d’écoulemnt du fluide apreés 500 000 jours de dismulation
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Figure 193 Evolution de la porosité a I’interface calcaire-gypse par dissolution du gypse de 0 & 300 000 jours
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L’augmentation de la porosité semble canaliser 1’écoulement. En effet, la vitesse diminue
dans la zone de calcaire (a droite) au fur et a mesure de la dissolution du gypse Figure 194. I
se forme ainsi un conduit canalisant 1’essentiellement de 1’écoulement et diminue fortement
(proche de 0) I’écoulement dans le calcaire.
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Figure 194 Evolution de la vitesse d’écoulement avec ’avancement de la simulation.

b) Evolution en partie basale de la couche de se

Aprés 100 000 jours de simulation (274 ans), une seconde zone de dissolution apparait dans la
partie basale de la couche de gypse (cercle rouge de la Figure 193). La dissolution s’initie ici
par ’arrivée de la perturbation chimique. La dissolution s’effectue d’une manicre similaire a
la premiére zone de dissolution avec une augmentation initiale (+0,001 mol/L)de la
concentration (Figure 195A). Cette fluctuation de concentration est liée au faible avancement
de la dissolution qui limite la possibilité de transporter les éléments dissous, le
renouvellement en fluide sous saturé est donc ralenti et les produits de réactions s’accumulent.
Une fois la dissolution ayant suffisamment augmenté la porosité, le renouvellement de fluide
se fait plus rapidement et permet de maintenir la dissolution de maniére continue et d’éliminer
les produits de dissolution au fur et & mesure. A 150 000jours, la porosité a déja augmentée
avec la dissolution jusque 30% (Figure 195B). C’est a ce moment que la concentration
diminue. Il est observé une accélération de la dissolution a partir de ce point et la progression
en profondeur de la dissolution. La porosité passe ainsi de 40% a 65% entre 200 000et
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250 000 jours et de 65 a 90% entre 250 000 et 300 000 jours. La dissolution affecte une
épaisseur de 1,5 m environ tant que la porosité ne dépasse pas 50%. Une fois ce seuil atteint,
I’on observe une progression en profondeur de la dissolution jusqu’a une épaisseur de 3,5 m
de zone affectée par la dissolution en fin de simulation (Figure 195B). La dissolution se
diffuse également de maniére latérale le long de I’interface. L’ensemble de la couche de gypse
ayant été affectée par la dissolution pendant la période de simulation sur la zone d’interface.
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Figure 195 Evolution de la concentration (A) et de la porosité (B) a I’interface gypse — calcaire & 16 m de profondeur

Afin de valider I’augmentation de la concentration en éléments dissous dans la zone réactive,
le calcul a éte effectué jusqu’a 500 000 jours de simulation. Cette augmentation est constante
méme une fois la phase solide completement éliminée (Figure 196). L’accumulation des
produits de dissolution dans la zone dissoute est faible de 1’ordre de 0,0004 mol.L™ sur la
période de simulation. Il pourrait s’agir d’une quantité d’especes ioniques que le transport ne
peut éliminer immédiatement ou d’une partie des espéces en solution provenant des couches
supérieures et transportés dans la zone inférieure. Cet effet d’une légere sursaturation
concorde avec les travaux de Toulemont(1986) ou les couches de gypse in situ du bassin
parisien se dissolvent en périphérie (par régression de surface) et le « coeur » de la lentille de
gypse est préservé par la saturation du fluide dans les zones dissoutes avec une migration
lente des produits de la réaction de dissociation. Ici, la dissolution se poursuit car la
perturbation chimique, qui est tres fortement sous saturée, est exercée de manére constante.

Une telle perturbation est peu probable en conditions réelles mais est utilisée ici pour tester ce
modele.

L’évolution de la porosité, une fois la dissolution initiée, évolue rapidement jusqu’a un palier
de 30%, ou la dissolution semble ralentir. Ce palier dure environ 100 000 jours avant que la
porosité n’évolue a nouveau jusqu’a la dissolution compléete du gypse.
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Figure 196 Evolution de la concentration en calcium avec I’avancement de la dissolution

L’évolution des parametres liés a la porosité évoluent de la méme maniére que pour le cas
précédent (une éprouvette) avec un doublement du diamétre de pore (de 5.10° & 1.10” m) et
de la perméabilité (de 3.10"°m2 & de 1,5.10°m2) (Figure 197). Ces évolutions sont cohérentes
avec la dissolution. Le développement du diameétre de pore par son doublement est intéressant
car il correspond a ce qui a été observé expérimentalement dans les parties basales des
éprouvettes en percolation (chapitre 3.B). Toutefois, la dissolution générant un vide complet
de ces zones, il serait attendu une perméabilité beaucoup plus importante ainsi que des
diamétres beaucoup plus développés. Le diametre de pore suit une évolution parfaitement
similaire a la porosité alors que la perméabilité marque une évolution en palier vers 60 et 70%
de porosité. Ces porosités correspondent a la progression du front de dissolution dans la
Figure 195.
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Figure 197 Evolution de la perméabilité et du diameétre de pore avec la dissolution

L’évolution des propriétés mécaniques du milieu poreux est établie a partir de I’évolution du
parameétre de la cohésion en fonction de la porosite comme définit dans la premiere partie de
ce chapitre. Lors de la mise en place du modéle, la cohésion initiale du gypse est fixée a 4
MPa mais I’on observe ici sa diminution a 3,2 MPa dés le lancement du calcul et alors que la
dissolution n’est pas encore active a cet endroit (Figure 198). Cette réduction de cohésion peut
étre un effet de la dissolution dans la partie haute de la couche de gypse ou a la contrainte
qu’exerce le bati a proximité de I’interface. En effet, en profondeur de la couche de gypse, la
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cohésion n’est pas modifiée pendant la période de simulation et si la dissolution n’atteint pas
ces zones (Figure 198).

Une fois la dissolution active et entrainant 1’augmentation de la porosité, la diminution de la
cohésion est initiée et s’accorde avec I’augmentation du volume de vide. Une fois le palier de
30% de porosité passé, la réduction de la cohésion n’entraine pas une rupture nette mais une
diminution linéaire cohérente avec le comportement plastique du gypse.
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Figure 198 Diminution de la résistance mécanique (via la cohésion) avec la dissolution

L’objectif de cette simulation est d’évaluer le passage d’un modéle centimétrique a
décamétrique a partir des équations et des résultats expérimentaux obtenues dans lechapitre
précédent. Le changement d’échelle apparait cohérent avec le premier cas numérique en terme
d’évolution avec une augmentation de la porosité avec I’arrivée de la pertubation chimique et
I’évolution des parameétres associés (perméabilité, cohésion...).

Un second intérét est 1’évolution d’une structure (ici un « bati ») placé en chevauchement de
la couche de gypse et de son affaissement. La dissolution entraine 1’apparaition d’un
déplacement de la couche « bati ». Ce déplacement apparait a partir de 200 000 jours de
simulation (Figure 199). La figure présente 1’évolution pendant la simulation de 3 points pris
dans la couche bati, I’un au-dessus du gypse, un second au-dessus de I’interface et le dernier
au-dessus de la couche calcaire.

Les déeplacements observés sont inférieurs au millimétre sur la période de simulation calculée
par le logiciel, ce qui apparait comme un déplacement réduit de la structure notamment en
prenant en compte 1I’épaisseur de gypse dissous a proximité de I’interface. Le déplacement se
concentre sur la partie chevauchant la couche de gypse et a I’interface, la partie au-dessus du
calcaire restant stable. Le déplacement apparait de maniére simultanée avec la dissolution a
200 000 jours et s’effectue dans les 2 directions, soit un mouvement rotationnel. Le
déplacement est essentiellement vertical avec 0,24 mm de déplacement dans la partie posée
sur le gypse du bati.
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Figure 199 Déplacement de la couche béti avec la dissolution de la couche de gypse. A : évolution verticale. (Uy) B :
évolution horizontale (Ux).

Ce cas de simulation a permis de réaliser une transposition de notre ensemble d’équation de
I’échelle d’une éprouvette a 1’échelle du massif. Ce modele apparait encore perfectible
notamment avec cette anomalie numérique apparaissant dés les premiers pas de calcul mais
dont D’effet au final reste limité. La dissolution s’initie apres une période de migration
(d’environ 100 000 jours) dans la partie basale de la couche de gypse avant d’évoluer
latéralement suivant une dissolution par régression de surface. La dissolution en partie basse
et non sommitale peut s’expliquer par un effet d’écran de la structure bati vis-a-vis de
I’écoulement. Il apparait un gradient de dissolution une fois que la porosité au contact du
fluide de dissolution dépasse 50%. La porosité, une fois la dissolution active, évolue
rapidement jusque 30% avant d’observer un arrét de dissolution puis une reprise jusqu’a la
dissolution totale du gypse pour la maille considérée. Cette évolution est retranscrite dans les
autres parametres que sont la cohésion, la perméabilité et la mécanique (via la cohésion). La
relation de la porosité avec le diametre de pore et la perméabilité est fonctionnelle. Cette
dissolution entraine I’initiation d’un affaissement d’une structure géotechnique a son aplomb.
Ce déplacement est peu important (de 1’ordre de 0,2 mm) mais permet de valider I’ensemble
du modeéle et de ses équations.

La simulation est poursuivie jusque 10 000 000 jours pour essayer d’initier une rupture nette.
Ces durées de simulations sont bien sur peu réalistes et servent uniquement a éprouver le
systeme d’équations de transport réactif. Apres cette période, la dissolution a fortement
impacté le massif (Figure 200). La dissolution a consommé presque 1’ensemble du gypse sous
le «béti » et enticrement la base de la couche de gypse sur une hauteur d’environ Sm. Le
déplacement passe ainsi de 0,25 mm a 0,5 mm.
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Figure 200 Evolution de la porosité aprés une période de simulation de 10.10° jours.

Sur cette période de calcul, la porosité dissous completement une épaisseur supérieur a 3m de
gypse (porosité de 0,9) et partiellement 3,5 m. Ce qui met en évidence la mise en place d’un
gradient de dissolution. Dans la Figure 196, il était présenté que la concentration ne faisait que
s’accroitre avec la dissolution. Cette augmentation s’avere ici temporaire pour une durée de
simulation plus longue. Une fois la dissolution achevée en un point, la concentration va
ensuite diminuer avec 1’élimination des produits de réaction. L’on constate d’ailleurs que
I’augmentation de la concentration dans le calcaire diminue fortement, signe que la
perturbation chimique progresse. L’augmentation initiale correspondait bien au phénoméne
numérique décrit pour le cas d’une éprouvette.
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Figure 201 Evolution de la porosité et de la concentration & 11 m de profondeur sur 10 millions de jours.

