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RESUME Les structures du génie urbain sont connues pour absorber la chaleur du rayonnement
solaire le jour pour la restituer dans 'environnement la nuit et en période estivale cela entraine
I'apparition d’ilots de chaleur urbains. L’eau contenue dans les structures de chaussée peut,
selon la quantité de chaleur emmagasinée, s’évaporer sous forme vapeur et offrir une solution
de rafraichissement. Les structures de chaussée horizontales sont aussi soumises a du fluage,
conduisant a une variation locale de la porosité du matériau, ce qui modifie sa capacité a diffuser
la vapeur d’eau. Dans le but d’optimiser le pouvoir évaporatif de ces structures, une premiere
approche consiste a modéliser finement les phénomenes. Les données issues de la littérature
découplent les phénomenes. Ces données sont trop dépendantes du matériau et des conditions
d’essai. Dans ce travail, nous étudions le béton comme élément de chaussée. Une modélisation
a I’échelle moléculaire a été réalisée pour définir ses propriétés viscoélastiques et celles de
diffusion a la vapeur d’eau. En supposant que le fluage du béton est principalement di au
comportement des silicates de calcium hydratés (CSH), représentant au moins 50 % du volume
de la pate de ciment hydratée durcie, la modélisation a considéré son interaction avec d’autres
composants pour définir la déformation viscoélastique par bindme de phases. Les variations
d'espacement et d'orientation des composites CSH-autre phase ont été analysées dans différents
scénarii, montrant l'effet de la présence de molécules d’eau aux interfaces. De la méme maniere,
les coefficients de diffusivité ont été obtenus pour différents composants de la pate de ciment.
Les résultats ont permis d’établir une base de données des propriétés homogénéisées de ces
nano-composites pour de futurs calculs aux échelles supérieures.

Mots-clefs Dynamique Moléculaire, fluage, diffusion, matériaux cimentaires

I. INTRODUCTION

Les infrastructures de génie urbain soulévent de nombreuses questions quant a leur fonction dans
le transport, leur contribution a la résilience urbaine et leur impact sur 1’aggravation des ilots de
chaleur urbain (ICU). Durant la période estivale, la chaleur relachée la nuit limite I'évacuation de
celle emmagasinée dans les batiments, ce qui maintient une température intérieure élevée. Cette
situation engendre une utilisation intensive des systemes de climatisation et contribue a la
détérioration de la qualité de l'air. Les structures de chaussée, de nature horizontale, subissent
également des charges mécaniques quasi constantes qui provoquent des déformations
viscoélastiques des matériaux qui les composent. Ces déformations, assimilables a du fluage,
entrainent une modification locale de la porosité du matériau, altérant ainsi sa capacité a diffuser
vapeurs d’eau. Les données disponibles dans la littérature dépendent fortement du type de

matériau et des conditions d’essai, lesquelles ne refletent pas un couplage fort entre fluage et
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diffusion. Ce travail propose donc de déterminer des propriétés considérées comme intrinseques.
En effet, la matrice cimentaire est un matériau poreux a structure multiéchelle, présentant des
propriétés physiques différentes selon les échelles de longueur (Ioannidou, 2020). Par exemple, les
silicates de calcium hydratés (C-5-H) constituent le principal composant de la pate de ciment
hydratée durcie (Lau et al., 2018). Dans la modélisation multiéchelle, il est primordial de déterminer
en premier lieu les propriétés mécaniques des phases hydratées du ciment. Une méthode
permettant d’obtenir ces propriétés consiste a utiliser des tests de nano-indentation (Bekrine et al.,
2025; Fu et al., 2018b). Une autre méthode couramment utilisée est la simulation par Dynamique
Moléculaire (DM), qui a déja démontré son intérét pour la détermination des propriétés de fracture
(Hoeun et al., 2023).

