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Lambe  Contexte et objectives

* Les matériaux cimentaires sont largement utilisés dans
'industrie  nucléaire, notamment  pour les = e
infrastructures dédiés au stockage et au confinement \,
des déchets radioactifs. ;
e En particulier, pour la gestion des déchets de type (FA)
et (MA), les matériaux cimentaires a base de fumée de
silice sont tres utilisés comme barriere de confinement

Corps du
contensur

Colis primaires

Contensur en béton (CEA/DEN, e - den 2008)

La connaissance de la microstructure de ces
matériaux et leur pouvoir de confinement
est donc essentiel pour prédire la durée de

vie de ces structures.
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Lambe  Rappel: Fumeée de silice

-

( La fumée de silice (FS) est connue comme poudre
ultrafine ayant un diameétre moyen de particules entre 0,1
et 0,2um, et composée principalement de SiO, amorphe
(>95%).

0.5 jm

L'ajout de FS a des effets physico-chimiques sur la durabilité: e ‘ ot

e Effet pouzzolanique: SiO, réagit avec la portlandite (CH) pour produire des C-S-H appelés
pouzzolaniques.
o Effetfiller: grace a leur finesse, les particules de FS pénetrent et comblent |la porosité du

\ matériau. /

FS non-densifiée
Suite a une manipulation difficile de la poudre tres fine, différentes méthodes
de densification et de compactage de FS ont été utilisées par les industriels

- Présence d’agglomérats
\'.L;n, e
éyru @ ea
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Lambe Matériaux utilisés

100 EW
e Fumée de silice slurry (FSS): mélange de 50,1% Zg [ Serss ¥
de poudre de FS séchée avec I'eau. 8 50 || —e=cemi /
+ Ciment portland CEMI 52,5 PM ES CP2 de I'usine  § a0 f //
Lafarge du Teil. 3 50 £
* Sable normalisé siliceux roulé (SN) -EN 196-9- £ ‘3‘8 £
avec une distribution de taille de particule allant S 50 X
de 0,08 a 2 mm. 10
O0.1 1 10 100
Taille de particules (um)

Plusieurs formulations de mortiers ont été testées:

Notations SN(10)0  SN(10)10 SN(10)30 SN(10)50 SN(10)60 SN(10)65

Rapport massique e/liant 0.415 0.415 0.415 0.415 0.415 0.415

Rapport massique SF/ciment 10% 10% 10% 10% 10% 10%

Vag 0% 10% 30% 50% 60% 65%

SP(%) - - - 0.3 1 1
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Lambe  Techniques expérimentales

Transport diffusif Investigation de la microstructure
v /\
Through-out diffusion de ITZ: interface granulat/pate Homogeneite de la pate
§ tritium HTO ¢ J,
E \L * Profil de porosité a proximité du || ®* Porosité et distribution de
S [ calcul de coefficients de granulat N la tal//e d.es pore;s dans la
Q) ep - e Montrer l'existence ou pas de matrice cimentaire
| | diffusion D, , , o , ,
@) I'ITZ au sein de ces matériaux e Dispersion de la FS
e Voo oo o iiiiiio- D ——
Imagerie MEB associés a e Imagerie MEB/EDS
I'analyse d’image * Porosité al'eau
e ———— e Porosimétrie au mercure
Loaivl<llwls AlafE s oofse| s o]

= S — « ATG
- — = * BET

Techniques utilisées
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Lambe

Résultats de diffusion

La concentration en aval est suivie
par des prélevements successifs

jusgu’a atteindre le régime % ;
permanent. 7 ¥
Amont Aval
Coefficients de diffusion D_,(HTO)
1.2E-12 1.4E-12
i io . . E - -I\\
— 1.0E-12 ide dilution | 126177 &
L : = L O !
3 1.0E-12 _’
€ sop3  Parfaite avec 2 5 < -
w
s phases: e e —
£ 6.0E-13 £ oeta - ~~<
£ NP IR (o o o ]
c 4.0E-13 e ex\VV® @ ] S~ e
£ e ¥\ S 40E13 S =——
(1] Q . . -
QO 20E-13 e =De *é 2.0E-13
0.0E+00 (\)\l% T T T T T 0.0E+00 T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 0 10 20 30 40 50 60 70
Sand volume fraction (%) Sand volume fraction (%)
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Lambe

Interface ITZ

Une procédure d'analyse d'image basée sur la méthode de distance euclidienne [Wong et
Buenfeld, 06] a été utilisée pour étudier la répartition spatiale de la porosit

€ a proximité
RN G
du granulat. A &
80 7%
201 %\ | —SN(10)10 ——SN(10)30 —SN(10)50 —SN(10)60 ——SN(10)65
1
! 1
6 1
sl
S
R |
gsd A8\ _' " N [\ - /\
< 4 1XYWV NAWAN A VAW AN L WA
1
10} o LA,
\‘ /
O \ll T T T T
0] 5

10 15

20
Distance de ’agrégat (pm)

'épaisseur de I'lITZ est presque la méme pour tous les mortiers (<5 um) et peut étre
considérée comme négligeable.