Le déplacement initié par la dissolution est plus important sur les 2 millions de jours initiaux
ou se produit la moitié du déplacement (environ 0,25 mm) (Figure 202 et Figure 203). Le
tassement s’effectue ensuite de maniére constante sur le reste de la simulation. Le
déplacement horizontal (Ux) évolue suivant une méme allure mais dans une amplitude deux
fois inférieure au déplacement vertical.
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Figure 202 Visualisation de la déformé des déplacements en fin de simulation
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Figure 203 Déplacement de la couche bati avec la dissolution de la couche de gypse. A : évolution verticale. (Uy) B :
évolution horizontale (Ux).

Une fois le déplacement actif, le déplacement est continu sur I’ensemble du calcul et évolue
avec l’avancement de la dissolution. Ce déplacement est faible pour 1’ensemble de la
simulation. La moitié du mouvement est effectué lors de la premiére partie du calcul (2
millions de jours) avant d’évoluer de maniére plus lente. Le déplacement horizontal est 2 fois
inférieur a celui de ’axe vertical. Le déplacement d’une manicre générale prend 1’allure d’un
glissement le long de I’interface avec le calcaire au fur et & mesure de la dissolution (Figure
204). Ce type de déplacement sans rupture brutale peut étre lié aux propriétés plastiques du
gypse bien que la dissolution d’une telle épaisseur devrait conduire a une rupture plus nette.
L’activation d’autres paramétres meécaniques comme le frottement ou le module élastique
pourrait permettre d’affiner cette évolution.

Le logiciel Disroc dispose d’une fonctionnalité de calcul d’un coefficient de sécurité. Pour
rappel, ce coefficient est calculé pour dimensionner un systéme (ici une structure) en fonction
des charges potentielles qu’il devra endurer. Un coefficient de 1 est I’équilibre minimal, une
valeur inférieure induira une rupture. Il est en genéral prévu des marges de sécurité pour que
la structure puisse encaisser des évenements exceptionnels. Le calcul de ce coefficient indique
qu’il est compris entre 7,9 et 10 sur I’ensemble de la période de calcul.
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Initiale

Figure 204 Déplacement verticale sur 10 000 000 de jours

252

-0,36



CHAPITRE 4 : MODELISATION NUMERIQUE

Synthése : afin d’éprouver nos équations, il a été réalisé une simulation a l’échelle d’un
massif pour un cas purement théorique. Les équations étant basées sur des résultats
expérimentaux a [’échelle de I’éprouvette, cette simulation vise a en estimer le réalisme et
la solidité. Ainsi il est pris en compte un changement de couche géologique (calcaire-
gypse) ou seul le gypse est dissout de maniere active, via la propagation d’une
perturbation chimique. Il est également ajouté un élément simulant une structure
géotechnique chevauchant les 2 couches de matériaux pour évaluer le déplacement et
effet de la dissolution sur les structures humaines.

La simulation numérique permet d’initier la dissolution chimique avec [’arrivée de la
perturbation au contact du gypse et l’évolution de [’ensemble des paramétres associés
(cohésion, perméabilité....). La dissolution entraine la réduction de la résistance de la
couche de gypse et finit par affecter la structure géotechnique « béti ». Les tassements
engendreés restent toutefois minimes. L utilisation du seul paramétre de la cohésion semble
ainsi insuffisante pour [’aspect mécanique. L’évolution d’autres parameétres comme
[’angle de frottement ou le module élastique pourrait permettre d’améliorer cet aspect. En
revanche, le processus de la dissolution apparait comme satisfaisant. Une fois active, elle
évolue principalement de maniere régressive et un gradient d’altération apparait dans un
second temps avec une épaisseur limitée. Le calcul a été fait initialement sur une période
de 300 000 jours et [’épaisseur de gypse altéré (totalement ou partiellement) était de 3,5m,
soit un taux de récession de 1,8 mm/an. Le calcul a ensuite été effectué sur 10.10° jours.
L ’épaisseur de gypse altéré est alors de 6,5m, soit un taux de récession de 0,24 mm/an.

Cette évolution indique une atténuation de la perturbation avec [’avancement de la
dissolution qui entraine la libération d’ions qui doivent étre ensuite transportées, ce qui
freine le processus. Le taux de 2 mm/an est similaire a ceux observe dans la littérature
pour la dissolution du gypse en zone vadose (Calaforra and Pulido, 1996). Le taux de
récession de 0,2 mm/an est quant a lui du méme ordre de grandeur que celui obtenu par
(Aguila et al., 2022), 0,3 mm/an pour la simulation d’un massif de gypse avec une eau sous
saturée.

La perturbation chimique a donc un effet de dissolution « fort » & son arrivée au contact
du gypse et s atténuer avec la libération des ions en solution.

Noter aussi que les parametres de cinétiques considérés dans cette analyse conduisent a
des temps de dégradation extrémement longs (centaines de milliers de jours). Nous
n’avons pas voulu changer ces parametres qui sont issus des études bibliographiques et de
nos essais. Cependant on peut bien envisager d’autres configurations de matériau
(porosité...) et des chargements (charges hydrauliques et chimiques) qui accélerent ce
processus et aboutissent a des dégats observables sur des périodes de quelques décennies.
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C. Conclusions

Ce chapitre décrit le modele HMC développé au cours de ce travail de thése et les simulations
réalisés pour 1’éprouver. Les paramétres des équations_proposées sont établis a partir de
données expérimentales comme la porosité totale ou le diametre de pore obtenu par
porosimétrie d’intrusion de mercure. Il est fait I’hypothése d’une porosité de morphologie
sphérique se divisant en un nombre fini de pores du diametre de pore défini
expérimentalement. Ce qui déterminera une surface réactive qui a partir du taux de dissolution
expérimentalement obtenu initie la dissolution lorsque le fluide devient sous saturé.

La dissolution augmente la porosité suivant le volume massique de la roche considérée, ici le
gypse. A chaque itération, le nouveau diamétre de pore est calculé et la surface de réaction
mise & jour. Cette augmentation de la porosité entraine une accélération de la vitesse
d’écoulement (la perméabilité¢) qui amplifie la dissolution. La vitesse évolue ainsi suivant la
relation de Kozeny-Carman. Cet effet d’accélération est pris en compte a partir d’un
coefficient expérimental de 1’effet de la vitesse sur le taux de dissolution.

Les résultats expérimentaux n’ayant pas permis d’établir une évolution fine des parameétres
mécaniques, il a été fait le choix d’établir une relation a partir de résultats bibliographiques. Il
a éeté retenu le paramétre de la cohésion a partir d’un modele de Mohr-Coulomb élasto-
plastique.

Ces équations ont été implémentées dans le logiciel de modélisation par éléments finis Disroc.
Il est ensuite réalisé¢ une simulation numérique visant a reproduire a 1’échelle de 1’éprouvette,
I’évolution des échantillons soumis a ’essai de percolation décrits dans le chapitre 3. Les
résultats de la simulation présente une régression de surface linéaire et homogeéne inférieur a 1
cm (environ 8 mm). Ce résultat est légérement supérieur a I’expérience mais reste dans le
méme ordre de grandeur. La principale différence provient de la dissolution non homogene en
expérimental ayant conduit a 1’apparition de chemin préférentiel. L’éprouvette numérique
étant parfaitement homogene, il est normal que ce phénomeéne ne se soit pas développé. Les
équations introduites induisent une évolution des parametres associés a la porosité
(perméabilité, diametre de pore...) avec son augmentation. La perméabilité et le diametre de
pore sont multipliés par 2 avec la dissolution compléte du gypse. Ces résultats encourageants
pourraient étre améliorés ou affinés en essayant d’autres relations ou géométrie de pore.

Enfin une simulation a I’échelle d’un massif avec une interface de dissolution depuis une
couche de calcaire a été réalisée. Ce cas numérique vise un double objectif avec le passage a
une échelle plus importante de modélisation et I’intégration dans la simulation d’une structure
géotechnique sur le gypse. Cette structure géotechnique est mise en place pour évaluer
comment notre modele HMC affecte les batiments, en déclenchant des phénomenes
d’affaissements.

Les résultats quant a la partie initiation de la dissolution sont similaires a 1’échelle de
I’éprouvette dans 1’évolution de la masse de gypse avec un doublement de la perméabilité et
du diameétre de pore. La dissolution s’initie avec 1’arrivée d’une perturbation chimique de
fluide sous saturée et évolue suivant une régression de surface et un faible gradient de
dégradation. L ensemble de ces éléments ainsi que 1’évolution de la cohésion tend a confirmer
le modele établi. Toutefois, sans observation de terrain cette simulation reste fictive mais
permet de valider 1’objectif d’un modele HMC efficace. La structure géotechnique quant a
elle initie un tassement de faible amplitude (de I’ordre du millimétre) ce qui semble faible. Un
changement ou I’activation d’un parameétre supplémentaire (angle de friction...) pour la partie
mécanique permettrait d’affiner cet aspect.
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L’objectif principal de ce travail était de développer un ensemble d’équations qui, a partir de
parametres déterminés expérimentalement, permet de prendre en compte la dissolution des
roches dans 1’évolution d’un massif géologique. Ces équations ont été implémentées dans le
logiciel de modélisation par éléments finis Disroc et ont permis de reproduire de maniere
satisfaisante 1’évolution d’une éprouvette de gypse soumise & un essai de dégradation par
percolation.

Le gypse est une roche de la famille des évaporites. Il est largement répandu, que ce soit en
France ou au niveau mondial. Le gypse joue également un role dans le déclenchement de
glissement de terrain. Il est a I’origine de nombreux aléas cavités a partir de vides naturels
(parakarstification) ou anthropiques (fuite de canalisation, carriére souterraine...). L’étude
menée au cours de ce travail de thése a abouti a un modele couplé hydro-mécanique-chimique
(HMC), qui contribue a une meilleure connaissance et gestion de ces aléas.

Le gypse se forme le plus souvent dans un contexte lagunaire par précipitation d’ une saumure.
La composition de la saumure (salinité, matiére organique...) influence fortement la
morphologie des cristaux de gypse en termes de sphéricité ou de dimension. Aussi, différents
facies apparaissent comme le gypse albastroide sous forme de longue plaque massive de
plusieurs centimétres de long, le faciés matriciel d’aspect granulaire avec des éléments micro
a nanométriques ou encore le gypse saccharoide également granulaire avec des éléments de
quelques centaines de microns. Des interstratifications liées a des dép6ts de minéraux
secondaires peuvent également étre présents.

La texture granulométrique et la morphologie des facies peu différenciés dans les études de la
littérature ont été prises en compte dans ce travail de these, ce qui en fait sa spécificité. Si les
propriétés mécaniques du gypse, qui est une roche plastique, varient de 2 a 50 MPa en termes
de résistance a la compression avec des porosités totales (N;) de 0 a 20%, ces propriétés
fortement hétérogénes sont rarement décrites de maniere compléte et mis en relation avec la
microstructure propre a chaque facies gypseux, ce qui constitue une source d’approximation
sur les paramétres d’entrée pour une modélisation HMC a partir de valeurs de la littérature.

