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RESUME Le coefficient de diffusion d"un matériau cimentaire est fonction de sa microstructure
et de sa morphologie a différentes échelles, allant du nanometre au centimetre. La morphologie
dépend de la formulation et des conditions de durcissement de ce matériau. L’approche multi-
échelle sert a faire le lien entre les propriétés diffusives et mécaniques, la composition et la
microstructure du matériau. Le coefficient de diffusion du béton est un indicateur de durabilité
qui alimente les modéles de prédiction du vieillissement des ouvrages en béton armé. Il est I'un
des parametres d'entrée des modeles numériques qui évalue la capacité du béton a résister au
phénomeéne de corrosion. Dans cet article, une campagne expérimentale a pour objectif de
montrer l'influence de la composition des matériaux cimentaires sur les propriétés de durabilité.
Il s’agit d’étudier l'influence du rapport Eau/Liant, des propriétés des granulats sur les
propriétés diffusives. Deux types de granulats sont retenus : granulat calcaire poreux et dense.
Les formulations se distinguent par le type et la fraction volumique des granulats ainsi le
rapport Eau/Liant et le dosage des additions. Dans cet article, un modéle multi-échelle utilisé
modélise les propriétés diffusives des matériaux cimentaires. Une confrontation entre les
résultats expérimentaux et numériques est présentée et qui permet d’interpréter les résultats.

Mots-clefs durabilité, multi-échelle, coefficient de diffusion, granulats, morphologie

I. INTRODUCTION

Les producteurs de béton se tournent vers l'utilisation de ressources locales ou de matériaux de
démolition pour l'approvisionnement en granulats en raison des défis de développement durable.
Ces granulats different souvent des granulats de « référence » utilisés dans les études fournissant
des seuils d'indicateurs de durabilité en termes de composition minéralogique, de morphologie,
d'absorption et de courbe granulométrique (teneur en fines). Cependant, il a été démontré que la
nature des granulats a un impact significatif sur la durabilité des bétons car elle permet aux
agents agressifs de passer a travers leur structure poreuse (P. Halamickova et al. 1995), (R.Cortas
et al. 2014). Les mécanismes de transfert et les propriétés microstructurales des bétons peuvent
étre influencés par les granulats. Grace a l'utilisation de techniques expérimentales avancées telles
que la microscopie électronique a balayage, la porosimetrie au mercure, la nano-indentation et
d'autres, nous sommes de plus en plus en mesure de comprendre la microstructure des matériaux
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cimentaires. Pour maximiser l'utilisation de ces matériaux, il est crucial de comprendre le lien
entre cette microstructure et les propriétés macroscopiques. Ainsi, pour l'étude des propriétés des
matériaux cimentaires, le choix d'une approche multi-échelle est intéressant, et cette approche
sera au cceur du travail présenté ici. La micromécanique est utilisée pour comprendre le
comportement de ce type de matériau hétérogéne multi-échelle. Une des particularités de ce
travail sera la question d’intégrer les propriétés des granulats dans les mécanismes de transfert.

Un indicateur de durabilité qui alimente les modeles de vieillissement est le coefficient de
diffusion du béton. L'un des parameétres d'entrée les plus importants, est le coefficient de diffusion
des ions chlorures, qui évalue la capacité d'un béton a résister aux mécanismes de transfert, en
particulier au couplage carbonatation/chlorure. Le comportement du matériau vis-a-vis de la
pénétration des ions chlorures peut étre modifié par la proportion et les propriétés des granulats
dans les matériaux cimentaires.

II. SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

Diverses études dans la littérature examinent comment la morphologie et la formulation du béton
affectent les propriétés diffusives. Le coefficient de diffusion diminue avec I'augmentation de la
fraction volumique du sable, selon les travaux de Delagrave et al. (Delagrave et al. 1997). Au
contraire, les travaux de Wu et al. (Wu et al. 2015) ont montré que lorsque la fraction volumique
du sable augmente au-dela de 35 %, le coefficient de diffusion augmente. Caré (Caré 2003) a testé
la migration des ions chlorures sur des éprouvettes de mortiers et a découvert que les granulats
ont un impact sur le coefficient de diffusion des mortiers. L'influence des granulats a été prise en
compte dans les travaux de Caré (Caré 2003) en tenant compte de la variation du volume de 11TZ
qui entoure les granulats. De nombreux autres travaux ont démontré que la diffusivité des
matériaux cimentaires est un sujet complexe qui dépend de la morphologie du béton et de ses
constituants.

Selon la nature minéralogique des granulats dans les mortiers et les bétons, ils peuvent créer une
zone d'interface. Selon plusieurs travaux de modélisation, I'épaisseur de la zone d'interface (ITZ)
est comprise entre 20 et 30 um (E. J. Garboczi, D. P. Bentz. (1997), J. Shane and T. Mason. (2000)).
Avec l'aide de mesures de microscopie électronique a balayage (MEB), Crumbie (Crumbie 1994) a
également découvert expérimentalement que 1'épaisseur de 1'TTZ était comprise entre 20 et 30 um.
Selon d'autres recherches, cette épaisseur pour les bétons ordinaires peut varier de 9 a 51 um en
fonction du type de ciment utilisé (Zheng et al. 2005). La distribution granulométrique des
granulats est nécessaire pour déterminer la fraction volumique de I'I'TZ. En prenant en compte le
chevauchement entre les ITZ des granulats, I'approche analytique suggérée par Lu et Torquato (B.
Lu and S. Torquato. (1992)) permet de produire une distribution de granulats sphériques de
différentes tailles dans un milieu. Les travaux de Bentz et Garboczi (D. P. Bentz and E. J. Garboczi.
1999) adoptent également cette méthode basée sur le principe de I'espace de probabilité.

Cet article suggere d'utiliser un modéle multi-échelle illustré dans la figure 1 pour tester le
modele de prédiction du coefficient de diffusion des bétons CEM I développé dans le cadre des
travaux de Achour (Achour et al. 2020). Ce modele nécessite des parametres d’entrée comme les
propriétés mécaniques et diffusives des granulats, le rapport eau/liant et ainsi le dosage en
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granulats. Les résultats sont encourageants, mais des écarts importants entre les résultats du
modele et ceux de la littérature peuvent étre expliqués par le manque de parametres d'entrée. Par
conséquent, une campagne expérimentale est détaillée dans la suite avec tous les parametres
d'entrée nécessaires pour alimenter le modele multi-échelle présentée. L'étude de l'impact de la
formulation et des granulats (structure poreuse, type des granulats, fractions volumiques) sur le
coefficient de diffusion des ions chlorures est également un objectif de cette campagne.
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Figure 1 - Modéle
prédiction des propriétés diffusives du béton (Achour et al. 2020).
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ITI. CAMPAGNE EXPERIMENTALE

Les mortiers et les bétons sont utilisés dans la campagne expérimentale. Elle est composée de dix
différentes formulations. Les bétons et mortiers sont construits a partir de deux variétés de
granulats calcaires : les granulats Boulonnais denses et les granulats Bayel poreux. La formulation
de la pate de ciment est en lien avec les formulations utilisées dans le projet PERFDUB national
pour les mortiers et les bétons.