Il a été proposé dans ce travail d’effectuer une modélisation a I'échelle moléculaire afin de
déterminer les propriétés viscoélastiques nanoscopiques nécessaires au calcul du fluage du béton
de chaussée. Parallelement, des simulations a cette méme échelle ont permis d’évaluer les
propriétés nanoscopiques régissant la diffusion de vapeur d’eau. Deux supercellules de C-S-H (I)
combinés, forment un « composite », et différentes configurations d’espacement ainsi que
d’orientations de ces phases ont été étudiées. Les résultats ont permis de constituer une base de
données regroupant les propriétés viscoélastiques et de diffusion de vapeur d’eau des composites
formés par des binomes de phases de la pate de ciment. Ces propriétés, considérées comme
intrinseques, peuvent étre utilisées pour de futurs calculs aux échelles supérieures. Des essais de
fluage ont été réalisés sous une charge constante correspondant a 30 % de la contrainte maximale
obtenue lors des essais de traction, conformément aux recommandations expérimentales pour les
tests de fluage. Les courbes de déformation en fonction du temps ont été obtenues, permettant de
déterminer les complaisances de fluage. En outre, les coefficients moyens de diffusion de vapeur
d’eau pourraient étre calculé avec le déplacement quadratique moyen MSD (en anglais « Mean
Square Displacement »).

II. MATERIAUX ET MODELES

Le 11 A tobermorite posséde une formule chimique CasSicO14(OH)s2H20, avec des longueurs de
cellule (a, b, ¢) = (6.69 A, 7.39 A, 22.779 A) et des angles de cellule (a, B, y) = (90°, 90°, 123.49°)
(Hamid, 1981). Sa structure cristalline est monoclinique et appartient au groupe d'espace P21. (Fu
et al., 2018a) ont développé C-S-H (I) avec un rapport Ca/Si de 0,67 a partir de 11 A tobermorite, en
utilisant un processus de recuit. Nous avons appliqué la méme méthode et obtenu le C-S-H (I). En
fait, nous avons commencé a travailler sur le C-S-H (I) avec le rapport Ca/Si un peu faible pour
programmer l’algorithme de calcul et faire dans un premier temps une analyse comparative entre
phases de la pate de ciment. En perspective, nous envisageons de faire une simulation avec le C-S-
H (Il) avec le rapport de 1.5-2.0 pour prendre en compte des situations plus réelles. Le logiciel de
visualisation OVITO a été utilisé pour la visualisation (Stukowski, 2009).

La Dynamique Moléculaire (DM) est une méthode de simulation informatique utilisée pour
étudier les trajectoires des atomes et des molécules en résolvant numériquement les équations du
mouvement de Newton pour un systeme de particules en interaction. Le logiciel LAMMPS (Large-
scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator) a été utilisé pour effectuer les simulations de
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DM. Dans cette simulation, chacun des N atomes ou molécules est traité comme une masse
ponctuelle, et les équations du mouvement de Newton sont intégrées afin de calculer leur
mouvement (Plimpton, 1995).

Le champ de force ReaxFF (van Duin et al.,, 2001) peut étre appliqué pour modéliser les
principales phases du ciment hydraté. Les parametres ReaxFF utilisés dans cette étude sont détaillés
dans (Liu et al.,, 2012). L’énergie totale du systéme peut étre exprimée comme suit (van Duin et al.,
2001):

Esystem = Ebond + Eover + Eunder + Eval + Epen + Etors + Econj + EvdWaals + ECoulomb (1)

ol Eyonas Eover €t Eynger représentent respectivement 1’énergie de liaison, la pénalité énergétique
liée a la sur-coordination et a la sous-coordination des atomes. Eyq;, Epens Etors, Econjs Evawaars €t
Ecoutomp Teprésentent respectivement l'énergie d’angle de valence, de pénalité, de torsion, de
conjugaison, de van der Waals, et de Coulomb.