Afin d’obtenir les paramétres nécessaires a 1’établissement des équations permettant de
prendre en compte la dissolution du gypse en considérant les faci¢s pour prédire 1’évolution
d’un massif géologique, un important travail expérimental a été effectué sur six faciés de
gypse venant pour 4 d’entre eux d’lle de France (gypse matriciel, saccharoide pur, albastroide
et fer de lance avec un taux de gypse > 90%) et 2 d’entre eux du Sud Est de la France (gypse
orogénique et saccharoide a interlits avec des teneurs en gypse de 80 a 90%). Ce travail de
caractérisation compléte et poussée a permis d’établir les bases d’une classification des faciés
de gypse a partir de leurs propriétés texturales et granulométriques.

Le facies albastroide est massif et non poreux (a ’exception de quelques fissures). Il se
compose de cristaux centimétriques blancs et possede le module d’¢lasticité le plus important
parmi les facies testés (Eq4,n=36 GPa), contre par exemple 16,8 GPa pour le facies fer de lance.
Celui-ci se compose de minéraux avec des macles de fer de lance imbriqués et présente une
porosité totale importante (N; =11 %) entre ces imbrications et sans doute sous-estimée
compte tenu de la méthode de mesure.

Les gypses matriciels et saccharoides sont d’aspect granulaire avec des porosités hétérogénes
selon le banc analysé (de 3 a 12%). Cette hétérogénéite est due aux conditions lagunaires de
formation du gypse. Il est utilise dans ce travail de thése des échantillons provenant d’une
carriére de région parisienne exploitant les 1% et 2°™° masses du gypse priabonien. Des
échantillons avec une porosité de 1’ordre de 10% sont utilisés. Le gypse matriciel présente une
granulométrie fine (de I’ordre du micrometre) avec une porosité bimodale de faible dimension
(0.1 et 0.7um), alors que le gypse saccharoide présente quant & lui une porosité unimodale
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avec un diameétre entre 10 et 20 um. Leurs modules élastiques sont similaires, soit environ 20
GPa.

Le faciés saccharoide avec des interlits d’argiles et d’oxydes de fer venant du Sud Est de la
France est proche du gypse saccharoide « pur » parisien avec une porosité équivalente et une
structure assez proche, les inter-stratifications générant une structure bimodale avec un
diametre de pore de 20 um et une macroporosité autour de 150 um. Enfin, un gypse de la
région de Toulon a permis de prendre en compte les effets d’un contexte orogénique sur les
propriétés du gypse. Ce contexte géologique entraine la migration des masses du gypse en lien
avec leur plasticite et conduit a la formation de nappe de charriage et de diapir. Ce gypse est
donc fortement compacté, ce qui entraine une réduction de sa porosité et I’apparition de
plissement. Sa porosité atteint seulement 3,5% et est non structurée. Elle se localise dans des
interlits d’argiles et de minéraux accessoires, ce qui limite les écoulements dans ce facies.

Au final, la caractérisation des faciés a conduit a 1’élaboration d’une classification (Figure
205) du gypse a partir de leur granulométrie et de leur aspect (massif, granulaire). L’ensemble
de ces résultats fait ’objet d’un article (Soumis a 1’heure actuelle). La prise en compte de la
porosité pour chaque faciés conduit a donner une estimation de leur sensibilité a 1’apparition
de chemins préférentiels (aussi appelés digitations). Le volume de pore et surtout le diamétre
d’acces sont des éléments permettant de définir si ces conduits apparaitront rapidement lors
d’un essai de percolation. Des gypses saccharoides avec un diamétre de 10 um n’ont ainsi pas
développé de chemins préférentiels avec une porosité totale (N;) inférieure a 5 %. Ce méme
facies avec ce diameétre a développé des chemins préférentiels au bout de 1 mois de
percolation, mais avec une porosité¢ de 10%. La présence d’une macroporosité¢ développée,
comme c’est le cas pour le gypse saccharoide a interlits, conduit & un développement encore
plus précoce des chemins préférentiels.

Proposition de classification du gypse

-

Minéraux d'aspects Minéraux d'aspects
massifs granulaires

Cristaux centimétriques Cristaux dont les

de forme fer de lance ) il Minéraus micrométriques Minéraux supérieurs 3 100 micrométres
contaurs sant difficilement Gypse matriciel Gvpse taccharoide
Gypse fer de lance discernahles
Peu sensible
sensible aux digitations
aux digitations
Absence de plissement Présence de plis pOrosité <5%  porosité > 5%
Gypse albastroide et stratifications ) | )
Peu sensible tansible
Pew sensible Gypse de contexte ; T Sensiile
ST aux digitations aux digitations
yux digitations orogenique
Peu sensible
aux digitations

Figure 205 Proposition de classification des différents faciés du gypse et de leur sensibilité a I’apparition de chemins
préférentiels.

L’intérét était ici de décrire différents types de structures gypseuses et d’obtenir des valeurs
expérimentales cohérentes entre elles (relation entre porosité et module élastique...) pour la
réalisation de notre ensemble d’équations et nos modeles numériques (voir conclusion du
chapitre 3). Elle a été établie a partir des résultats de cette thése qui visaient a obtenir des
parameétres de modélisation et non une classification, ce qui en limite le champ. Elle repose
ainsi principalement sur la granulométrie et la porosite.
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Compte tenu de I’existence d’une porosité structurée dans la plupart des gypses observés, la
présence d’écoulement interne a la roche devient possible, ce qui améne la formation d’un
gradient d’altération. Cette considération est assez nouvelle et rarement envisagée dans le cas
des roches gypseuses que 1’on décrit comme des roches solubles via leur surface.

Aussi des essais de percolation d’une durée de 1 semaine, 2 semaines, 1 mois et 2 mois ont
permis de mettre en évidence les profils de dissolution sur les 3 faciés retenus pour cette
étude, a savoir le gypse matriciel et les faciés saccharoides. L’essai de percolation avec de
I’eau pure (fortement agressive vis-a-vis du matériau) a permis de mettre en place un gradient
de dégradation au niveau de la porosité qui devra étre confirmé en conditions
environnementales in situ. L’ensemble de ces résultats fait 1’objet d’un second article en cours
de rédaction.

Le gypse matriciel n’a pas présenté d’évolution sur le mode des chemins préférentiels du
fait de sa structure poreuse (nanoporale) contrairement au gypse saccharoide. Cette
observation importante a permis de montrer le r6le majeur de la taille et quantité de pores
dans le matériau quant a ’initiation de chemins préférentiels (la présence d’hétérogénéités est
un second facteur a prendre en compte). La porosité du gypse matriciel avec des dimensions
faibles a conduit a une dissolution principalement via les interfaces entre grains. Un autre
point important observé lors de ces essais est le temps d’induction de la dégradation
relativement lent. La porosité n’a commencé a évoluer de maniére mesurable qu’aprés un
mois de percolation, n’entrainant qu’une faible modification de la porosité totale (+1% de Ny)
malgré la présence d’eau pure et des conditions hydrodynamiques (0,3 bar). Cette évolution se
traduit par 1’élargissement des pores de 0,7 a 8 um, ce qui conduit a une réduction de la
porosité piégée en faveur d’une porosité accessible. Cette évolution affecte au bout de 2 mois
toute la hauteur des éprouvettes testées, signe de la mise en place d’un gradient d’altération et
de sa progression. Cette faible évolution de la porosité entraine une réduction du module
d’¢élasticité d’environ 20% aprés 2 semaines de percolation, réduction peu évolutive au cours
de la percolation jusqu’a 2 mois malgré les modifications microstructurales qui se
poursuivent.

Les gypses saccharoides ont quant a eux évolué sous percolation avec I’apparition de
chemins preéférentiels. Ces conduits apparaissent aprés 1 mois de percolation pour le faciées
« pur » et dées une semaine de percolation pour le faciés gypseux a interlits. Dans le gypse
saccharoide pur, la porosité évolue de maniere similaire a celle du faciés matriciel avec des
diamétres passant de 10 a 20 um et une faible augmentation du volume de 1’ordre de 2%. Ce
qui entraine le développement de la porosité accessible (N4g) au détriment de la porosité
piégée (Np). La présence de macropores autour de 150pum au niveau des interlits argilo
ferrugineux dans le gypse saccharoide a interlits, explique dans ce cas I’apparition rapide des
conduits préférentiels qui canalisent I’essentiel du flux hydraulique et accélere 1’apparition
des chemins préférentiels. Avant cette initiation, le diametre des pores progresse sur la
hauteur des éprouvettes avec I’avancement de la percolation (début de gradient) puis stoppe
son évolution lors de I’apparition des chemins préférentiels qui canalise le flux d’eau. Le
diametre de 20 um apparait donc comme une limite avant que 1’écoulement ne devienne
suffisamment rapide dans les pores pour que la dissolution initie un chemin référentiel
rapidement. La prolongation de 1’essai de percolation au-dela de 2 mois pour le gypse
matriciel jusqu’a I’apparition d’un diamétre de pore supérieur a 20 pum (actuellement
élargissement a seulement 8 pm) pourrait conforter I’hypothése de 1’apparition de chemin
préférentiel a partir de cette taille de pore. Le passage au cours des 2 mois de percolation de
0,7 a 8 um de diamétre laisse supposer qu’une période de 6 a 8 mois serait nécessaire pour
atteindre les 20 pm.
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Une fois les chemins préférentiels initiés dans les gypses saccharoides, ils développent des
vides de ’ordre de 2 a 5% du volume pour I’ensemble des éprouvettes avec une forte
variabilité selon les éprouvettes, ce qui rend extrémement complexe les interprétations et la
géneralisation des comportements. Ce comportement tient a la géométrie des chemins
préférentiels propre a chaque éprouvette et a leur évolution qui difféere en fonction de
possibles obstructions ou non des pores par le départ de particules (gypseuses ou de minéraux
secondaires), ou par la vitesse a laquelle I’élargissement des pores se produit selon les
hétérogénéites en termes de minéralogie ou de microstructure.

Outre la mise en évidence de chemin préférentiel, le suivi des quantités de matiéres dissoutes
en sortie du banc de percolation, a partir de la conductivité et du volume de percolat récupére,
permet de définir le débit limite, & partir duquel la dissolution n’est pas uniquement contrdlée
par ce débit. En effet, tant que le fluide a une durée de résidence dans 1’éprouvette
suffisamment longue pour atteindre la saturation en gypse dissous, le débit contrdle les
quantités de gypse dissous. Le taux de récession est dépendant du débit si ce dernier est
inférieur & 3.10° L/sec. Pour des débits plus importants, les valeurs deviennent plus
hétérogénes avec I’apparition d’une sous-saturation de I’eau de percolation.