A. Choix des matériaux

Les bétons et les mortiers dans notre étude ont été fabriqués avec du ciment I 52.5N (masse
volumique = 3,09 g/cm?3) produit par l'usine EQIOM de Lumbres et du laitier de haut fourneau
(masse volumique = 2,9 g/cm?3) produit par I'usine Ecocem a Fos sur Mer. Un adjuvant est utilisé
pour faciliter la mise en ceuvre des mortiers et des bétons. C'est un plastifiant haut réducteur
d’eau a base de polycarboxylate modifié, le SIKAPLAST TECHNO 348. Les granulats utilisés pour
étudier leur impact sur les mécanismes de transfert dans le béton sont :

1. Les granulats de calcaire dense concassés appelés Boulonnais, utilisés pour fabriquer des
bétons hydrauliques :

e Sable d'une granulométrie de 0/4 mm.

e Gravillon de 4/12 mm et 4/20 mm de granulométrie
2. Les granulats de calcaire Bayel concassés :

e Sable d'une granulométrie de 0/4 mm.

e Gravillon de 4/10 mm et 10/20 mm de granulométrie.
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B. Formulations

Le type de granulats (Boulonnais ou Bayel), la fraction volumique des gravillons (15, 25 et 34%),

l'addition utilisée (avec ou sans laitier de haut fourneau) ou le rapport Eeff/liant (0,4-0,6) sont

différents dans ce travail. Ces dix formulations sont résumées dans la figure 2 et détaillées dans

les tableaux 1 et 2. Les formulations F2 et F5 désignent chacune trois formulations qui

correspondent aux différentes fractions volumiques de gravillons (15, 25 et 34%).

Gravillons Boulonnais, Sable Bayel sable Boulonnais
Eqn/liant =0.6 Eqn/liant =0.6

t
v F2-1  G=15% et G/S =0,33
Influence du Influence du volume
iti d ill
F1 < laitier . ; , < es gravifons ., F2-2 G=25% et G/S =0,66
Granulats Boulonnais
Eenr/liant =0.6 Granulats
Pas de laitier EBOPII"M(“*B(‘]SG
o "’;‘ - * F2-3 G=34% et G/S =1
v F5-1 G=15% et G/S =0,33
Influence du v Influence du volume
rapport -Estt . des gravillons F5.2  G=25% et G/S =0.66
L F5 —— F5. =, =i
~ F6 «— M Gravillons Bayel, Sable 6 et ’
Gravillons Bayel, Sable Boulonnais
Boulonnais Eon/liant =0.6

Eunlliant=04 \ F5.3 G=34% et G/S =1

Figure 2 — Les dix formulations étudiées dans le cadre du programme expérimental

Tableau 1 et 2 — Composition des formulations étudiées dans le cadre du programme expérimental

Matériaux utilisés (Kg/ m?) Béton de référence | Mortier Bétons
F1 F3 F2-1 F2-2 F2-3
Ciment CEM 1525 N 315 199 168 148 129
Eau 188,7 280,5 237,6 209 182
Laitier de haut fourneau® - 299 253 223 194
Plastifiant 0,775 1,385 0,9 0,85 0,9
Sable Boulonnais 0/4 mm 920 1418 1201 1057 920
Gravillons Boulonnais 4/12 mm 310 - 135 443 610
Gravillons Boulonnais 4/20 mm 610 - 266 225 310
Rapport Eet /liant 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6
Matériaux utilisés (Kg/ m3) Bétons
F4 F5-1 F5-2 F5-3 F6
Ciment CEM 1525 N 129 168 148 129 160
Eau 182 238 209 182 160
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Laitier de haut fourneau” 194 253 223 194 240

Plastifiant 0,6 0,95 0,93 0,85 0,6

Sable Boulonnais 0/4 mm - 1201 1057 920 920
Gravillons Boulonnais 4/12 mm 310 - - - -
Gravillons Boulonnais 4/20 mm 610 - - - -
Sable Bayel 0/4 mm 878 - - - -

Gravillons Bayel 4/10 mm - 116 194 267 267

Gravillons Bayel 10/20 mm - 245 408 562 562

Rapport Eet /liant 0,6 0,6 0,6 0,6 0,4

Le rapport Eeff/Liant est obtenu avec un coefficient K = 0,9 de prise en compte du laitier (norme
NF EN 206-1).