L'ITZ ne peut pas étre a l'origine de la différence observée pour les coefficients de
diffusion.
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Lambe

MEB/EDS dispersion de la FSS

SN510)0 600 pm
vidéo MAG: 36x HV: 15kV D: 9.9mn|

E— m Présence d’agglomérats de taille > 100 um

Si

SN{10)10 2
video MAG: 34x HV: 15kV WD: 10.2mm

SN(10)10-8.4f
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G<I;ambe

image

MAG: 34 x HV: 15.0 kV

image

MEB/EDS dispersion de la FSS

MAG: 220 x HV: 15.0 kV WD: 10.5 mm

@

UNIVERSITE
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Si

SN{10)30
vidéo MAG: 34x HV: 15k WD: 10.6mm

Si

SH{10)20
vidéo MAG: 220x HV: 15kV WD: 10.5mm

La présence d’agrégats contribue a

I'amélioration de la dispersion de FSS
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Lambe Porosité a I’'eau et au mercure

e La porosité a I'eau diminue avec |'ajout de sable

35
é30 E ; suivant la loi de dilution parfaite
>‘ L i ‘-" ......... —
E . - (1-Vag) Hmortier - Qpéte-(l_vagg)
& - , ey s ,
STk .,  Malgré une porosité totale égale pour toutes les
(. L . N . . . .
220 + REn. fractions de pates, la distribution de la taille des
AP T pores peut étre différente.
v C ..-"'._ n . \
= - o9 e Les pates contenues dans les mortiers a plus de
10 |\||I|||\I||||I||\|I||||I|\||I|||\ 0 . . .
o 10 20 30 40 0 60 70 30/_0 de sable ont des pores capillaires plus fins et
Sand volume fraction (%) moins nombreux.
Macro porosity 5, <Capillary porosity . porosity of _ 3.00E-01
in hydrates D CSH gel -
——SN(10)0 ,é..— 2.50E-01
—=—SN(10)10 8 2.00E-01
SN(10)30 ‘5
——3SN(10)50 %— 1.50E-01
—«—SN(10)60 —| 4 00E-01
——SN(10)65 %" e
- 3 5.00E-02
=
=
= . S 0.00E+00
10000 1000 100 10 1
Pore access diameter D (nm)

YNVERSITE e Journée des doctorants LAMBE 13 Novembre 2015 9




Lambe

Volume adsorbed (cnfg of paste)

L |
o o o

W
o

—+—SN(10)0
—=—SN(10)10
—+—SN(10)30
—— SN(10)50
—+—SN(10)60
—a—SN(10)65

NN W
c o o

=k
L&)

=i
Q

0.01 0.1

- = =

Relative pressure (P/P0O)

0.35

+ 0.3

——SN(10)0

—=—SN(10)10
—+—SN(10)30
——SN(10)50
——SN(10)60
—o—SN(10)65

- 025

- 02

20

dV/dlog(D) (cm3 . nm-1 per g of paste

Adsorption d’azote

Les courbes correspondantes
aux fractions de pates a
moins de 10% de sable se
distinguent a nouveau du
reste.

Les C-S-H contenus dans les
formulations avec plus de
30% de sable, possedent un
réseau poreux plus fins et un
rayon moyen plus faible
d'environ 16 nm (# 17 nm)
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Lambe Analyse Thermogravimétrique (ATG)

 La quantité de Portlandite (CH) a été déterminée par perte de masse entre 400 et
600°.

e La quantité d’eau liée dans les hydrates par perte de masse entre 105 and 400°C
(matériaux non-carbonatés).

0.21 A Bound water in C-S-H 3.5
0.2 © O CH content 3.4
o 3.3 +
0.19 o ' +
. 3.2 +
g 0.18 o -
£ 0.17 o O g3t
e T 3
‘5 0.16 9?55
=Ta] Q2.
20 + +
m0'15 2.8
0.13 % A A 2.6
0.12 - T T T 1 T I I 2.5 : T T T T T 1
0% 10% 20% 30% 40% 5_0% 60% 70% 0% 10% 20% 30% 40% 50% 60% 70%
Sand volume fraction sand volume fraction

* Dans les mortiers a plus de 30% de sable, les matrices cimentaires contiennent moins de
portlandite et plus de C-S-H: meilleure dispersion et donc meilleure réactivité de FSS au
sein de ces mortiers ( réaction pouzzolanique).
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| ambe Conclusion

e Des agglomérats de FSS ont été observés dans la pate de ciment et le
mortier a faible fraction volumique de sable (10%).

e La présence d’'une importante quantité de sable (>30%) pendant le malaxage
ameéliore la dispersion de la fumée de silice (efforts de cisaillement).

 Lexistence des agglomérats de FSS réduit son efficacité sur les propriétés
des matériaux cimentaires, et affecte les deux rbles que la FS est censée
jouer: I'effet « filler » et I'effet « pouzzolanique ».

2.6E-12 § s
T *10% FSS De (a) ~5 Flux de rejet fixe _ e(b) ~ 2
2.1E-12 . $O%FSS |— D.(b) Temps fixe e(a)
— e
@ =2 4
‘€ 1.6E-12
= ¢
5 r =5
S 11E-12 s
£
< 6.0E-13 : e(a)
= * . o o
1.0E-13 T T T T T 1
0O 10 20 30 40 50 60 70
Sand volume fraction (%) [LAR, 13] Déchets
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Lambe En cours ...

e Tests de diffusion gaz (O,, N,)
e Modélisation 3D (Combs, Salome, Cast3m .. )

Inclusions granulaires  Interface granulat / pate matrice Les 6 faces VER (15003),
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