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Résumeé

Ce mémoire présente, 1'essai de I’indentation instrumentée d'un Alcalis Active des cendres
volantes (AAFA). Le produit de réaction principal de la cendre volante est un gel
d'aluminosilicate amorphe (désigné comme gel N-A-S-H) donc nous avons choisi ce dernier
pour notre étude. La courbe charge-déplacement mesurée expérimentalement est comparée
avec celle obtenue a partir de la simulation par éléments finis du processus de 1’indentation a
I'aide du logiciel ABAQUS.

Mots clés: les propriétés nano-mécaniques, nano-indentation, simulation numérique
ABAQUS, gel N-A-S-H, AAFA.

Abstract

This paper presents the test of the instrumented indentation of Alkali Activated fly ash
(AAFA). the main reaction product of fly ash is an amorphous aluminosilicate gel (referred to
as NASH gel) so we chose it for our study. The load-displacement curve measured
experimentally is compared with that obtained from finite element simulation of the

indentation process using the ABAQUS software.

Keywords : nano-mechanical properties, nanoindentation, digital ABAQUS simulation,
NASH gel, AAFA.

uadla

(AAFA) Lozl julaial) ale)ll (golall (e Sigaall Liald) dilusall HLadY daglaY) oda o3
(Dl Gl cand) gliia e SlSbgiaslh Do sa plaial) slojll Ga Jad 3y ol geinal
oo e Joanll o ae bunat Lewld mo3il) daall fate d3jlhe o5 . Lauhal @l Gisl i
ABAQUS zaliys alaainly Z50L) dalusall Zabee (0 5350nl) jualial) 5\Slas
NASH i dpoael) 5lSlaall ABAQUS cioll dilwell 4ili ¢uSiilSeal) 4ilill pnilas ;i cilals
AAFA 2l



Table des matieres

2] 001 oA () 0 0 1<) L oS |
D 1= 0 [ o7 Lo =T I
[ TS0 1< PPN 1
LI o] (S0 LT P L [=Y (=S v
(TS (0 Lo r= L o] LT U GO VI
LISEE GBS FIGUIES ....veeie ettt e et e et e a e be e s e s reesbeeneesneesteaneenres VIl
NOAtIONS B SYMDOIES. ...ttt ste et reesreenee s IX
LA Yo [N ([0 g I CT=T o =T - [ SR 1

Chapitre I

Généralités sur La réaction alcali-silice

L2 INEFOTUCTION ...ttt b ettt et e neenbe e b 3
1.2. Generalites Sur La Reaction AICali-SIlICe .........ccccueviiiiiiiiice e 4
I.3. Mecanismes Reactionnels Et De Gonflement ..o 4
1.3.1. Le modeéle de POWENS €t STEINOUN ........ccveveiiiiiiiceeieese e 4
1.3.2. Mécanisme topo-chimique de Dent-Glasser et Kataoka .............cccccevveveiieieciecnenne. 5
1.3.2.1. Attaque chimique des granUIatS............coireiieiieieies e 5
1.3.2.2. Mécanisme de gonflemeNt..........cc.oov i 6
1.3.2.3. Point de vue de Chatterji sur le role du calcium ... 6
1.3.2.4. Complexité de la question du gonflement ............cccoeeveiiiie i, 7

1.3.3. Mécanisme trans-solution de Dron et BriVOot..........cccccceveveieiiiici e 7
1.3.4. Modeéle des MINES d& DOUAI ........coueierierieiiiiesiieeeiee e 8
1.3.4.1. REACION CRIMIQUE ....oveeiieieieee e 8
1.3.4.2. Mécanisme de gonFlemeNt..........ccoov i 9
1.3.5. EffetS A taIllE .o s 10
I.4. Caracteristiques Mecaniques De La Reaction Alcali-Silice .........cccccoevvviiiiiiiiiiciiecie 10
1.4.1. Propriftes S QIS .....oouiiiiiii ettt 11
1.4.1.1. STrUCTUIE ES QEIS .. ueieieie et s 11
1.4.1.2. Propriétés MECANTGUES .......cviuireeieiieierieeeesiesieseete ettt s seenesne e 12

1.4.2. Effet de 1’alcali-réaction sur les propriétés mécaniques des betons...........c.ccceevenee. 13
[.4.3. Anisotropie de 1’alcali-raCtiON ............cocuriiiiiiiiiiese e 13
T O] o 1] o] o SRR UR PRSI 14

Chapitre 11

La technique nano-indentation

O 11 oo L1 s { [ o O RUR PP 15
I1.2. De L’essai D’indentation A La Nano-Indentation Instrumentee............ccccoecvevevverieennnnn. 16
11.3. La Technique De Nano-INdentation...........cccveieiiieiii i 16
I1.4. Historque De La Technique Nano-Indentation............cccooeveiiiiiinineneee e 18
I1.5. Dispositif EXPErIMENTAIE .........cccviiiiieiie e 19



11.6. Les Types D’indenteur UtIIISEES . ......vvvveiriiiieiiieiie e 24
I1.7. L’indenteur De Berkovich Et Defaut De Pointe............cccoooiiiiiiiiiiieniccce e 26
11.8. La Grille (Matrice) D INdentation.........cccuuiiiireiiiieiiiie i 31

Chapitre 111

Caractérisation des alcalis Active cendres volantes par

Nano-indentation
0 ) 0o LUt o o T 34
T2 EXPEIIMENTAL . ...ttt 34
T AV, L= LU G 34
T 1Y, =11 (0T L= T 35
1.3 RESUIALS EL DISCUSSION ..vviiiiiriiecc it sttt eette e et e sttt e s bbae e e s saba s e e s sbbae e e s enbbaeeesenrees 36
TR Y=Y o T 36
LTI \\Fo T (o T [ [0 (=T 0] = (o] o P 37