C. Essais et caractérisation

Afin de préparer les échantillons dans les mémes conditions, chaque formulation des trois bétons
a été effectuée en une journée. Apres la vibration et la mise en place du béton, 'ensemble des
éprouvettes 11*22 (cm) est immédiatement placé dans une chambre climatisée a 20°C pour les
démouler apres 24 heures. Apres le démoulage, toutes les éprouvettes ont été conservées dans
I'eau pendant 90 jours pour atteindre un degré dhydratation avancé. En premier lieu, les
propriétés mécaniques des bétons et les caractéristiques liées a 1'action des chlorures peuvent étre
déterminées par des essais de caractérisation effectués sur chacune des formulations. Ces essais
permettent également de tester l'approche multi-échelle déja développée pour déterminer le
coefficient de diffusion des ions chlorures des matériaux cimentaires et d'évaluer I'impact des
granulats sur les propriétés de transport. Les essais réalisés sont les suivants :

\

e Résistance a la compression a 90 jours: essai d’écrasement (3 éprouvettes par
formulation)

e Porosité accessible a l'eau a 90 jours (3 éprouvettes par formulation)

o Coefficient de diffusion effectif d’ions chlorures en régime permanent par essai de
migration a 180 jours (3 éprouvettes par formulation)

Tableau 3 - Méthodologie de mesure des propriétés mécaniques et diffusives des 3 éprouvettes par formulation
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Nature de I’essai Objectifs Eprouvettes Age des
éprouvettes
Résistance a la Résistance mécanique du béton et 11*22 (cm) 90 jours
compression module d’Young
Essai d’écrasement
Méthode dynamique, Module d’Young et coefficient de 11*22 (cm) 90 jours
Grindosonic Poisson du béton
Porosité accessible a I’eau Quantifier la porosité totale 11*2 (cm) 90 jours
accessible a I’eau du béton
Migration des ions chlorure | Coefficient de diffusion effectif 11*5 (cm) 180 jours
sous un champ électrique d’ions chlorure en régime
permanent

IV. RESULTATS ET DISCUSSION

A. Porosité accessible a l'eau

La norme NF-P18-459 (2015) régit le protocole de mesure. La figure ci-dessous présente les
résultats de la porosité accessible a I'eau sur les bétons et les mortiers. Ces résultats sont obtenus
sur des échantillons d'un diametre de 11 cm et d'une épaisseur de 2 cm qui ont été conservés dans
l'eau pendant 90 jours. Les échantillons sont saturés dans un dessiccateur sous vide pendant 48
heures. Ils sont ensuite pesés dans l'air et dans l'eau pour obtenir ma et me, puis mis dans une
étuve a 105°C jusqu'a obtenir la masse constante ms. Ainsi, I'équation 1 peut étre utilisée pour
déterminer la porosité du matériau :
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Figure 3 — Résultats de la variation de la porosité en fonction de type et de la fraction volumique des granulats
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Les résultats montrent que lorsque des granulats sont ajoutés aux formulations F2 et F5, la
porosité du béton diminue linéairement, ce qui semble valider la loi des mélanges. Les mesures
sont relativement incertaines. En connaissant la porosité des granulats et du béton/mortier, la
porosité des pates de ciment des bétons peut étre estimée par calcul. Les bétons avec des
gravillons Bayel ont une porosité plus élevée que les bétons avec des gravillons Boulonnais. La
porosité importante de la roche Bayel (6,8%), qui est beaucoup plus élevée que celle de la roche
Boulonnais (0,6%), peut expliquer cela.