L'une des difficultés dans la modélisation du comportement au fluage des matériaux
cimentaires réside dans le choix du modeéle de fluage. En effet, selon le modeéle choisi, les propriétés
viscoélastiques ne sont pas exactement les mémes, ce qui peut influencer les résultats. Dans ce
travail, trois modéles ont été testés afin d’évaluer si’approche de DM est intrinseque. Concernant
les modeles viscoélastiques, le modele de Maxwell est représenté par un ressort élastique et un
amortisseur visqueux disposés en série, tandis que le modéle de Kelvin-Voigt est constitué d’un
ressort élastique et d’'un amortisseur visqueux disposés en paralléle. D’autre part, le modele de
Burgers est une combinaison des modeles de Maxwell et de Kelvin-Voigt disposés en série.

La variation de la déformation au cours du temps selon le modéle de Burgers peut s’exprimer
comme suit:

) =20 4 20 (1 'tnE_K) + 20 @)
e®)=—+—1-€e ™ |+—
Ey Eg Mm

ol g, représente 'amplitude de la contrainte imposée au temps t,, Ey et 1, désignent
respectivement le module de Young et la viscosité de la partie Maxwell, tandis que, Ex et ng
correspondent respectivement au module de Young et a la viscosité de la partie Kelvin-Voigt.

Le coefficient de diffusion est calculé a partir de 'équation d’Einstein :

D 1 I (MSD) 3)
_Zdrl—{g T

ol d est la dimensionnalité du systéme (d = 1 en une dimension et d = 3 en trois dimensions). Le
déplacement quadratique moyen (en anglaise Mean Square Displacement, MSD) est calculé comme
suit :

N
1
5D = &> e + 9~ )l @

ol 1; est le vecteur position de la particule i, N est le nombre de particules dans le bloc, et t, désigne
le temps initial d’observation donnée de durée 7.
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III. METHODE

Les propriétés mécaniques et de fracture du composite C-S-H/portlandite ont été étudiées par
(Liang, 2020). Les cellules unitaires de C-S-H et de portlandite ont été étendues selon les directions
X, y et z. Des supercellules ont ensuite été relaxées en utilisant I'ensemble NPT a une pression de 0
Pa et une température de 300 K dans les directions x, y et z. Apres cette relaxation, les supercellules
ont été assemblées avec un espace d’interface d’environ 3 A. Ce composite a ensuite été relaxé une
nouvelle fois en utilisant I'ensemble NPT. Bien que similaire a 1'étude de (Liang, 2020), les tests de
fluage ont été investigués dans cette étude. La cellule unitaire de C-S-H (I) a été étendues en
dimensions 7 x 8 x 2 selon les directions x, y et z, respectivement. Dans notre étude, nous avons
essayé d'avoir a peu pres les mémes dimensions transversales pour les deux phases composite en
multipliant la cellule unitaire correspondante, mais elles ne sont pas exactement identiques. La
supercellule de C-S-H (I) a ensuite été transformée de structures monoclinique en supercellules
orthogonales afin d’obtenir des résultats indépendants pour chaque direction. Les simulations de
Dynamique Moléculaire ont été réalisées en utilisant le champ de force ReaxFF avec des unités
réelles en trois dimensions (3D). Une condition aux limites périodique (PPP) a été appliquée pour
éliminer les effets de bord. Les supercellules ont été relaxées a une température de 300 K et une
pression de 0 atm en utilisant 'ensemble NPT dans les directions X, y et z pendant 50 ps. (Bonnaud
et al., 2016) ont étudié trois orientations différentes de paires de particules C-S-H afin d’examiner
le potentiel grand d’interaction au niveau moléculaire. Ces orientations ont été sélectionnées pour
prendre en compte |'effet d’anisotropie dans la géométrie et la cristallographie des particules de C-
S-H. De plus, les forces d’interaction entre particules peuvent étre influencées par ces orientations.
Dans cette étude, trois orientations différentes ont été choisies, similaires a celles de (Bonnaud et
al., 2016). Premierement, la supercellule de C-S-H (I) a été positionnée au-dessus d’une autre
supercellule de C-S-H (I) dans la direction z. Deuxiémement, une supercellule de C-S-H (I) a été
placée a coté d’une autre supercellule de C-S-H (I) dans la direction y. Enfin, la supercellule de C-
S-H (I) a été tournée de 90° dans le sens antihoraire autour de I’axe x, puis placée a coté d’une autre
supercellule de C-S-H (I) dans la direction y. Dans ce dernier cas, le bas de la supercellule de C-S-
H (I) a été placé a coté de la supercellule de C-S-H (I). Ces orientations sont illustrées dans la Fig. 1.