Chapitre IV
Le modele d'éléments finis

IV L INEEOTUCTION ..ttt ettt b ettt e b s 40
IV.2. Analyse D’une Courbe Charge-Deplacement...........coviiiiiiiiiiiiiincce e 41
IV.2.1. Modgle d’OlVer €t PRAIT .......c.ccoiiiiiiiii i 41
IV.2.2. Limitations de la méthode d’Oliver et Pharr et prise en compte de corrections .....46
IV.3. La Methode De Simulation NUMEIIQUE ........ooviiiiiiiieiie e 48
IV.3.1. Quelques hypothéses simplificatrices dans la simulation.............ccccoceoriiieinnnnnne 49
IV.3.2. Le choix d’un code de calCul.......ccooviiiiiiiiiiiic e 50
IV.3.3. Construction du Maillage............cooiiiiiiiii e 50

Chapitre V
Résultats et interprétations

A 1o oo [0 Tox o] o PRSPPI 52
V.2. Presentation Des Resultats EXPErimenteauX .........ccceverererereneninesieenienie e 52
V.3. Presentation De Simulation NUMEIIQUE .........ccoveeiiieiiieiie e 54
R 3 1o 111 o] o USSR 56
CONCIUSION GENEIAIE........eeiiiie ettt ettt e e e eseeste e e s e naeeneenneenes 58
Références BibliographiqUES..........cc.oiiiiiiiiiicie et 59



Liste des Tableaux

Chapitre |1

La technique nano-indentation

Tableau 11-1: La surface de contact pour différentes géométries d’indenteurs ................ 26

Chapitre 111

Caractérisation des alcalis activé cendres volantes par Nanoindentation

Tableau I11-1: Composition chimique moyenne de la cendre volante brute (composants
PIINCIPAUX) . vt eeteetete et et e et et et et e et e et et e e e et e e ene e areneeneens 35

Tableau I11-2: Les propriétés élastiques des phases de matériels individuels d'échantillons de
thermodurcissables. ... ....oouuiiiii i 39

Tableau I11-3: Les propriétés élastiques des phases de matériels individuels d'échantillons de
AMDIENT AUICI. ... 39

Chapitre V

Résultats et interprétations

Tableau V-1: Module d'indentation et la dureté de phase de laN-A-S-H........................ 53

vi



Liste des Figures

Chapitre 11
Nano-indentation, historique et méthode de mesure et d'analyse

Figure I11.1 Principe de I’essai de nano-indentation ..................ooooiiiiiiiiiiiiniiiieea, 17
Figure 11.2: Image d'empreinte d’un indenteur dans la pate de ciment........................... 17
Figure 11.3: Courbe typique de chargement-déchargement ................cccovviiiniiniienennnn. 17
Figure 11.4: Diagramme de charge typique contre la pénétration de nano-indentation......... 18
Figure 11.5 : Appareil d’indentation CSM ...ttt 20
Figure 11.6: Schéma descriptif du CSM ... ... 20
Figure 11.7: Montage expérimental des essais effectués sur CSM................cooooviiinnn.n. 21
Figure 11.8: L'image d'un échantillon de pate de ciment indenté......................cooovennn. 22
Figure 11.9 Une représentation schématique d’un dispositif de nano-indentation............... 23
Figure 11.10 Courbe de chargement-déchargement..............ccooviiiiiiiiiiiiiiieieennnen, 23

Figure 11.11 Les différentes géométries de la pointe d’indenteur couramment utilisées en
NANO-TNAENTATION. . ...ttt e et ae e 25
Figure 11.12 (a) Schéma de l'indenteur Berkovich angles et Caractéristiques et (b) exemple
d'empreinte pyramidale triangulaire.................ooiiiiiii e 27
Figure 11.13 Représentation schématique du défaut de pointe................cooviiinnnn... 29

Figure 11.14 Tracé du défaut de pointe, exprimé par la raideur de contact en fonction de

BT e 30
Figure 11.15 Courbe résultat de nano-indentation...................coeiiiiiiiiiiiiiniiiie e, 31
Figure 11.16 Schéma d'indentation sur la grille échantillon de pate de ciment.................. 31
Figure 11.17 les trois techniques déja cité pour obtenir les propriétés mécaniques............. 33
Figure 11.18 Un histogramme typique des propriétés mécaniques................cceeevevenenn... 33

Chapitre 111

Caractérisation des alcalis activé cendres volantes par Nanoindentation

Figure 1l1L.1: typique ESEM (électrons rétrodiffusés) image de [I'AAFA
thermodurciSSabIes. ... ..o 36
Figure 111.2 : types de diagrammes de profondeur de charge de pénétration de phases
distingUés dans AAFA ... 37
Figure 111.3: Déconvolution en quatre phases pour les échantillons Thermodurcissables.....38
Figure 111.4 : Déconvolution en quatre phases pour les échantillons de ambiants durci .......39

vii



Chapitre IV

Le modele d'éléments finis

Figure 1V.1 Principe de la simulation.............ooouiiiiiiniii e e eaeeae e 40
Figure 1V.2 Description de la géométrie du contact utilisée dans I’analyse O&P.............. 42

Figure V.3 Courbe force-pénétration et grandeurs utilisées dans I’analyse mécanique

Figure 1V.4 Schéma de ’analyse O&P pour le calculde EetH..........................oll. 46
Figure 1V.5 Représentation schématique de 1’erreur sur le rayon de contact induite par la
PrESENCE B PHlB-UP. ..ot 47

Figure 1V.6 Représentation schématique des concepts utilisés pour introduire la notion de

forme effective de I’indenteur...............ooiiiii i, 47
Figure V.7 une structure typique du maillage.............cooviiiiiiiiiiii e, 51
Chapitre V