B. Propriétés mécaniques des bétons

Malgré le fait que l'estimation des propriétés mécaniques du béton n'était pas 1'objectif principal
de cet article, des essais normalisés ont été réalisés pour vérifier la qualité du béton au niveau
mécanique et interpréter les résultats relatifs a la durabilité. La variation des modules d'Young «
dynamiques » et « statiques » en fonction de la fraction volumique des gravillons dépend du type
de granulats, comme le montre la figure ci-dessous. La loi de mélange, qui relie le module
d'Young d'un matériau sans gravillons (mortier) a un matériau qui ne contient que des gravillons
(roche), ne peut pas prédire les mesures intermédiaires. Le module d’Young augmente avec
I'ajout des gravillons.
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Figure 4 — Résultats de la variation du module d’Young en fonction de la fraction volumique des gravillons

On peut déduire que les résultats confirment qu'il existe des phénomeénes dans les bétons qui
peuvent expliquer 1'écart entre les résultats expérimentaux et théoriques (la loi de mélange)
comme de la fissuration interne, ITZ, etc.).

C. Coefficient de diffusion d’ions chlorures
La figure 4 montre que pour les deux types de granulats Boulonnais et Bayel, le coefficient de
diffusion effectif des bétons diminue puis augmente avec 1'augmentation de la fraction volumique
des granulats. Ce résultat montre que plusieurs phénomeénes sont combinés et contribuent. Il y a
des microfissures dans la pdte cimentaire causées par le retrait empéché. En augmentant la
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fraction volumique des gravillons, le nombre de surfaces d'interactions granulats-pate augmente,
ce qui implique plus de fissures qui se connectent et facilitent la diffusion des ions chlorures.
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Figure 5 —Variation du coefficient de diffusion en fonction de la fraction volumique des gravillons Boulonnais

Il a également été possible d'obtenir ce résultat en examinant le coefficient de diffusion des
mortiers (Wu et al. 2015).

La figure 5 montre que pour une méme fraction volumique de gravillons, le passage Boulonnais-
Bayel réduit le coefficient de diffusion. Le granulat Bayel présente une résistance inférieure a celle
du Boulonnais, comme indiqué dans la figure 3. Il est possible que cela réduise les microfissures
présentes autour des granulats dans la matrice cimentaire, ce qui réduit le nombre de voies
favorables pour la diffusion des ions chlorures. La figure 5, qui montre 1'impact de la substitution
du sable Boulonnais par celui Bayel, confirme ce résultat.

Il existe un écart entre les résultats expérimentaux et la loi de mélange et un schéma
d’homogénéisation classique (Mori-Tanaka). Au niveau de l'interface granulat-matrice, des
phénomenes tels que la fissuration interne et I'1TZ peuvent modifier la tendance des résultats
obtenus en fonction de la fraction volumique des granulats. Les méthodes d'homogénéisation les
plus avancées sont donc utiles pour expliquer ces résultats obtenus et pour décrire avec
précaution les phénomeénes qui se produisent autour des granulats pendant 1'hydratation de la
pate de ciment.

Il nous semble intéressant de combiner les propriétés diffusives et mécaniques car les résultats sur
le coefficient de diffusion des bétons peuvent étre interprétés en fonction de la nature et de la
compacité des granulats.
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Figure 6 —Variation du coefficient de diffusion en fonction de la fraction volumique des gravillons Bayel

CONCLUSION

Dans cet article, nous avons développé une campagne expérimentale qui prend en compte
l'impact des granulats sur le transfert d'ions chlorures afin de prédire les propriétés diffusives des
matériaux cimentaires (mortiers et bétons). Les résultats expérimentaux ont été comparé a des
modeles analytiques de prédiction. Le programme expérimental a montré que la formulation et
les granulats du béton affectent le coefficient de diffusion. Il augmente avec l'ajout de granulats
pour les granulats Boulonnais et Bayel. Cela est di soit a la connectivité de 11TZ autour des
granulats, soit a la connectivité des fissures créées autour des granulats en raison du retrait
empéché de la pate de ciment.

Une discussion sur la tendance de la variation du coefficient de diffusion pour ces types de
granulats a commencé en comparant les résultats expérimentaux avec ceux issus de la
modélisation. Afin d'expliquer ces résultats, cette étude propose une hypothese sur la concurrence
entre les propriétés mécaniques des granulats (résistance, compacité) et les propriétés diffusives.
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