¥a
z

it
5% (a) (b) (c)

FIGURE 1. Orientations du composite : (a) supercellule-B au-dessus de la supercellule-A dans la
direction z, (b) supercellule-B a coté de la supercellule-A dans la direction y, et (c) supercellule-B tournée
de 90° dans le sens antihoraire autour de 1’axe x, placée a coté de la supercellule-A dans la direction y.

De plus, une couche d’eau interfaciale de 3.1 A a été introduite a I'interface du composite C-S-
H (I) relaxé, comme illustré dans la Fig. 2a. Cette couche d’eau interfaciale a été utilisée pour simuler
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des interfaces avec porosité, remplie par le modele d’eau SPC/E utilisé dans (Zhu et al., 2022).
(Bazant, 1972) ainsi que (Tamtsia and Beaudoin, 2000) ont mentionné qu’apres séchage, il subsiste
une épaisseur d’un ou deux molécules d’eau seulement aux contacts particule-particule du C-S-H.
Par conséquent, nous avons introduit une couche d’eau de 3,1 A (correspondant a une molécule
d’eau) et une couche de vide de 1 A (apres séchage). Une couche d’eau de 6,2 A (correspondant a
deux molécules d’eau) sera également étudiée. Le composite C-S-H (I) a ensuite été relaxé a
nouveau en utilisant I'ensemble NPT pendant 50 ps supplémentaires. Ces simulations ont été
réalisées avec un pas de temps de 0.25 fs.

FIGURE 2. Composite C-S-H (I) avec des couches d’eau interfaciales de (a) 3.1 A et (b) 31 A.
Phase C-S-H (I) : boules vertes = atomes de Ca, boules jaunes = atomes de Si, boules rouges = atomes d’O,
boules bleues = atomes de H. Eau : boules orange = atomes d’O, boules argentées = atomes de H.

Les essais de fluage ont été réalisés sous une charge constante correspondant a 30 % de la
contrainte maximale obtenue lors des essais de traction. La charge a été appliquée selon les
directions y ou z, couplée a une relaxation dans les directions latérales. Les courbes de déformation
en fonction du temps ont ensuite été obtenues. En ajustant ces courbes avec le modele de Burgers a
I'aide de I'Eq. 2, il a été possible de déterminer le module de Young ainsi que les parametres de
viscosité des parties Maxwell et Kelvin-Voigt.

La détermination du coefficient de diffusion suit la méme procédure que les essais de fluage,
avec les modifications suivantes. Les supercellules de C-S-H (I) et d’eau ont été relaxées séparément
a une température de 300 K en utilisant I’ensemble NVT pendant 50 ps. Concernant la diffusion,
nous avons choisi, d’apres (Yang et al., 2023), une épaisseur d’environ 30 A. Une couche d’eau
interfaciale de 31 A a été introduite a I'interface du composite C-S-H (I) relaxé, comme montré dans
la Fig. 2b. Le composite C-S-H (I) a ensuite été relaxé a nouveau en utilisant I'ensemble NVT
pendant 500 ps supplémentaires. Les simulations de production ont été réalisées pendant 500 ps en
ensemble NVT afin de calculer le déplacement quadratique moyen (MSD) du composite C-S-H (I).
Le bloc pour calculer le MSD est divisé en plusieurs parties : la partie inférieure de C-S-H (I), une
couche d’eau interfaciale de 31 A, la partie supérieure de C-S-H (I), le composite entier, ainsi que
20 segments égaux (chacun représentant 5 % de la longueur totale du composite). En utilisant I'Eq.
3, le coefficient de diffusion peut étre obtenu.