Résultats et interprétations

Figure V.1: La courbe expérimentale de chargement-déchargement de Nano-indentation
pour la phase NASH ... 53
Figure V.2 : Représentation de 1’échantillon et I'indenteur .................ccccooeiiiiininnn... 55
FigureV. 3 : modélisation numérique de chargement de NASH montre la distribution de
CONEIAINEES 08 VON MISES.....uieiieiieiiieieesiesiee et stee e et e e nee e reeneesneesreeneeenes 55
Figure V.4 modélisation numeérique de déchargement de NASH montre la distribution de

CONLIAINTES A8 WON MUSES....ceieeeeeeeeeeee e 56

viii



Notations et Symboles

la terminologie d’aluminosilicate et Réaction alcali-silice

ASR Reéaction alcali-silice

AC Les ajouts cimentaires
CH=Ca (0OH). I'nydroxyde de calcium, Portlandite
SiO2 La silice

Al203 I’alumine

Fe203 I’oxyde ferrique

CaOH> I'nydroxyde de calcium

CsA, 3CS, Hsz I’ettringite

C3A, CS, Hi monosulfoaluminate
SiO4H2™ les ions silicates

Cao la chaux

Ca? les ions calcium

OH" des ions hydroxyles

SO4* des ions sulfates

CsS silicate tricalcique

C2S silicate dicalcique

CsAH13 Aluminates Calcium hydrates
CSH: Gypse

C/S le rapport de calcium et de silicium
C-S-H le calcium-silice-hydrate
N-A-S-H gel d'aluminosilicate amorphe
AAFA alcalis activé cendres volantes
RFA La cendre volante brut

ESEM méthode électrons rétrodiffusés



Propriétes des matériaux et nano-indentation

H la dureté

E Le module de Young

E, Le module de Young réduit

P La charge

h la profondeur de I’empreinte (d’indentation)
S la raideur du contact

v Le coefficient de poisson

o I’angle effectif de cone

0 demi-angle au sommet

ho défaut de pointe

h; longueur de coupure

hr I’enfoncement plastique sous charge
) I’enfoncement

D une échelle de longueur

HR I’humidité Relative

N max la hauteur maximum

A ind ’aire de contact de 1’indenteur



Introduction Générale

Introduction Générale

L'Alcalis Activé des cendres volantes (AAFA) est un nouveau matériau prometteur
formant liant minéral stable. AAFA offre un potentiel élevé en remplacement partiel du béton
ordinaire en raison de I'amélioration de la durabilité, de résistance au feu, faible teneur en
calcium, faible retrait de séchage, aucune réaction alcali-silice, de bonnes performances au gel
/ dégel plus faible au fluage induit par une charge mécanique. L'utilisation potentielle des
cendres volantes, en tant que sous-produit de centrales électriques au charbon, attire I'attention

de plusieurs chercheurs.

Chimiquement, le produit de réaction principal de la cendre volante est un gel
d'aluminosilicate amorphe (désigné comme gel N-A-S-H) et / ou la formation d'un gel C-S-H
en présence de calcium et un activateur de faible alcalinité. La composition chimique du gel
N-A-S-H est similaire a I'état cristallin des matériaux zéolitiques naturelles, mais la
microstructure est de nature amorphe. Le gel est constitué d'N-A-S-H structure
tridimensionnelle, construit a partir de tétraédres SiO4 et AlO4 reliés par des atomes de O

partagées et formant des chaines polymeéres [0, 0]
M n [-(SiO2) ;— AlO2]n.wH20

ou M représente le sodium, le potassium ou le calcium fourni avec I'activateur alcalin et de
cendres volantes, n est le degré de polymérisation, z quantifie la quantité de SiO2 unités
monomeres dans le gel, typiquement dans I'intervalle de 1 a 3 et w est la quantité d'liaison de

I'eau.

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a 1’essai d’indentation qui, de par son
instrumentation récente, permet de remonter au module d’¢élasticité et a la dureté du matériau.
Cette technique présente 1’énorme avantage d’étre applicable aux différentes échelles de
mesure, allant de 1’échelle nano-métrique a 1’échelle macro-métrique. Quel que soit I’échelle

de I’expérience, I’analyse des résultats obtenus semble bien maitrisée.

Aujourd’hui, I’indentation instrumentée est devenue une technique capitale dans la
caractérisation mécanique des matériaux. Cette methodologie a été developpée par Oliver et
Pharr dans les années 90. Dans son principe général, cette technique permet d’enregistrer le
déplacement de l’indenteur pendant tout le cycle de chargement et de déchargement.

L’analyse de la courbe au déchargement conduit a une valeur de la profondeur de contact.

1



L’objectif de notre travail se focalise d’une part a déterminer les propriétés mécaniques de
gel N-A-S-H a travers une simulation numérique et d’autre part, comparer les résultats

obtenus avec I’expérimentale de 1’essai de nano-indentation.
Ce travail est divisé en cing chapitres :

Le premier chapitre est une mise au point des connaissances actuelles sur la phénomene de

ASR et le cendre volante dans le béton.

Le deuxiéme chapitre, est consacré a la présentation de la technique nano-indentation,

ainsi que les formes principales des différents indenteurs qui existe en nano-indentation.

Dans le troisiéme chapitre, nous avons présenté I’interaction entre la AAFA et la technique

de nano-indentation toujours en s’intéressant aux propriétés mécaniques.

La modélisation de gel N-A-S-H est présentée au chapitre quatre, ainsi que les différentes

méthodes de calcul utilisées dans cette technique.

Le cinquieme et dernier chapitre, est consacré aux résultats obtenus par la simulation et a

leurs interprétations.