En ce qui concerne le suivi de la dégradation mécanique au cours de la percolation, les
méthodes non destructives ont montré des limites notamment avec 1’apparition des chemins
préférentiels. On observe des réductions du module élastique de 1’ordre de 20 a 30% via la
vitesse du son et 60 a 70% via la fréquence de résonnance. Le renouvellement des essais de
percolation avec I’utilisation d’essais mécaniques destructifs, de type essai de compression
(ce qui suggere un trés nombre d’éprouvette pour lisser les impacts de possibles
hétérogénéites entre éprouvettes) ou des essais de macro-indentation, permettrait d’améliorer
les parametres introduits dans le modéle numérique développé dans ce travail de these.

Le dernier volet expérimental de ce travail a porté sur 1’étude des cinétiques de dissolution du
gypse. Ces cinétiques sont bien décrites dans la littérature mais comme pour les propriétés
poromécaniques, peu d’informations sont disponibles sur le facies de gypse testé et le possible
effet de la géochimie ou de la morphologie des grains de gypse sur sa dissolution en masse.
Cette étude a permis de tester différents faciés de gypse avec des formules minéralogiques
globalement similaire (sans prendre en compte les impuretés intra-cristallines) mais des
textures variables. Avec des densités ou types de site a la surface des cristaux de gypse qui
varient selon les faciés (selon les clivages dominants), valider le non impact de ce parameétre
sur les propriétés cinétiques de dissolution était une étape importante. En effet, ces sites avec
des énergies de dissociation variables (du point de vue thermodynamique) seraient capables
d’initier la dissolution de maniére différente selon les faciés. Pour cela, 5 des faciés
caractérisés ont été broyés et leur cinétique de dissolution a été étudiée a 25, 30 et 35°C pour
2 classes granulométriques. Des différences de cinétique de dissolution apparaissent de
maniére limitée entre faciés avec des valeurs allant de 1 & 9.102 mol.m2.sec de gypse
dissous a 25°C.

Des essais de dissolution sur des disques et des pavés de gypse avec les faciés matriciels et
saccharoides ont permis en complément d’observer le role des hétérogénéités minéralogiques
ou morphologiques sur I’initiation et le déroulement de la dissolution.. La vitesse de rotation
du fluide au contact des surfaces gypseuses (traduite en termes de vitesse de ruissellement)
affecte 1’évolution des surfaces via une dissolution préférentielle des cristaux de gypse
millimétriques dans le facies matriciel par rapport aux cristaux nanometriques de la phase de
liaison. Par contre, les gypses saccharoides se dissolvent de maniére homogeéne alors que le
gypse a interlits présente une érosion de surface par départ (lessivage) des particules d’argiles
et d’oxydes. Ce processus doit par conséquent contribuer a l’apparition des chemins
préférentiels de maniere précoce dans ce type de facies.
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Sur le plan de la dissolution, la surface de réaction est considérée constante au cours de
I’essai, ce qui entraine un biais lors de la détermination des caractéristiques cinétiques. Une
idée pour pouvoir approximer la surface en cours d’essai serait de définir une géométrie
moyenne a partir d’images acquises au MEB ou au microscope a profondeur de champs et
ensuite de faire réduire cette surface théorique avec I’augmentation de la concentration en
solution en cours d’essai. Une tentative d’arrét de I’essai et de mesure BET sur des grains de
gypse s’est avérée difficilement exploitable pour établir ce type de relation, notamment pour
déterminer de maniére précise 1’avancement de la réaction lors de D’interruption de la
dissolution.

La seconde partie du travail de these a porté sur une approche numérique et le développement
d’un modéle HMC. Ainsi, I’ensemble du programme expérimental réalisé a permis d’obtenir
des valeurs d’entrées pour le modele développé, soit la porosité totale, le diametre moyen des
pores, la masse volumique du matériau, le taux de dissolution a vitesse nulle 1o, ainsi que
I’effet de la vitesse d’écoulement sur ce taux de dissolution.

Initialement les calculs envisagés devaient étre réalises a partir d’un couplage entre logiciel
géochimique (phreeqC, thoughreact...) et d’un logiciel basé sur les éléments finis pour la
partie hydromécanique. Une approche plus simple a consisté en un seul code de modélisation,
a savoir le code par éléments finis Disroc. Ce logiciel dispose d’un module de chimie
simplifiée qui permet I’intégration d’une concentration dans le maillage et de suivre son
évolution au cours du temps et du transport des especes.

Le modéle développé dans ce travail de thése repose sur 2 postulats, a savoir que le nombre
de pores dans le matériau est fini et que la géométrie de ces pores est sphérique. Quoique cette
géomeétrie soit peu réaliste, elle a été retenue par simplification en utilisant un diamétre de
pore moyen. Les équations introduites dans le calcul reposent sur le principe de
I’augmentation de la porosité avec la libération d’ions calcium (Ca?*) contenu dans le gypse
lors de la dissolution (relié a une concentration). La surface disponible pour initier la
dissolution est calculée a partir de la surface de I’ensemble des pores et de leurs diametres. Le
diametre de pore détermine le nombre de pore en fonction de la porosité et est basé sur des
résultats expérimentaux.

Ensuite la dissolution s’initie lorsque la solution au contact de la phase solide est sous saturée,
ce qui entraine une dissociation et la libération de calcium (donc une augmentation de la
concentration). A partir du volume molaire du gypse soit 7.10"°> m*mol, le volume de vide
(porosité) supplémentaire créé par dissolution est calculé a chaque itération a partir de la
quantité d’éléments mis en solution. Cette masse est calculée a partir d’un taux de dissolution
expérimental pour une vitesse du fluide en écoulement nulle soit 2.10°mol.m2.sec™). Ce taux
de dissolution est ensuite adapté a la vitesse d’écoulement dans le modéle numérique a partir
de D’effet de la vitesse d’écoulement du fluide sur la cinétique de dissolution soit 4. 10°mol. m
2.sec™. Cet effet a également été déterminé expérimentalement. L’impact de la vitesse est
calculé a chaque itération en fonction de 1’augmentation de la porosité et de son effet sur la
perméabilité.

Cette augmentation du volume de vide se répercute alors sur le diametre moyen des pores
(associé a la forme sphérique du pore) et modifie la surface de réaction pour chaque pas de
calcul. L’augmentation de la porosité affecte la perméabilité suivant la relation de Kozeny-
Carman qui adapte la vitesse de I’écoulement & chaque itération dans la simulation. D’autres
lois que Kozeny-Carman comme les lois de Fair-Hatch (Bear, 1979; Beckingham, 2017) ou le
modeéle de Verma and Pruess (1988) pourraient étre egalement testés pour comparaison dans
la suite de ce travail. De méme, la géométrie du diameétre de pore (carrée, cylindrique...)
pourra étre investiguée dans une version 2 du modéle développé, de méme que I’introduction
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de diverses classes de pores avec des tailles variables permettant d’approcher une porosité
plus réaliste (avec des rétrécissements/élargissements favorisant le transport des produits de
dissolution et facilitant la propagation de la dissolution a I’intérieur du matériau gypseux).

Quoique le systeme modélisé soit issu d’une simplification, les équations implémentées dans
le logiciel de modélisation par éléments finis Disroc ont permis de reproduire de maniére
satisfaisante 1’évolution d’une éprouvette de gypse soumise a un essai de dégradation par
percolation. Ce résultat permet de valider I’approche développée, ce qui remet en question la
nécessité de developper des modeles plus sophistiqués prenant en compte une chimie
complexe du fluide au contact du gypse (interactions en solution) ou une chimie complexe des
gypses (avec des substitutions intra-cristallines ou des variations minéralogiques).

La dissolution dont les effets sont simulés numériquement reste toutefois uniforme alors que
les tests expérimentaux ont conduit a la mise en place de chemins préférentiels. Ce
phénomene lié aux hétérogénéités de la porosité et de la structure (variation de la taille de
pores...) n’a pas été reproduit numériquement. L’introduction d’une variation des valeurs
initiales de porosité en termes de taille et de quantité (d’un point a un autre du maillage)
devrait permettre d’initier les phénomenes hétérogénes de chemins préférentiels. Ces
variations devront étre établies a partir des courbes d’intrusion de porosimétrie mercure qui
caractérisent les différentes classes de pores et leur volume respectif. L’application de
I’approche développée sur d’autres roches (notamment des calcaires) avec des cinétiques de
dissolution différentes permettra a terme de consolider le modele numérique.

Concernant I’effet de la dissolution sur la dégradation mécanique des matériaux gypseux, il
est pris en compte a partir d’une loi de Mohr-Coulomb élasto-plastique définie par six
paramétres (module élastique, coefficient de Poisson, angle de frottement, cohésion, angle de
dilation et résistance en traction). Afin de ne pas allonger les temps de calcul, I’évolution de la
résistance mécanique du gypse est gouvernée a partir d’un seul paramétre soit la cohésion (c).
Ce paramétre est borné par 2 valeurs limites issues de la littérature soit 0,2 et 8 MPa. Une
fonction reliant la cohésion ¢ a la porosité Nt permet de faire évoluer la cohésion avec la
dissolution du gypse.

Une fois les équations intégrées dans le code de calcul, deux applications ont été réalisées
pour démontrer la capacité du modéle numérique a prédire les évolutions des propriétés d’un
massif gypseux. Un premier cas de simulation visant a reproduire la dissolution d’une
éprouvette de gypse lors d’un essai de percolation similaire a celui effectué dans le
programme expérimental a permis de valider ’approche développée. Le résultat apparait
cohérent avec une dissolution préférentiellement de surface, de 1’ordre de quelques
millimétres (correspondant a I’expérimentale) et le développement d’un gradient de quelques
millimétres également selon 1’axe de percolation du fluide de type eau pure. La modélisation
n’a en revanche pas permis de mettre en place une dissolution préférentielle ou d’initier le
développement de conduit hétérogéne comme mentionné précédemment compte tenu de
I’absence d’hétérogénéités du modéle numérique . Les différents parametres (diametre de
pore, perméabilité...) suivent une évolution en accord avec les résultats expérimentaux, soit
un doublement des valeurs initiales.

Une seconde simulation a été réalisée a I’échelle du massif avec cette fois un triple objectif :

- Vérifier qu’a cette échelle les équations retenues permettent toujours de modéliser de
maniére satisfaisante la dissolution d’une masse de gypse,

- visualiser si la dissolution s’initie de mani€re correcte au travers d’une interface entre
2 roches (dans ce cas gypse-calcaire),

- enfin, visualiser I’impact de la dissolution d’une couche de gypse sur une structure
géotechnique, symbolisée dans notre modele par une dalle.