Pour réaliser les simulations sur le composite C-S-H (I), 48 coeurs de processeur ont été utilisés.
Les simulations ont été effectuées sur le centre de calcul GLiCID, composé de 48 noeuds de calcul
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(chacun équipé de 2 processeurs AMD EPYC Genoa 9474F 48 cceurs, avec 384 Go ou 768 Go de
mémoire DDR5 a 4800 MT/s).

IV. RESULTATS ET DISCUSSION
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FIGURE 3. Courbes de déformation en fonction du temps du composite C-S-H (I)/eau (3.1 A)/C-S-H (1)
selon différentes orientations : (a) direction z, (b) direction y, (c) rotation antihoraire dans la direction y, et
(d) complaisance de fluage.

Tout d’abord, la résistance a la traction de chaque composite a été calculée. Dans I'orientation
selon la direction z, la résistance est de 1.07 GPa. Dans |’orientation selon la direction y, la résistance
est de 1.13 GPa. Lorsque la supercellule est tournée dans le sens antihoraire autour de la direction
y, la résistance augmente a 1.43 GPa. La Fig. 3 montre les courbes de déformation en fonction du
temps pour le composite C-S-H (I)/eau (3.1 A)/C-S-H (I) selon différentes orientations. Trois
modeles viscoélastiques ont été utilisés pour ajuster ces courbes, a savoir les modeles de Maxwell,
Kelvin-Voigt et Burgers. Comme on peut le constater, les coefficients de détermination du modele
de Burgers sont les plus élevés comparés aux autres modeles, ce qui indique que le modéle de
Burgers représente mieux que les autres modeles le comportement au fluage du composite C-S-H
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(I). Les orientations influencent également les courbes de déformation en fonction du temps.
L’orientation ot la supercellule de C-S-H (I) est tournée de 90° dans le sens antihoraire autour de
I'axe x et placée a coté d'une autre supercellule de C-S-H (I) dans la direction y présente la
déformation la plus élevée par rapport aux autres orientations. Cela signifie que cette orientation
pourrait avoir une interaction plus faible a 'interface en réponse au test de fluage. En revanche, les
deux autres orientations présentent des courbes similaires. La Fig. 3d montre la complaisance de
fluage selon les différentes orientations.

Apres ajustement des courbes a I'aide du modele de Burgers, le module de Young ainsi que
les viscosités des parties de Maxwell et de Kelvin-Voigt ont été obtenus, comme indiqué dans le
Tableau 1. Ces parametres pourraient potentiellement étre utilisés comme données d’entrée dans
des simulations a plus grande échelle, notamment a 1’échelle de la pate de ciment durcie. Le module
de Young Ej, peut étre comparé a celui obtenu par (Bonnaud et al., 2016) , dont la valeur moyenne
est de 40.1 GPa. En revanche, Ey pourrait étre comparé au module de fluage en contact du C-S-H

mesuré par nanoindentation, avec une valeur de 189.2 + 54.1 GPa (Bekrine et al., 2025).

TABLEAU 1. Paramétres d’ajustement selon le modéle de Burgers pour un espacement de I'eau de 3.1 A.

Orientation ( C(;TPOa) ( Cl;;ll’(a) I?a Ifs ( gl’,"a) (ﬁa@s) d (G:E(Elc:tllriii())n
direction z 032 | 1920 | 143 | 428 | 1248 26:02
direction y 034 | 1831 | 80 | 459 | 1336 27:10