Chapitre |

Chapitre 1
Généralités sur La réaction alcali-silice

1.1. Introduction

La réaction alcali-silice a été découverte dans les années 40 aux Etats-Unis par Stanton [1].
Elle est également présente dans de nombreux pays, dont la France depuis la fin des années
70. Les recommandations frangaises pour limiter I’occurrence de la réaction alcali-silice dans
les nouveaux ouvrages ont été établies par le LCPC entre 1991 et 1994 [2]. Cette réaction
endogene du béton touche une part modeste des ouvrages en béton, mais peut avoir des

conséquences importantes

Pour des ouvrages dont les propriétés mécaniques et les dimensions doivent
impérativement étre stables dans le temps (barrages, ponts). Les premiers modéles ont été
proposés dans les années 50, et la compréhension des meécanismes réactionnels et
d’endommagement a progressé avec la qualité des moyens expérimentaux d’observation des
bétons affectés. La réaction alcali- silice est aussi appelée alcali réaction. C’est la principale
réaction d’un groupe de réactions appelées réactions alcali-granulats ou RAG, qui contient
également la réaction alcali-carbonate et la réaction alcali-silicates [3, 4]. On n’étudie ici que
I’alcali-réaction, que I’on appellera parfois RAG par extension, et qui est en général appelée
alkali-silica réaction (ASR) en anglais. Ce chapitre de bibliographie est avant tout inspiré
d’introductions et bibliographies de théses [5, 6, 7, 8, 9], d’ouvrages généraux sur les bétons
qui sans étre detaillés sur la réaction alcali-silice, donnent de nombreuses références [10, 11]

et du cours de Alain Sellier et Geneviéve Thévenin Foray du DEA Géo matériaux [12].

Les recherches sur la réaction alcali-silice ont permis d’accumuler une quantité
considérable d’observations expérimentales, qui sont interprétées pour comprendre les
mécanismes réactionnels en jeu et proposer des modeles. Cependant, certains points ne font
pas consensus. De nombreux aspects de ce phénomene compliquent sa compréhension et sa
modélisation, tels que la nature hétérogene du béton, ’'immense variété de granulats utilisés et
de leur minéralogie, et la multiplicit¢ des réactions chimiques possibles dans un
environnement complexe. Dans la premiére partie, nous présentons ce qui semble étre admis
par la plupart des chercheurs travaillant sur 1’alcali-réaction. Nous ferons ensuite un tour
d’horizon des mécanismes proposés historiquement pour 1’alcali-réaction, et expliquerons le
mécanisme que nous retenons comme fondement de notre réflexion. Nous exposerons ensuite

les caractéristiques importantes de cette réaction du point de vue de la modélisation
3



Chapitre |

mécanique, comme les propriétés des gels d’alcali-réaction, 1’effet de la réaction sur les
propriétés mecaniques des bétons attaqués, et enfin les caractéristiques anisotropes des

dégradations dues a cette réaction.

1.2. Généralités sur la réaction alcali-silice

Trois conditions sont nécessaires pour que la réaction alcali-silice se produise :

— Le béton contient des granulats réactifs ;

— Le taux d’humidité relative du béton est important, a partir 80-85 %, d0 a la présence
d’eau de gachage ou a un apport d’eau externe pendant la durée de vie de I’ouvrage ;

— Le béton contient une quantité importante d’ions alcalins, dont I’origine est le ciment

utilisé en général, parfois les granulats ou I’eau.

La réaction alcali-silice est visible extérieurement a cause d’un schéma de fissuration assez
caractéristique en surface des éléments attaqués, pouvant s’accompagner de produits de
réactions coulant hors des fissures. On observe également des gonflements macroscopiques
sur les structures attaquées. Pour ce qui est des propriétés mécaniques, la résistance a la
traction est diminuée tandis que la résistance a la compression est peu affectée. Les modules
d’¢lasticité diminuente I’échelle microscopique, un réseau de microfissures apparait autour et
dans les granulats réactifs. Des gels amorphes, fabriqués dans les granulats réactifs et dans
leur voisinage, gonflent et sont responsables de 1’apparition des fissures a 1’échelle
microscopique. On observe parfois une accumulation de certains produits a la surface des
granulats réactifs couramment appelée « réaction Rim » et la décohésion des granulats de la

pate de ciment qui les entoure.

1.3. Mécanismes réactionnels et de gonflement

On commence par un tour d’horizon des modeles qui ont posé les fondements de la
compréhension des mécanismes réactionnels. Ensuite, on détaillera un modele qui se situe
dans la lignée des précédents et semble bien décrire les observations expérimentales, et on

expliquera brievement le phénomene d’effet de taille de granulat.

1.3.1. Le modele de Powers et Steinour

Dés 1955, Powers et Steinour proposent un mécanisme reactionnel assez élabore, prenant
en compte le r6le supposé des ions calcium, et résument 1’état de la recherche sur la réaction
alcali-silice [13, 14]. lls font la remarque que: « The various papers pertaining to the cement-
aggregate, or alkali-aggregate, reaction that have now been published represent an impressive

body of research. In spite of this, the chemistry and physics of the phenomena have by no
4



Chapitre |

means been fully worked out ». On peut dire qu’aprés presque soixante années de recherches
sur le sujet, la situation semble assez similaire en ce qui concerne certains points de

compréhension de la réaction qui ne sont pas tranchés.

Leur explication de la RAG est que les granulats réactifs sont attaqués par les ions
hydroxydes alcalins (sodium et potassium) qui, tirant parti des défauts dans la structure du
réseau de silice et d’oxygeéne qui forme les roches siliceuses, arrivent a pénétrer cette
structure, ce qui conduit a son affaiblissement et a la dissolution d’une partie de la silice. Le
précipité qui devrait se former, a 1’équilibre, en présence de silice, d’ions alcalins et d’ions
calcium, devrait étre un précipité calco-silico-alcalin non gonflant. Cependant, les temps de
transport des ions silice et la faible solubilité des ions calcium a pH élevé, entrainent la
formation de complexes composés de silice et alcalins seulement, ce qui provoque un

gonflement.