262



CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Le premier objectif soit une adaptation de la dissolution a I’échelle d’un massif fonctionne
avec le développement de la porosité du massif lors de 1’arrivée d’une perturbation chimique.
La porosité évolue de manicre similaire au cas de I’éprouvette avec un doublement de la
perméabilité et du diametre de pore. La réduction de la cohésion est bien corrélée avec la
porosité. Le taux de récession estimé est de 0,24 mm/an, ce qui est du méme ordre de
grandeur que le taux de récession donné par (Aguila et al., 2022) dans leurs simulations.

Le tassement de la couche symbolisant un « bati » s’initie une fois que la dissolution est
active au sein de la couche de gypse. Ce tassement est a I’image de 1’évolution de la porosité
avec une évolution rapide (50% du déplacement sur 300 000 jours) puis un ralentissement
avec une évolution lente et continue avec 1’avancement de la dégradation. Ce tassement reste
néanmoins tres faible (moins de 1 mm) ce qui demande une adaptation de la relation entre la
porosité et les parameétres mécaniques. D’autres paramétres de la loi de Mohr-Coulomb,
comme le module élastique ou I’angle de frottement devront étre introduits.

Enfin, si un modele HMC opérationnel a été établi dans le cadre de ce travail de thése,
I’aspect thermique souvent couplé dans les approches numériques a été abordé au niveau
expérimental mais non introduit dans 1’approche numérique. Les variations de température et
leurs effets étant négligeables dans les cas modélisés, le paramétre température n’a pas été
considéré. Des applications dans le cas du stockage de gaz ou de déchets radioactifs (qui
impliquent des variations thermiques non négligeables) nécessiteraient 1’ajout dans le modele
du parametre thermique. La température étant déja prise en compte pour les aspects
hydromécaniques dans Disroc, il resterait a implémenter I’effet de la température sur la
dissolution via I’énergie d’activation (Ea) qui a été mesurée via les tests de cinétique de
dissolution sur poudre.

En conclusion, ce travail de thése a permis de mieux comprendre la variabilité des propriétés
poromécaniques du gypse et de définir une classification plus fine des matériaux gypseux
associe a leur comportement lors de la dissolution. Les essais de percolation ont permis de
mettre en évidence la présence d’écoulement au sein des matrices gypseuses, du
développement d’un gradient d’altération dans le matériau et la variabilité des constantes de
dissolution du gypse selon les facies et leur sensibilité aux conditions environnementales
(vitesse d’écoulement du fluide, température). L’ensemble des équations développées dans ce
travail de these et introduit dans le code de calcul aux éléments finis Disroc apparait
fonctionnel, notamment a I’échelle de 1’éprouvette. En effet, la simulation numérique
reproduit avec les mémes ordres de grandeur les effets de la dissolution des échantillons
soumis expérimentalement a la percolation. L’intérét de 1’approche développée est d’utiliser
les paramétres micro/macro expérimentaux mesurés sur les différents facies gypseux testés
(alors que la littérature ne donne jamais que des informations partielles et incomplétes). La
dissolution reste dominée par une régression de surface, et 1’établissement d’un gradient ne se
produit qu’une fois la zone de contact entre le gypse et le calcaire déja bien attaquée. Il est
ainsi développé a partir de 1’évolution de la porosité un systtme HMC opérationnel. Les
équations développées quoique perfectibles constituent donc un premier pas pour prédire
I’évolution des propriétés des massifs gypseux soumis au processus de dissolution. Ce type de
calcul peut trouver son application dans la gestion de ’aléa cavité (dissolution du gypse,
développement de karst...) mais aussi pour estimer 1’évolution des contraintes pour le
dimensionnement d’un ouvrage.
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I. Annexes du chapitre 1

Annexel.A : Une breve histoire du Bassin parisien

Les travaux de cette thése portent sur 5 facies de gypse dont quatre proviennent de la
région parisienne et un du Sud-Est de la France (Hautes-Alpes). Les gypses provenant de la
région parisienne ont une teneur en gypse supérieure a 90%. Il s’agit des faciés matriciel,
saccharoide pure, fer de lance et albastroide (les facies seront définis et localisés dans le
chapitre 2). Le gypse méridional est d’une teneur de 60% est de morphologie saccharoide
avec des interlits d’argiles et d’oxydes. Les morphologies matricielles et saccharoides (pur et
a interlits) proviennent de carriére en activité. A la demande de I’entreprise, les sites
d’extractions ne seront pas nommés ; nous nous contenterons donc d’une description générale
des couches dont sont issus les échantillons. Une description plus poussée de la
caractérisation et de la définition des faciés sera donnée lors de leurs caractérisations en
chapitre 3.

Une large partie du Nord de la France est occupée par le Bassin parisien. Il s’agit d’un
bassin d’accumulation sédimentaire actif depuis le Trias (-255 Ma). D’une profondeur
maximale de 3500 m, Il couvre une superficie de 120 000 km? (Figure 206A) avec comme
délimitation :

- Nord : Le seuil d’Artois - Sud : le Massif Central
- Ouest : le Massif armoricain - Est: les Vosges
- Sud-Ouest : le seuil du Poitou - Nord Est : le Massif ardennais

Les sédiments a I’origine de ses roches du Bassin parisien se sont accumulées sur un socle
hercynien délimité par les massifs cités ci-dessus. Ils s’accumuleront en auréole concave
(Figure 206B). Ces couches seront ensuite partiellement érodées lors des périodes d’émersion
pour constituer les reliefs actuels. Un des principaux reliefs sera celui de cuestas issues de
I’érosion différentielle des couches. Cette altération couplée a un léger pendage Est/Ouest
générera ces cotes.

Figure 206 : A : Carte géologique. B : coupe géologique simplifiée du bassin parisien. Source (Linoir, 2014)
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a) Trias (-252 a-201 Ma)

A partir du trias, le bassin sedimentaire parisien va connaitre des successions de cycles de
transgression/régression continuent jusqu’a 1’actuel. Lors de son ouverture au Trias, le bassin
est orienté vers 1’Ouest et le bassin germanique. Il sera le lieu privilégié¢ pour 1’accumulation
des dépdts d’altération des massifs hercyniens environnants dans les premieres phases de cette
période (conglomérats, greés rose des Vosges ...). Une importante transgression marine de
faible bathymétrie recouvrira I’Est de la France et conduira a la formation d’importants dépots
saliferes et gypseux. C’est de ces dépots qu’est issu notre gypse méridional (Hautes-Alpes).

b) Jurassique (- 201 a 145 Ma)

Au cours de cette période, le Bassin parisien sera le lieu de sa plus importante transgression
marine avec son apogée au Dogger. Puis une lente régression. A cette période, les courants
marins proviennent d’une orientation Sud-Est et I’océan Téthys. Ce cycle majeur, déposera
essentiellement des calcaires, des marnes et des argiles en fonction des localisations et du
niveau marin pour I’époque considérée.

c) Crétacé (-145 a -66 Ma)

Cette période sera marquée par un premier cycle de transgression et de régression au Crétacé
inférieur et composée d’argiles et de calcaires. C’est au Crétacé supérieure qu’interviendra
une importante transgression dont sont issues les épaisses couches de craie du Nord et de I’Est
de la France avant un important recule a la fin du Mésozoique. Avec la coupure des apports
d’eaux téthysiennes.

d) Paléogeéne (-66 a 23 Ma)

Le Bassin parisien passe sous 1’influence de I’océan Atlantique avec le soulévement di a la
compression pyrénéenne (Wyns, 2014). Le début du paléogéne est ainsi marquée par une
phase de régression importante avant le retour des cycles de transgressions régressions
(Figure 207). IlIs seront dorénavant d’amplitude plus faible. Ils atteignent pour les cycles plus
importants la région de Reims et une bathymétrie d’environ 50 m. Les dépdts sont tres
hétérogénes avec une forte variabilité latérale du fait de la faible profondeur. Il se dépose ainsi
des argiles (Yprésien), des sables (Cuisien), des calcaires de tous types (lacustres, marins,
récifal...), marnes .... C’est a cette époque qu’auront les plus importants dépdts de gypses.
D’abord au lutétien supérieur, dont une partie sera dissoute ultérieurement, puis au Priabonien
qui constitue 1’essentiel des masses de gypse actuellement observable dans la région
parisienne et dont sont issus nos échantillons. Des descriptions plus détaillés de ces
formations seront faites dans la partie suivante.

e) Néogene (-23 a 2,5 Ma)
Le bassin parisien sera essentiellement émergé et ne se composera que de 2 cycles de
transgressions régressions de faible importance avec des dépbts sableux et argileux. La
période est marquée par 1’enfoncement du réseau hydrographique sous 1’effet de I’orogenese
alpine. L’essentiel de la sédimentation se composera de formation laguno-fluviatile et lacustre

f) Quaternaire (Depuis 2,5 Ma)

Le bassin parisien est sous 1’influence des cycles glaciaires/interglaciaires. Les couches
géologiques subissent ainsi des phénomenes d’érosions finalisant la mise en place actuelle de
la géomorphologie, comme les percées cataclinales. Cette période est également marquée par
d’importants dépots de lcess (Formation superficielle).
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Annexe 1.B : Echelle chrono stratigraphique
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Annexe 1.C : Aléas cavités du gypse
1) Exploitation et effondrement de carriere soutterraine

a) Les galeries

Dans la région parisienne, les principales couches de gypse exploitées sont datées du
Priabonien. Elles sont essentiellement localisées dans des buttes témoins dans Paris méme
(Buttes-Chaumont, Montmartre...) et dans sa région (Massif de 1’Hautil, Villeparisis,
Vaujours...), comme décrites précédemment.

La majorité des exploitations a commencé par des carriéres a ciel ouvert avant d’entamer une
exploitation souterraine. Le passage en souterrain s’est effectué par des puits d’acces ou des
bouches de cavages (voir glossaire) en flanc de colline. Les galeries ont 3 types de géométrie
selon les lieux d’exploitation et la masse de gypse concernés :

- ogivale pour les galeries de 1% masse (hauteur de 17 m) (Vachat 1982)
- carrée sur des hauteurs de 7 m maximum
- trapézoidale sur des hauteurs de 7 m maximum

Les exploitations souterraines ont été creusées selon la méthode des piliers tournés. Il s’agit
de tracer des galeries paralleles qui seront ensuite raccordées par des galeries
perpendiculaires. L’extraction dans une galerie avait lieu par la technique des banquettes. La
forme trapézoidale présentait également 1’avantage d’une consolidation de la structure et par
des étais (Figure 208). Les galeries mesuraient environ 3 m de large en toit pour 5a 6 m en
base de pilier. La masse était exploitée sur toute sa hauteur selon un étagement successif,
chacun d’environ 2 m de haut. Le fagonnage des banquettes se fait de haut en bas. La galerie
de toit, appelée le four, sert a mettre en place un boisement important Figure 209A) pour aider
a maintenir en place le gypse, réputé peu resistant. De méme que pour les bancs calcaires
(Fronteau, 2000; Gély et al., 2014), les carriers ont utilisé des dénominations pour chaque
strate de gypse afin de se repérer dans la masse. Ces dénominations sont dues a des
paramétres divers (couleur, dureté...) et elles sont aussi le signe de la variabilité de propriétés,
et le premier indice de la variabilité possible du gypse.