rotation antihoraire | 43| o551 33 | 47 | 1086 27:38
dans la direction y

Les coefficients de diffusion selon différentes orientations sont présentés dans la Fig. 4. Ces
coefficients sont répartis en deux groupes : en une dimension (D, D,, D,) et en trois dimensions
(Dyy)- Le composite est divisé en 20 segments, chacun représentant 5 % de la hauteur totale, de la
base jusqu’au sommet. Dans la majorité des cas, les coefficients de diffusion atteignent leur valeur
maximale a proximité de l'interface entre I'eau et le C-S-H (I). En raison du confinement de 'eau
entre les couches de C-S-H (I), les valeurs de D, et D,, mesurées au long de la direction du composite
sont les plus faibles comparées aux autres directions. Dans la Fig. 4d, les courbes supérieures
correspondent au MSDyy, de la couche d’eau interfaciale de 31 A. Les courbes intermédiaires
représentent le MSDxyz de 1'ensemble du composite. Enfin, les courbes inférieures montrent les
MSDxyz du C-S-H (I) en bas et en haut du composite.
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FIGURE 4. Coefficients de diffusion du composite C-S-H (I)/eau (31 A)/C-S-H (I) selon différentes
orientations : (a) direction z, (b) direction y, (c) rotation antihoraire dans la direction y, et (d) MSDxy-.

Le Tableau 2 présente les coefficients de diffusion moyens du composite C-S-H (I). Les
coefficients de diffusion du C-S-H (I) en bas et en haut sont tres faibles comparés a celui de I'eau
interfaciale avec un espacement de 31 A. Le coefficient de diffusion de I’eau peut étre comparé aux
résultats obtenus par (Honorio et al., 2022), avec une valeur de 2.02 +0.19 x 10 m?/s.

TABLEAU 2.  Coefficients de diffusion moyens en 109 m?s du composite C-S-H (I)/eau (31 A)/C-S-H (I).
Temps
Orientation C;i'lbglag) 31 A d’eau Cﬁ;}?igé? Composite | d'exécution
(hr:min)
direction z 0.010 2.020 0.008 0.607 82:16
direction y 0.011 1.905 0.014 0.524 66:04
rotation antihoraire
L 0.009 2.074 0.008 0.566 73:14
dans la direction y
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V. CONCLUSION

En résumé, ces résultats mettent en évidence le potentiel d’utilisation des simulations de
Dynamique Moléculaire pour étudier les propriétés de fluage et de diffusion de la principale phase
hydratée du ciment. Dans cette étude, la combinaison des phases hydratées du ciment est désignée
par le terme « composite ». Différentes configurations d’espacement et d’orientations ont été
analysées. Les orientations étudiées comprennent : (a) la phase C-S-H (I) placée au-dessus d'une
autre phase C-5-H (I) selon la direction z, (b) la phase C-S-H (I) placée a c6té d'une autre dans la
direction y, et (c) la phase C-5-H (I) tournée dans le sens antihoraire autour de 1'axe x, placée a coté
d’une autre dans la direction y. Les configurations de couches interfaciales étaient constituées d'une
couche d’eau de 3.1 A pour I'étude du fluage, et de 31 A pour celle de la diffusion. Ces couches
d’eau interfaciale étaient positionnées a l'interface du composite C-S-H (I) relaxé. D'une part, les
tests de fluage ont été réalisés sur le composite C-S-H (I). Les résultats ont montré que 1'orientation
avait un impact sur les courbes de déformation en fonction du temps. Le modeéle de Burgers a été
utilisé pour ajuster ces courbes. Grace a de hauts coefficients de détermination, ce modele s’est
avéré capable de bien représenter les courbes obtenues. D’autre part, les coefficients de diffusion
ont pu étre déterminés, tant pour I'ensemble du composite que pour la couche d’eau. Ces valeurs
peuvent étre comparées a celles issues de la littérature. Les résultats de fluage seront comparés a
des simulations réalises sur des bi-composites ‘secs’, i.e. sans eau a l'interface, ou sépares par une
lame d’eau importante afin de vérifier I'influence de I’eau interstitielle sur le fluage du béton. Ces
résultats pourraient également étre utilisés comme parametres d’entrée pour des simulations a plus
grande échelle, notamment a 1'échelle microscopique de la pate de ciment durcie. Ces travaux
encouragent I’analyse de ce comportement dans des conditions plus variées et la mise en place de
simulations a l’échelle supérieure afin de vérifier si I'eau adsorbée joue effectivement un role
important, comme le suggerent de nombreux auteurs. La prochaine étape consistera en une
évaluation de la diffusion dans la microstructure sous charge mécanique.
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