Le gonflement du gel est selon eux di a ’absorption d’eau apreés la fabrication du gel, non

au fait que le produit est de volume dépassant celui des réactifs consommeés.

Wang et Gillott, qui ont proposé un mécanisme réactionnel prenant en compte le réle du

calcium [15], se situent dans la continuité des idées de Powers et Steinour [13, 14].

1.3.2. Mécanisme topo-chimique de Dent-Glasser et Kataoka

1.3.2.1. Attaque chimique des granulats

Le mécanisme réactionnel de Dent-Glasser et Kataoka [16] est trés souvent cité dans la
littérature mais n’apporte pas d’avancées considérables par rapport a celui de Powers et
Steinour. Il introduit tout de méme I’idée que les ions hydroxydes attaquent les granulats
avant les ions alcalins. Les ions hydroxydes brisent les ponts siloxanes, qui sont formés d’un
atome d’oxygene faisant le lien entre deux atomes de silice, et sont trés importants pour la
structure de la roche. Les atomes d’hydrogene forment également des liaisons avec les atomes
d’oxygene du réseau ne reliant pas deux atomes de silice, et sont donc en quelque sorte des
faiblesses du réseau. La présence des atomes d’hydrogene dans le réseau crée une
accumulation de charges negatives qui attire les ions alcalins, chargés positivement. Ce
modéle a cependant le défaut de ne pas mentionner les ions calcium, dont I’influence sur

I’expansion est attestée expérimentalement.

Dent-Glasser et Kataoka ont ensuite proposé un mécanisme réactionnel plus complet [17]
ou les ions calcium provenant de la portlandite de la pate de ciment sont considéres. lls

remarquent que des gels de silice plongés dans diverses solutions contenant des alcalins et de
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la portlandite sont parfois recouverts d’une couche d’un précipité ressemblant a des C-S-H.
En I’absence d’agitation, il se forme parfois des excroissances de gel a travers la couche de C-
S-H.

Ce modele a ensuite été repris par Poole [18], qui y ajoute des explications sur le role du
calcium. Les ions calcium sons supposés pénétrer dans le granulat attaqué apres les ions
alcalins et les remplacer dans la place qu’ils ont prise dans le réseau attaqué, ou ils équilibrent
localement la charge. La portlandite de la pate de ciment est la source d’ions calcium, mais

également d’ions hydroxydes.

1.3.2.2. Mécanisme de gonflement

Dans les modéles que I’on vient de présenter, le gonflement du gel est di a 1’absorption
d’eau provenant de la solution interstitielle du béton par le gel. Les différences de
concentration de certains ions entre ’intérieur du gel et la solution interstitielle engendrent
une pression d’imbibition responsable de la migration d’eau vers I’intérieur du gel. Le fait que
I’eau se déplace pour équilibrer la présence d’ions dans le gel qui se situe dans les granulats
plutét que I’inverse est expliqué par la formation d’une membrane semi-permeable a la
surface du granulat qui freinerait la diffusion des ions, et par les propriétés rhéologiques du

gel et son insolubilité dans 1’eau, qui I’empéchent de sortir du granulat.

La membrane-semi perméable est détruite en cas de fissuration du granulat sous pression
du gel qui gonfle a I’intérieur, et permet alors 1’écoulement du gel vers I’extérieur du granulat
ou se trouvent des zones de porosité plus importantes (auréole de transition, ou Interface
Transition Zone décrite par exemple par Ollivier [63]) et de I’espace créé par 1’avancée de

fissures.

1.3.2.3. Point de vue de Chatterji sur le r6le du calcium

Chatterji a développé une argumentation qui lui permet de ne pas supposer que les
complexes silico-alcalins sont expansifs tandis que les complexes calco-silico-alcalins ne le
sont pas. Dans deux articles [19, 20] il expose un mécanisme réactionnel prenant en compte le
role de la portlandite dans le gonflement. D’aprées lui, la silice est dissoute et migre dans la
solution interstitielle (comme sera proposé plus tard par Dron dans son mécanisme trans-
solution). Lorsque la silice dissoute et le calcium entrent en contact au voisinage de la surface
du grain, un précipité est produit (du type des C-S-H), qui a également la propriété du ralentir
la diffusion des ions contenant la silice. La dissolution de silice au niveau des granulats n’est

par contre pas arrétée car la diffusion des ions responsables de la dissolution n’est pas autant



Chapitre |

génée par la barriere de précipité ressemblant a des C-S-H. Le gonflement serait pour lui dd a

I’accumulation de silice dans le granulat.

Chatterji met I’accent sur deux roles opposés des ions hydroxydes. D’un coté, ils favorisent
la dissolution de la silice des granulats. De 1’autre, leur présence en quantité diminue
notablement la solubilité de la portlandite puisqu’ils sont un des produits de cette dissolution.
Ainsi, augmenter la quantité d’ions hydroxydes en solution diminue celle des ions calcium. Si
la quantité des ions calcium est trop faible, il n’y a pas formation de barriére de C-S-H, donc
les ions silice peuvent sortir des granulats beaucoup plus librement et le granulat de gonfle pas

par leur accumulation.

1.3.2.4. Complexité de la question du gonflement

Struble, sous la direction de Diamond, a mené des expériences sur des gels de silice, pour
tenter de comprendre leur comportement sous pression [80], dans 1’idée que le gonflement de

I’alcali-réaction est d0 au gonflement de gels silico-alcalins.