La premiere masse conservait un toit de gypse d’environ 1,8 m et ne commengait le plus
souvent qu’au banc « les moutons ». Les masses inférieures étaient quant a elle exploitées sur
I’ensemble de la hauteur. Le toit de la premiere masse était renforcé par d’importants étais en

bois (

Figure 209). L’acceés aux masses inférieures se faisait généralement par des puits creusés dans
le plancher de la masse sus-jacente. Dans le cas d’une exploitation superposée de masses de
gypse, les piliers devaient étre positionnés de maniére superposée pour éviter un risque accru
d’effondrement. Le taux de défruitement ( voir glossaire (le volume extrait sur I’ensemble du
volume de matériau) était souvent de 60 a 70% dans le gypse (Du Mouza, 1975; Vachat, 1982;
Cailleux et al., 1989; Auvray, 2003). Il s’agit de volume important pour un matériau friable et
réputé peu résistant.
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Figure 209 A : Mise en place des boisages. B : boisements dans une carriére de gypse. Source (Vachat, 1982)

298



ANNEXE

b) Aléa cavité dans les exploitations de gypse

Le risque d’effondrement dans les carriéres de gypse parisien peut étre divisé en 2 types : le
cas de fontis/dolines qui est le plus couramment rencontré et le cas d’effondrement généralisé
plus rare (4 cas recensés). Les effondrements généralisés dans le gypse correspondent a des
événements recouvrant plusieurs centaines de metres carrés voire ’hectare. Le fontis s’initie
par une premicre chute du toit de recouvrement pour former un cone d’effondrement. Ce cone
va ensuite évoluer progressivement par effondrement successif jusqu’a la surface. Il est alors
désigné comme un fontis percé (voir glossaire). Ils peuvent étre déclenchés par deux types de
rupture (Caudron, 2007; Yaghkob, 2017) :

- Soit par rupture du toit: il s’agit alors d’une rupture cisaillante qui a
préférenticllement lieu au centre d’un carrefour entre des piliers, les piliers reprenant
moins ces points de charge.

- Soit par rupture d’un pilier : il s’agit alors d’une rupture en compression qui peut étre
causée par la fatigue du pilier ou par son altération (dissolution, gonflement du
plancher...).

La détermination du percement d’un fontis a fait ’objet de nombreux travaux avec différentes
approches, qu’elles soient empiriques (Vachat, 1982), expérimentales (Caudron, 2007),
analytiques (Tritsch et al., 2004) ou numériques (Yaghkob, 2017). Le percement d’un fontis
nécessite la prise en compte d’un nombre important de facteurs comme 1’épaisseur de
recouvrement, la nature des terrains, la hauteur de la carriere, ou la fissuration. Le fontis peut
en effet affecter ou non la surface soit par un effet de tassement, soit par un effondrement
(Vachat, 1982; Caudron, 2007). L’un des principaux parametres de I’approche empirique est
la relation prenant en compte les paramétres geométriques du fontis. Un des principaux
criteres a prendre en compte dans le phénomene de fontis est le ratio entre la hauteur de
couverture (h) et la hauteur du vide (ouverture) (H), soit H/h, auquel on ajoute un coefficient
de foisonnement (voir glossaire) (Cf), tel que (éql.A.4) :

2=C.h éqlAA4

D’aprés les travaux de Vachat (1982), qui a établi une liste des événements connus dans le
gypse des années 1930 a 1980, ce ratio va de 1 a 8 dans le gypse parisien (Figure 210). Les
événements survenant a des ratios supérieurs sont plus rares car les conditions géologiques
d’un recouvrement important sont moins souvent présentes et que 1’augmentation du
recouvrement favorise ’atténuation du fontis via la décompression des terrains, ce qui limite
ainsi son effet en surface. Avec I’évolution du fontis, les terrains mobilisés se retrouvent
décompactés et voient ainsi leur volume augmenter pour une méme masse de matériau. De
fait lors de sa remontée, la perturbation générée par le fontis tend a s’atténuer.
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Figure 210 Histogramme des coefficients de recouvrement lors des remontées de fontis dans le gypse. Source (Vachat,
1982)
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2) Spéléogeneése dans le gypse

a) Localisation du phénoméne

Historiquement, le karst désigne les reliefs de surface (exokarst) et souterrain (endokarst)
issus de la dissolution des carbonates (Gilli, 2011) (Figure 211). Ce terme spécifique des
milieux carbonatés s’est étendu avec le temps a I’ensemble des modelés de dissolution quel
que soit le substrat ou se déroule le processus de dissolution. Il est ainsi plus exact, toujours
selon Gilli de parler de parakarst, pour des substrats autres que les carbonates.

P e RGP
¥ "vrl.' N0 '":‘;JT"(:'::"-‘.‘: l Ir l l‘ \
1 2O ‘..v"'v.\ a

| aguiciude

Figure 211 Schéma de I’organisation d’un systéme karstique. Source Gilli, (2011)

b) Le parakarst du gypse

i. Le parakarst du gypse dans le monde

L’ensemble des zones riches en gypse semblent soumises a la formation de structure
karstique. Klimchouk et al., (1996a) ont ainsi recensé plus de 35 pays soumis a cet aléa. Les
principales formes exokarstiques sont les dolines et les gouffres (Nicod, 1976; Klimchouk,
1996e; Bigot, 2010) de quelques décimetres a plusieurs décametres. Cette sensibilité a la
karstification est causée par la cinétique de dissolution du gypse. Les faibles propriétés
mécaniques des évaporites ont tendance a limiter le développement des galeries souterraines a
quelques centaines de métres. Le plus souvent, les conduits karstiques sont peu développés et
remplis par des effondrements (Gilli, 2011). Ces faibles développements sont induits par la
forte érodabilité du gypse et par ses propriétés mécaniques.

Le phénomeéne de parakarstification peut étre naturel ou se déclencher a proximité de réseaux
anthropiques qui peuvent induire une évolution rapide des matériaux gypseux en cas de fuite
de conduite ou de pompage par exemple. Dans certaines configurations (recouvrement
imperméable...), les galeries peuvent se développer et étre préservées sur des surfaces de
plusieurs kilométres(Klimchouk et al., 1996c).

Les karsts gypseux peuvent non seulement induire un risque d’effondrement mais également
constituer un risque pour la qualité des eaux. Ces milieux constituent en effet assez souvent
des zones de captage d’eau pour 1’agriculture ou I’alimentation en eau potable humaine. La
perturbation des flux via des opérations anthropiques peut ainsi conduire a des augmentations
de concentrations en sulfate rendant 1’eau non potable, induisant un risque de salinisation du
sol ou encore d’épuisement de la ressource en eau (Paukstys et al., 1999)

il. Les parakarsts gypseux en France

En France, les principales zones de parakarstification dans le gypse sont localisées dans les
couches triasiques (Julian and Nicod, 1990; Nicod, 1976, 1993; Chardon and Nicod, 1996;
Rivet et al., 2012; Marcot and Thiebaud, 2018) et plus rarement dans les strates Cénozoiques
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d’Ile—de-France (Toulemont, 1970, 1981, 1986; Bigot, 2010). C’est d’ailleurs dans les terrains
triasiques de Provence et des Alpes que se localisent la majorité des phénomeénes recensés (

La plus forte concentration de ces aléas dans le sud-est est due comme énoncé aux proprietés
du gypse avec une solubilité de 2g/L a 20°C et a ses propriétés mécaniques (plastique...). Ces
désordres sont également liés & un contexte géomorphologique qui favorise leur apparition.
Les importants bouleversements tectoniques de 1’orogenese alpine par exemple ont induit la
formation de nappe de charriage, de faille et de plissement qui ont conduit & des
remaniements des masses gypseuses. Ces masses se sont ainsi déplacées dans les failles et les
fissures, ou ont ét¢ mises en relief... En contact avec I’atmosphére, les masses gypseuses
étaient facilement accessibles aux écoulements ce qui provoque la diminution de leurs
propriétés mecaniques déja faibles. Les modelés exokarstiques les plus présents dans le gypse
sont les dolines avec les traces d’effondrement en résultant. Ces effondrements d’abord épars
peuvent conduire & un effondrement généralisé sur des surfaces importantes, conduisant a la
formation d’ouvala et de poljé (voir glossaire). Parmi les réseaux endokarstiques connus en
France, un seul dépasse les 1000 m de développement (Tableau 58) : il s’agit du réseau Denis-
Parisis qui a été découvert par recoupement avec une carriere. Le réseau se localise dans la
premicre masse du gypse priabonien et ne dispose pas d’une structure hiérarchisée. Il se serait
formé a partir de remontée hypogénique (voir glossaire) recoupant la fissuration du massif
(Bigot, 2010).

Tableau 58 Développement des principaux réseaux karstiques
dans le gypse francais - Cavités du gypse de plus de 200 m de développement. (Bigot, 2010)-

Nom de Ia cavite Département Dév, (m)

Réscan Denis Parisis Béthemount-la-Forét, Val-d Olse = 2080
Grotte de Chmmp-Bernard Gramier, Savoie . 525 |

AGrnn: (kA\'.meu\ i-‘nuy.mn. See-Sant-Dems 50;
Balme de Sardiéres Sollieres-Sarchiéres, Savoie 405
Trwversée de Gébronlnz [::\lluc--. Savole 325
Grofte de Sués ﬁ«:pxl \7|'|u:'.~w-P.\A{.:lrWN|xncs 300 |
Foutnine des Iscles Lantosque, Alpes-Maritimes 250 |
Grotte-émergence des Planes Pralognan. Savoie 210 |
Grotte du Mouhn d"Orzemont Argentenil, Val-d'Oise =200 |

Ces conduits karstiques en région parisienne se sont formées suite aux circulations des
niveaux aquiferes entrainant une dissolution régressive des couches de gypse depuis leurs
extrémités et sont aujourd’hui peu actives. Ainsi le bord de ces couches est de type ruiniforme
(voir glossaire) et se compose de plusieurs faciés de substitution (silice, dolomite)
(Toulemont, 1981, 1982). Les parakarstifications se sont développées essentiellement a partir
de la fracturation des massifs permettant de canaliser les écoulements. La réduction de
I’activité karstique actuellement pourrait étre due soit a la réduction des pompages avec la
désindustrialisation entrainant une réduction des vitesses d’écoulement ce qui permet de
freiner le renouvellement de I’eau a proximité des masses gypseuses soit au recouvrement par
des limons quaternaires qui générent une couverture étanche et protectrice (Thorin, 1984;
Toulemont, 1987).