Les gels de silice sont plongés dans des solutions semblables a la solution interstitielle du
béton, et soumis a des efforts qui restreignent leur gonflement. Les déformations sont
mesurées. Le comportement des gels est difficile a interpréter, puisque les pressions
nécessaires pour maintenir une expansion nulle ne varient pas de maniere monotone avec les
gonflements observes a pression nulle. 1l semble que sous pression, la structure moléculaire

du gel évolue, par des réarrangements des chaines polymeéres qui constituent le gel.

1.3.3. Mécanisme trans-solution de Dron et Brivot

Ce modele, développé dans les articles de Dron et Brivot [21, 22], se base sur le méme
mécanisme chimique que celui de Dent-Glasser et Kataoka pour ce qui est du passage en
solution de la silice. En revanche, il suppose que la silice diffuse en s’éloignant des granulats
réactifs, dansla solution interstitielle. L’équilibre électrique est assuré par les ions alcalins qui

se trouvent en solution.

Les différents ions (silice, alcalins, calcium), se combinent donc dans la solution
interstitielle de maniére relativement homogene spatialement, et forment un precipité de type

C-S-H qui contient des alcalins.

Ces précipités, que 1’on peut alors noter (C-K-S-H, C-N-S-H), sont d’apres les auteurs
d’une densité inféricure a I’ensemble des réactifs consommés. Cette explication du

gonflement est donc fondamentalement différente de celles présentées précédemment puisque



Chapitre |

les autres mode¢les expliquaient le gonflement par I’absorption d’eau, non par un changement

de volume lors de la réaction chimique elle-méme.

1.3.4. Modéle des Mines de Douali

Il nous semble que la plupart des auteurs sont d’accord sur la présentation du mécanisme

réactionnel que nous faisons dans cette section.

1.3.4.1. Réaction chimique

Nous presentons ici le mécanisme réactionnel décrit par Bulteel et ses collégues [23, 24,
25]. Il nous semble qu’il synthétise les modéles antérieurs et que la plupart des chercheurs
proposent actuellement des modéles dans cet esprit. Pour décrire I’environnement d’un atome
de silice, ces auteurs utilisent la notation Qn ou n représente le nombre d’atomes d’oxygéne
liés a I’atome de silice considéré qui forment un pont siloxane, ¢’est-a-dire sont reliés a deux

atomes de silice.

—Etape 1 : Formation de tétraedres Q3 a partir des Q4 présents au départ dans la structure
du réseau de silice et d’oxygene, par I’attaque de ponts siloxanes. Le granulat est
initialement composé en majorité de Q4. La présence de Q3 avant le début de 1’attaque
est un signe de faiblesse du réseau de silice, puisque ces défauts facilitent la pénétration
des ions provenant de la solution interstitielle dans le granulat. Cette étape de la réaction

augmente leur proportion.

—Etape 2 : Les sites Q3, également appelés silanol, sont attaqués par les ions hydroxydes.
Pour qu’un atome de silice soit complétement libéré du réseau, il faut briser les trois
ponts siloxanes restants. Néanmoins, les configurations Q2 et Q1 sont assez peu
observées, ce qui laisse penser qu’une fois qu’il ne reste plus que deux liens avec le reste
du réseau, on descend vite a zéro. On peut résumer en disant que 1’étape 2 produit des QO
a partir de Q3. La forme sous laquelle on retrouve les QO en solution dépend du pH de

cette solution, plusieurs formes plus ou moins ionisées existant.

Lors de ce processus de dissolution, les charges négatives portées par les atomes de silice
sont en géneral équilibrées par des ions alcalins ou calcium. Une fois les deux étapes de
dissolution effectuées, les ions silicates précipitent par combinaisons avec les cations présents
dans la solution interstitielle pour former des complexes du type C-S-H, C-K-S-H et C-N-S-
H.
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1.3.4.2. Mécanisme de gonflement

Les explications sur leurs mécanismes de gonflement se trouvent dans ’article de Garcia-
Diaz [25]. Dans cet article les auteurs présentent une méthode expérimentale de mesure des
variations de volume d’un mortier, de la porosité du mortier et des granulats de silex, et de

I’avancement de la réaction.

Leur protocole expérimental leur permet de mesurer les quantités de tétraédres Q4 et Q3
restants dans le granulat, et les tétraédres QO formés. Ils ont aussi la possibilité de mesurer
indépendamment le changement du volume poreux des granulats et trouvent une relation

linéaire entre ce volume poreux et la variation de volume macroscopique du mortier.

Les courbes d’expansion, en cohérence avec le mécanisme réactionnel proposé, peuvent étre

divisées en quatre étapes :

— |. Dissolution-précipitation. Les tétraedres QO sont produits a partir de Q4 et Q3, puis
forment des complexes C-S-H et C-(K,N)-S-H. C’est une phase chimique durant laquelle
on n’observe pas de gonflement, puisque ces dissolutions et précipitations se produisent a

volume constant. La fraction de tétraédres Q3 est a peu prés constante.

— 1l. La précipitation des tétraédres QO ralentit tandis que le passage Q4 — Q3 continue de
se faire. Cette transformation est expansive et provoque un gonflement du granulat. Le
granulat et la pate de ciment environnante sont alors susceptibles de se fissurer a cause de
ces gonflements. Une relation linéaire est observée entre le gonflement des grains et celui

des éléments de mortier.

— ll. La précipitation de QO redémarre, entrainant un remplissage des fissures créées a

I’étape précédente.

— IV. Le gonflement cesse, et le volume poreux diminue par remplissage des fissures par

des produits de précipitation.

Dans ce mécanisme réactionnel, la transition de la phase I a la phase II, c’est-a-dire le
ralentissement de la précipitation de QO est di au fait que les produits contenant les QO (C-
(K,N)-S-H) jouent un réle de barriére de diffusion. Les auteurs supposent que cette barriere de
diffusion correspond a I’anneau de réaction (réaction Rim) parfois observé autour des
granulats réactifs en cours d’attaque. Cette barriere limite la diffusion des ions silicates, tandis
que les anions parviennent a passer dans I’autre sens. L’existence d’un anneau de réaction est
mentionnée des 1’article de Powers et Steinour [67] et fait ’objet d’études spécifiques [26,

27]. Il semble que son role dans le gonflement soit important [25], et qu’il est composé de
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complexes C-(K,N)-S-H ou C-S-H, partiellement ordonnés, contrairement aux gels silico-

alcalins qui ne contiennent pas de calcium et sont complétement amorphes.

1.3.5. Effets de taille

Il a été observe que les gonflements différent lorsque 1’on change la taille des granulats du
béton. Cette dépendance n’est pas forcément monotone, il y a des situations ou une taille de
grain particulieére entraine un gonflement plus important que les autres tailles. C’est ce qui est
appelé I’effet pessimum en taille de granulat. Cet effet était déja mentionné par Stanton dans
son article de 1940 [1]. Diamond a étudi¢ cet effet sur des granulats d’opale qui réagissent tres
rapidement en 1974 [28]. Dans le cas de 1’opale, méme les fractions les plus petites entrainent
un gonflement important. Avec des granulats calcaires siliceux, Multon montre que 1’effet de
taille est li¢ a la concentration en alcalins [29] et qu’il dépend aussi de la durée de

I’expérience.

Cet effet, si I’on écarte la possibilité que les granulats de tailles différentes soient en fait de
minéralogies différentes, peut étre attribué a plusieurs raisons. Tout d’abord, les petits
granulats ont une surface spécifique, c’est-a-dire rapporté a leur volume, plus grande. Cela
rend accessible une proportion plus importante du granulat aux especes chimiques de la
solution interstitielle qui diffusent dans le granulat, en un temps donné, et donc
potentiellement accélere la dissolution des granulats. Un effet de surface spécifique
contradictoire avec le précédent est dii a la présence de 1’auréole de transition autour de
chaque granulat (interface transition zone ou ITZ en anglais), qui est d’épaisseur a peu pres
constante, et de porosité supérieure au reste de la pate de ciment. Cette zone sert de vase
d’expansion aux gels produits prés de la surface des grains, et est de volume supérieur,
relativement a celui du granulat, si le granulat est petit. Enfin, il existe un troisieme effet plus
subtil lié a la fissuration de la pate de ciment qui favorise la rupture autour des grands grains
en raison de la nature volumique du stockage d’énergie élastique, en comparaison de la nature

surfacique des énergies dissipées lors de la fissuration.

I.4. Caractéristiques mécaniques de la réaction alcali-silice

La réaction alcali-silice peut étre tout a fait inoffensive pour les ouvrages attaqués si elle
n’est pas accompagnée de conséquences mécaniques. Nous allons dans cette partie décrire les
propriétés des gels d’alcali-réaction, puis rappeler les modifications des propriétes

mécaniques des bétons qui peuvent se produite, en nous intéressant a leur aspect anisotrope.
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1.4.1. Propriétes des gels

Les gels sont assez mal connus, mais il est nécessaire d’avoir une idée de leurs propriétés
pour savoir s’ils sont susceptibles de monter en pression ou s’ils sont libres de migrer dans le

béton. Nous décrivons d’abord leur structure, puis leurs propriétés mécaniques.

1.4.1.1. Structure des gels

Un certain nombre d’articles tirent parti de méthodes expérimentales avancées pour
caractériser les gels d’alcali-réaction [30, 31, 32, 33]. Kurtis [30] montre qu’en présence de
calcium et d’alcalins, les produits formés sont structurés et ne gonflent pas. En absence de

calcium, en revanche, les polymeres formés sont moins denses et moins structurés.

Hou [32] effectue une comparaison entre différents granulats. Il nomme A-S-H les
complexes silico-alcalins ne contenant pas de calcium, qui semblent avoir une structure par
couches. Il observe un anneau de C-S-H a la surface du granulat, et des C-S-H dans les
fissures du granulat. La production initiale de C-S-H est selon lui ralentie par la diminution de
la concentration de calcium dans la solution interstitielle, mais les C-S-H continuent
d’incorporer des atomes de silice, augmentant leur degré de polymeérisation. Lorsque la
quantité de silice dans le complexe a atteint un niveau donné qui correspond a un rapport Q1
Q2 maximal, la production de A-S-H démarre. La barriére ionique autour du granulat est
nécessaire pour avoir une concentration suffisante pour entrainer la précipitation de A-S-H, et
cette barriere est considérée comme étant formée des C-S-H. Cette explication est d’une
certaine facon contradictoire avec 1’idée, tirée des articles des Mines de Douai, que le passage
des tétraedres Q3 a QO se fait rapidement, de sorte que I’on observe peu de tétraédres Q2 et
Q1, comme nous I’avons dit au § 1.3.4.1 [23, 24, 25]. Néanmoins, la variété des granulats et

des gels peut expliquer cette différence.

Hou compare dans un autre article [33] des gels d’alcali-réaction synthétiques et naturels
grace a de la diffraction aux rayons X et de I'I[RM. Il remarque une composition et une
structure proches. Dans ses mesures, en revanche, des quantités de tétraedres Q1 et Q2
significatives sont détectées. Le degré de polymerisation des gels de RAG varie de maniére
systématique avec le rapport ions alcalins/silicates. Les tétraedres Q3 sont majoritaires dans
ces gels, qui sont placés dans des conditions proches de celles observées sur les bétons des

ouvrages atteints.

Verstraete [31] souligne que si la solution ne contient que des alcalins, les granulats

réactifs sont rapidement dissouts, mais qu’aucun produit n’est form¢ a I’intérieur des grains,
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tandis qu’en présence de calcium, la quantité de produits amorphes dans le grain augmente.