La formation des cavités naturelles dans le gypse est principalement gouvernée par 2
processus distincts. Ces deux processus peuvent néanmoins opérer dans une méme cavité en
fonction de son évolution. Il s’agit de la spéléogenése « phréatique » issue de I’infiltration des
eaux de surface et de la spéléogenese « artésienne » issue de phénomeénes de remontées de
nappes (Klimchouk, 1996¢; Tisato et al., 2012).
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c) Spéléogenese par infiltration (phréatique)

Ce type de formation est le plus communément décrit : il s’agit d’une infiltration plus rapide
de I’eau via le réseau de fissuration que dans le reste de la strate encaissante. Ce type de
karstification par infiltration est appelé « épikarst » (Gilli, 2011). Lors de cette infiltration, les
fissures vont progressivement s’¢élargir sous ’effet de la dissolution. Le développement du
réseau de fissure suit la fissuration qui est généralement bien connectée. Le principal modelé
obtenu est la formation de «doline». Il s’agit de vides verticaux se formant par
I’¢largissement et le drainage vertical d’un conduit. C’est cette fissure qui déterminera la
structure des conduits le plus souvent verticaux et plus rarement horizontaux.

La dissolution s’initie ainsi le long d’une proto-fissure ou d’un conduit connecté. Dans ces
zones, 1’eau va circuler lentement en conditions laminaires. La saturation rapide du gypse
favorise ainsi la dissolution a proximité du point d’infiltration qui va progressivement
s’évaser, permettant ainsi au fluide de pénétrer plus en profondeur et ensuite d’élargir la
fissure (Figure 212). Une fois le conduit suffisamment large, I’écoulement entrera en régime
turbulent et continuera de dissoudre la masse gypseuse. Ce type de phénomeéne peut étre
comparé a celui appelé « whormhole » (Partie B.I1I)
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Figure 212 Effet de la vitesse et évolution d’une fissure dans le gypse. D’aprés (James and Lupton, 1978)

d) Spéléogenése en conditions confinées (artésien)

La spéléogenése en conditions confinées repose sur le principe de I’artésianisme (Voir
glossaire). Lorsqu’un aquifére en profondeur est confiné, sa charge hydraulique augmente.
Lorsqu’il rencontre une zone de fissure dans son toit, I’eau va pouvoir s’y infiltrer par
capillarité et sous 1’effet de la pression. Si le fluide est sous-saturé, il en résulte une
dissolution progressive ascendante. Ce toit peut servir d’aquiclude (voir glossaire) a un
aquifere supérieur comme dans le cas des parakarts ukrainiens (Klimchouk, 1996a, d;
Klimchouk and Aksem, 2005; Klimchouk and Andreychouk, 2017). Une fois atteint
I’aquifere supérieur, une communication peut s’initier entre les deux aquiferes et accélérer le
processus de dissolution (figure 213 A et B). Un autre cas possible est la simple dissolution
du toit sous I’action de 1’aquifére sous-saturé (figure 213C). La dissolution par remontee de
nappe est appelée « hypogénique » (Klimchouk, 1996c; Vigna et al., 2010; Bigot, 2010; Tisato
et al., 2012). Elle se reconnait par la formation de conduits en forme de V, des traces de
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dissolution en toit et de faibles quantités de seédiments déposés dans ce systeme fermé (Bigot,
2010).

—_— =———=_7 | Fig 3. Initiation (left) and development
- | 3 e - . . v
ii=————t= il=——8= | (right) of conduits and voids under aresian
g """" LU S el —~— y & E
=t g e = | conditions. A = along common fissures; B =
3 I e g 3 f along a major tectonic fault; C = along a
gt T B s 2 . ’
R 99a00000000000000 e contact with an adjacent aquifer
..... - R AGE > AR v

i

| st

1

figure 213 Schéma de formation d’un parakarst dans un milieu gypseux en condition artésienne. (A) le long de fissure,
(B) le long d’une faille importante, (C) par dissolution de contact. Source (Klimchouk, 1996c)

e) Estimation des taux de régression dans le gypse

Le taux de régression correspond a la vitesse de diminution d’une épaisseur de roche
exprimée par unité de temps (mm.an™). Sa détermination est complexe car fortement
dépendante des conditions expérimentales considérées (exposition aux intempéries,
ruissellements...) et de la zone étudiée (surface, cavité, ...) (Figure 58). Dans le cas de
mesure sur un terrain naturel en place, la végétation peut également avoir un role de
protection en freinant les eaux météoriques (Rovera, 1993). Toutefois le taux de régression
reste globalement plus important dans les rivieres que dans les autres sites de mesures. Cela
est dii au contexte dynamique avec une eau venant éroder les berges en plus de la dissolution
chimique du matériau. Dans le cas d’un terrain nu soumis aux intempéries, des taux de 0
a 50 mm par année sont communément obtenus. La variabilité peut venir pour partie des
volumes d’eaux, de la topographie (inclinaison, orientation...) des sites.

Lorsqu’aucun acces au site d’étude n’est possible, une méthode empirique est couramment
appliquée dans la littérature (Dellery and Durozoy, 1975; Toulemont, 1981; Thorin, 1984;
Rovera, 1993). Elle consiste a estimer a partir des propriétés volumiques du gypse, de la
charge en calcium et en sulfates d’une source et de son débit, le volume annuel de gypse
dissous (éql.A.5). Cette méthode ne permet qu’une estimation et sans géométrie associée.

=% éql.A5
pS

Ou Q: débit (m*an?), S: surface drainée (m?), p: masse volumique (kg.m3), X:
minéralisation (kg. m), t : taux de dissolution ou d’érosion (m>.km=2.an™).
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Annexe 1.D: Tableau donnant les calculs pour la détermination de la
perméabilité en fonction de la géométrie d’apres le coefficient de Kozeny

Carman
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Annexe 1.E : Interaction chimique du modeéle HC de Aguila .2022
Tableau 1. Réactions et constantes d'équilibre pour les réactions de complexation aqueuse et de
dissolu- tion/précipitation minérale a 25 ‘C considérées dans le modéle de transport réactif 2-D
(adapté de [81,83]).

Complexes aqueux LogK (25 °9
OH-+H+ = u20 13.9951
CaS04(aq) & Ca2+ + SO42- -2.1111
CaHCO3+ = Ca2+ + HCO3- -1.0467
CaC03(aq) + H+ & Ca2+ + HCO3- 7.0017
CaCl+ = Ca2+ + Cl- 0.6956
CaH3Si04+ + H+ = Ca2+ + Si02(aq) + 2H20 8.7916
CaOH+ + H+ = Ca2+ + n20 12.8500
CaClZ2(aq) & Ca2+ + 2CI- 0.6436
CaH2Si04(aq) + 2H+ & Ca2+ + Si02(aq) + 2H20 18.5616
Ca(H3Si04)2(aq) + 2H+ & Ca2+ + 2Si02(aq) + 4H20 15.0532
MgCl+ = CI- + Mg2+ 0.1349
NaCl(aq) = Cl- + Na+ 0.7770
KCl(aq) & Cl- + K+ 14946
HCl(aq) = CI-+ H+ 0.6700
coz(aq] + y20= H+ + HCO3- -6.3447
MgHCO3+ = Mg2+ + HCO3- -1.0357
NaHCO3(aq) © Na+ + HCO3- -0.1541
C032- + H+ = HCO3- 10.3288
MgCO3(aq) & CO32- + Mg2+ -2.9789
NaC03- = Na+ + C032- -0.5144
KS04- & K+ + S042- -0.8796
KOH(aq) + H+ = K+ + Hz: 0 14.4600
KHSO04(aq) & K+ + H+ + S042- -0.8136
MgS04(aq) & Mg2+ + S042- -2.4117
MgH3Si04+ + H+ & Mg2+ + Si02(aq) + 2H20 85416
MgH2Si04(aq) + 2H+ & Mg2+ + Si02(aq) + 2H20 17.4816
Mg(H3Si04)2(aq) + 2H+ & Mg2+ + 28i02(aq) + 4H20 13.7232
NaS04- <= Na+ + S042- -0.8200
NaH3Si04(aq) + H+ & Na+ + Si02(aq) + 2H20 8.6616
NaOH(aq) + H+ = Na+ +H20 14.1800
HS04- & H+ + S042- -1.9791
H6(nzsi04)** + 2H+ & 45i02(aq) + 8H20 13.4464
HSIO3- + H+ & Si02(aq) + uz2o0 9.9525
H28i042- + 2H+ © Si02(aq) + Hz20 229116
H4(2si04)** + 4H+ © 4S5i02(aq) + 8H20 35.7464
HS04- & H+ + S042- -1.9870

Minéraux LogK (2579
Gypse CaS04:2H20(s) & Ca2+ + S042-+ 2H20 -4.4823
Magnésite MgCO3(s) + H+ & Mg2+ + HCO3- 2.2936
Calcédoine Si02 (s) = Si0:z (aq) -3.7281
Calcite CaCO3(s) + H+ & Ca2+ + HCO3- 1.8487
Bloedite NazZMg(S04)2:4H20(s) & Mg2+ + 2ZNa+ + 25042- + 4H20 -2.4777
Glauberite Na2Ca(S04)z(s) & Ca2++ 2Na+ + 25042- 5.4690
Thenardite Na2S04(s) = 2Na+ + S042- -0.3091
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II. Annexes du chapitre 2
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Annexe 2.C : Sondage RSB-AVP-SC04200fer de lance
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III. Annexe Chapitre 3

Annexe 3.A débit des cellules de percolation
1) Débit des éprouvettes de gypse matriciel pur lors de
I'essai de percolation
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2) Débit des éprouvettes de gypse saccharoide pur lors de l'essai de

percolation
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3) Débit des éprouvettes de gypse saccharoide a interlits lors de

I'essai de percolation
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Annexe 3.B: Détermination des indices de continuités

ANNEXE

1 semaine 2 semaines 1 mois 2 mois
valeurs Var. valeurs Var. valeurs Var. valeurs Var.
_ Vp (m/s) 2628 +/- 8 -72 3150 +/-55 | -363 2780 +/-26 -389 2998 +/- 47 -431
j§ Ic (%) 48,5 +/-7.2 -45 |56,3+/-12.4 | -8.6 52,6 +/-8.4 -7.1 53.5 +/-16.7 -1.7
g Nt (%) 10,4+/-05| +0.8 9,4 +/-1,7 +0.6 12,1 +/-3,1 +0.1 10,0 +/-3,5 +0.7
é Npore (%) 8,9 +0.4 79 +0.2 10,6 0.0 8,5 +0.3
© Niiss (%) 15 0.0 15 +0.3 15 +0.1 15 +0.3
_ Vp (m/s) 3042 +/-79 | -614 + | 3179 +/-10 | -474 2724+/-5,3 -669 2948 +/-16.7 | -215
§ Ic (%) 543 +/-25 | -11.0 | 56.8 +/-1.4 -8.4 48.7 +/-8.1 | -12.0 52.7 +/-0.5 -3.9
:g Nt (%) 8,3+/-1,0 +0.4 8,1+/-0,5 +0.4 14,6 +/-4,2 +5.1 13,2+/-2,9 +2.9
9@%(5:; Npore (%) 6,5 0.0 6,3 0.0 13,2 +3.5 11,8 +2.5
O & | N (%) 18 +0.6 18 +0.6 14 +0.2 1,4 +0.1
S Vp (m/s) 2285 +/-14 | -319 | 2212 +/-24 | -468 | 1602 +/-54 | -1450 1889 +/- 34 -686
° Ic (%) 40.8 +/-3.3 -1.4 39.5 +/-3.9 -5.1 28.6 +/-45 | -195 33.7 +/-16 -10.9
g o | Nt (%) 9,0 +/-2,8 +1.2 8.4+/-11 +1.4 8,8 +/-0,7 +1.6 9,2+/-3,0 +1.6
9@%(5:; % Npore (%) 6,8 +0.9 6,1 +1.5 59 +1.0 6,2 +0.8
O8E Niiss (%) 2,2 +0.2 2,3 +0.1 29 +0.9 2,6 +0.4

Annexe 3.C : Résultats de la porosimétrie par intrusion de mercure
1) Gypse matriciel

1 semaine
initiale 0-1cm 1-2cm | 2-3cm | 3-4cm 4-5cm 5-8cm
Porosité (Nhg) (%) 9.4 20.3 20.0 19.0 15.8 16.8 12.4
macroporosité 32.3 38.1 33.8 24.2 6.5 28.8 29.5
microporosité 19.6 28.5 28.0 27.0 15.2 23.9 28.6
nano porosité 48.1 335 38.2 48.8 78.3 47.3 41.9
Réseau de pore bimodal bimodal | bimodal | bimodal | bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (um) 0.1et0.7 | 0,1et9 0,l1et6 0,let4 0,let9 0,1et0,8 0,let3
Rayon d’accés (um) | 0,5et0.03 | 2et0,02 | 1et0,01 | 1et0,01 | 1et0,02 | 9et0,015 | 0,90,025
Coefficient de dispersion 11.30 81.44 60.32 19.52 24.42 10.14 17.74
2 semaines
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4-5cm 5-6 cm
Porosité (Nhg) (%) 94 9.5 15.6 8.9 10.3 12.7 12.1
macroporosité 32.3 29.4 32.0 40.2 31.3 30.7 31.3
microporosité 19.6 33.4 25.0 24.2 24.7 24.3 24.7
nano porosité 48.1 37.2 43.0 35.5 44.0 45.0 44.0
Réseau de pore bimodal | bimodal | bimodal | bimodal | bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (pm) 0.1et0.7 0,1et2 0,1et4 0,letl 0,letl 0,l1etl 0,l1etl
Rayon d’accés (um) |0,5€t0.03(0,9et0,03|0,8et0,02|0,6 et0,04|0,4¢et0,04]0,8et0,025(0,7 et 0,03
Coefficient de dispersion | 11.30 22.2 30.7 25.1 11.3 15.8 6.5
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1 mois
initialle | 0-1cm | 1-2cm 2-3cm 3-4 cm 4-5cm [ 5-7cm
Porosité (Nhg) (%) 94 18,7 17,4 15,9 16,0 15,1 17,6
macroporosité 32.3 30.6 27.9 23.9 29.6 33.2 24.3
microporosité 19.6 33.7 28.2 311 32.0 304 29.7
nano porosité 48.1 35.7 43.9 45.0 38.4 36.5 46.0
Réseau de pore bimodal | bimodal | bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (pum) 0.1et0.7 | 0,08et7 | 0,08et5 0,09et5 [ 0,06et4 | 0,09et5 | 0,08et5
Rayon d’acceés (um) |[0,5et0.03| 1et0,03| 0,9et0,02 | 0,9et0,02 | 1 et0,02 | 0,9et0,02 | 2 et 0,02
Coefficient de dispersion| 11.30 52.12 30.94 27.46 43.36 44.43 24.24
2 mois
initiale 0_1cm 1 _2cm 2-3cm 3_4cm 4_6cm
Porosité (Nhg) (%) 9.4 10.7 16.4 13.5 16.7 15.6
macroporosité 32.3 37.0 34.9 29.3 30.1 28.0
microporosité 19.6 17.7 22.1 22.2 26.4 254
nano porosité 48.1 45.3 43.0 48.4 434 46.6
Réseau de pore bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (pum) 0.1et0.7 0,1et45 0,07et2 0,08et1,8 0,08 ¢et1,6 0,04 ¢et3
Rayon d’accés (pum) 0.03 0,70,03 1et0,02 0,9 et 0,02 0,9 0,015 1et0,02
Coefficient de dispersion 11.30 17.79 34.43 4.92 22.05 34.17
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2) Gypse saccharoide pur

ANNEXE

1 semaine
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4-5cm 5-7cm
Porosité (Nhg) (%) 12.40 14.20 8.50 8.90 9.10 8.50 11.80
macroporosité 69,0 41.1 33.2 45.7 43.3 37.0 46.2
microporosité 29,9 57.6 64.8 52.5 55.0 60.9 52.1
nano porosité 1,1 1.3 21 1.9 1.7 2.0 1.7
Réseau de pore unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal
Rayon moyen (um) 8,5 10 6 7 7 7 10
Rayon d’acces (um) 4,2 6 1,9 2,6 3 2 3,5
Coefficient de dispersion 1,6 1.84 1.48 2.00 2.00 1.74 2.05
2 semaines
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm
Porosité (Nhg) (%) 12.40 15,6 8,5 14,2 10,4
macroporosité 69,0 65.99 47.33 60.84 53.75
microporosité 29,9 32.31 49.93 37.71 44.24
nano porosité 11 1.69 2.74 1.45 2.01
Réseau de pore unimodal unimodal unimodal unimodal unimodal
Rayon moyen (um) 8,5 15 6 8 8
Rayon d’acces (um) 4,2 3 1 1,9 1
Coefficient de dispersion 1,6 2.58 2.84 5.01 2.90
1 mois
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4-5cm | 5-6cm
Porosité (Nhg) (%) 12.40 21,2 19,5 18,8 19,4 18,1 17,6
macroporosité 69,0 70.08 28.72 71.58 68.48 74.21 58.27
microporosité 29,9 29.48 70.12 27.72 30.85 25.03 40.86
nano porosité 11 0.44 1.16 0.70 0.67 0.77 0.87
Réseau de pore unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal
Rayon moyen (um) 8,5 18.00 20.00 18.00 18.00 18.00 13.00
Rayon d’acces (um) 4,2 8.10 12.00 11.00 10.00 12.00 9.00
Coefficient de dispersion 1,6 1.42 1.12 0.81 1.22 0.93 1.36
2 mois
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4-5cm | 5-7cm
Porosité (Nhg) (%) 12.40 15,9 14,3 17,3 18,6 15,3 10,4
macroporosité 69,0 46.57 38.15 36.25 53.36 34.77 46.97
microporosité 29,9 51.66 61.22 62.28 45.63 61.85 49.85
nano porosité 11 1.77 0.63 1.47 1.01 3.38 3.18
Réseau de pore unimodal | bimodall | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal | unimodal
Rayon moyen (um) 8,5 30et58 12.00 10.00 17.00 8,5 8,5
Rayon d’acces (um) 4,2 7 6 9 8 5 6,5
Coefficient de dispersion 1,6 16.78 16.77 0.87 0.91 0.82 0.00
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ANNEXE

3) Gypse saccharoide a interlits

1 semaine
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4 6cm
Porosité (Nhg) (%) 11,0 15,2 15,7 15,8 16,2 11,8
macroporosité 57,5 50.79 51.66 56.15 63.89 60.40
microporosité 41,3 48.18 46.22 41.43 34.09 37.69
nano porosité 1,3 1.03 2.12 2.41 2.02 191
Réseau de pore bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (pum) 10et150 | 8et160 | 12er150 | 8et>400 | 12et 190 | 18 et 150
Rayon d’acces (um) 3.10 5.00 5,5 3.00 3.00 3.00
Coefficient de dispersion 2,3 2.52 2.24 2.92 2.26 2.07
2 semaines
initiale 0-1cm 1-2cm 2-4cm 4 -7cm
Porosité (Nhg) (%) 11,0 10,6 9,5 13,4 11,7
macroporosité 57,5 49.45 47.81 61.32 57.61
microporosité 41,3 45.62 49.23 33.80 40.90
nano porosité 1,3 4,93 2.96 4.88 1.49
Réseau de pore bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (um) 10 et 150 6et120 8 et 200 8 et 150 8et120
Rayon d’acces (um) 3.10 0,8 0,5 let6 4et9
Coefficient de dispersion 2,3 6.16 4.83 8.70 5.57
1 mois
initiale 0-1cm 1-2cm 2-3cm 3-4cm 4-5cm
Porosité (Nhg) (%) 11,0 16,7 11,8 9,2 13,3 8,8
macroporosité 57,5 63.20 54.97 48.86 60.45 56.83
microporosité 41,3 34.55 42.92 47.35 37.25 40.97
nano porosité 1,3 2.25 2.11 3.79 2.30 2.20
Réseau de pore bimodal bimodal bimodal bimodal unimodal unimodal
Rayon moyen (um) 10 et 150 12 et 150 9et 150 9et 150 9.00 8.00
Rayon d’accés (um) 3.10 2.00 3.00 4.00 2.00 1.00
Coefficient de dispersion 2,3 3.18 2.30 2.88 3.57 3.61
2 mois
initiale 0-1cm 1-2cm 2-4cm 4-6¢cm
Porosité (Nhg) (%) 11,0 8,5 9,3 8,0 8,8
macroporosité 57,5 50.46 42.07 53.51 47.07
microporosité 41,3 47.39 50.14 43.47 49.84
nano porosité 1,3 2.15 7.79 3.02 3.09
Réseau de pore bimodal bimodal bimodal bimodal bimodal
Rayon moyen (um) 10 et 150 8 et 150 6 et 150 6 et 150 8 et 150
Rayon d’acces (um) 3.10 2et0,2 0,8 et0,25 2¢et0,25 2et0,2
Coefficient de dispersion 2,3 2.83 2.60 5.49 2.04
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ANNEXE

Annexe 3.D : Coefficient d'imbibition capillaire
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ANNEXE

Annexe 3.E : Evolution de la vitesse du son
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