Dans d’autres régions, la matiére a une structure plus organisée.

1.4.1.2. Propriétés mécaniques

Il est assez difficile de trouver dans la littérature des informations concernant les propriétés
mécaniques des gels. Cette difficulté provient de la grande diversité de produits qui peuvent
se former dans des solutions contenant de la silice, du calcium et des alcalins en proportions
variées. Une étude assez systématique des produits de réaction dans ce type de mélange a été
effectuée par Michaud dans sa these de doctorat [34]. La complexité des produits est décrite,
mais malgré quelques expériences mécaniques tres astucieuses pour produire de la fissuration
par réaction chimique entre du gel de silice, du calcium et des alcalins, il n’est pas possible de
trancher sur I’origine exacte des pressions qui provoquent les fissures. La thése de Gaboriaud
[35, 36] se place dans la continuité de celle de Michaud, étudiant des solutions silico-alcalines
et des solutions calco-silico-alcalines. Il remarque que la concentration en calcium a un
impact considérable sur les propriétés du gel obtenu, ce qui est Vérifié par des essais
rhéologiques qui renseignent principalement sur les constantes de temps de gélification mais
donnent peu d’informations sur les propriétés €lastiques d’un gel mature. Il est de plus connu
depuis Wang et Gillot [15] que les gels ont tendance a incorporer du calcium au fur et a

mesure qu’ils vieillissent, ce qui diminue leur mobilité.

Ben Haha considere que la viscosité des gels évolue de la maniere suivante : a leur
création, ils contiennent peu d’eau, et sont alors trés visqueux. Au fur et a mesure qu’ils
absorbent de I’eau, ils gonflent et deviennent plus fluides, jusqu’a ce que I’augmentation de la

teneur en calcium fasse & nouveau augmenter leur viscosité [37].

En 2005, Phair publie des résultats originaux de modules d’incompressibilité de gels
d’alcali-réaction [38], de ’ordre de 10 GPa. Néanmoins, son dispositif expérimental, dans
lequel la mesure de module se fonde sur la vitesse d’ondes, semble mesurer le module non
drainé du gel (si on le considere comme un matériau poreux), alors que les échelles de temps
relativement lentes dans 1’alcali-réaction autorisent probablement des échanges continus d’eau
entre le gel et la solution interstitielle. D’aprés Durand, la teneur en eau des gels peut varier de
200 % a 400 % de la masse des gels [39]. Cette information est tout de méme intéressante car
si les phases de fissuration sont rapides devant le temps de migration de 1’eau dans le gel, le

module mobilisé est le module non drainé.

Katayama décrit la composition de gels observés dans les trois types de RAG [40],
explique que les gels formés aux alentours de 90 % d’humidité relative ont un potentiel

12
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d’expansion par absorption d’eau maximal et peuvent développer des pressions allant jusqu’a
10 MPa. Il donne des ordres de grandeurs des viscosités nécessaires au développement de

pression, mais pas d’informations sur la rigidité.

Leeman a mesuré, pour divers mélanges scellés de micro-silice, de portlandite et
d’alcalins, les pressions développées par la formation des gels (alors que I’apport d’eau
externe est bloqué par les conditions scellées de 1’expérience), a volume constant [41]. Les
pressions atteintes sont inférieurs au MPa, ce qui renforce 1I’idée que les fortes pressions sont
atteintes par absorption d’eau, et dépendent fortement des proportions des différents produits,

qui jouent non seulement sur I’amplitude des pressions mais aussi sur leur signe.

Globalement les propriétés des gels sont donc trées mal connues. 1l semble donc que dans le
cadre d’un mode¢le qui utilise certaines de leurs propriétés comme parametres d’entrée, il faut
les déterminer par optimisation. Les gels se situent au départ d’un processus de dégradation
qui passe par la microfissuration des grains, des interfaces et de la pate de ciment. Nous

étudions maintenant les conséquences macroscopiques de cette microfissuration.

1.4.2. Effet de I’alcali-réaction sur les propriétés mécaniques des bétons

Les propriétés mécaniques des mortiers ou des bétons soumis a I’alcali-réaction sont
affectées en raison de la dégradation de granulats et de la microfissuration des granulats et de
la pate de ciment. La résistance a la compression n’est pas diminuée de maniere systématique
et significative, ce qui en fait un mauvais indicateur de 1’état d’endommagement d’un €lément
de béton attaqué, comme remarqué par Swami [42]. La résistance a la traction diminue en
revanche systématiquement : la résistance en flexion peut étre réduite de 75 %. De méme les
modules d’Young en traction diminuent, parfois avant qu’une expansion significative soit
observée [42], ce que fait également remarquer Hobbs [43]. Le type de granulat joue sur le
mécanisme d’endommagement, donc les pertes de propriétés mécaniques ne peuvent pas étre
reliées au gonflement avec une regle qui convienne pour tous les granulats. Lorsque la
réaction intervient sur un béton chargé, ces manifestations différent selon les directions

observées, ce que 1’on appelle 1’anisotropie de 1’alcali-réaction.

1.4.3. Anisotropie de I’alcali-réaction

La question de I’anisotropie a été soulevée par I’orientation visible de la fissuration sur des
structures soumises a des chargements mécaniques (tels que leur poids propre ou I’effet des
armatures), par exemple dans I’ouvrage de Hobbs [39] et les théses de Larive et Multon [6, 7].

Ces fissures sont en général alignées avec les directions de compressions principales du béton.
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Elles renseignent de maniére indirecte sur 1’orientation de la fissuration microscopique. Il
semble que le mécanisme soit le suivant : le chargement oriente la microfissuration, ce qui
entraine un gonflement anisotrope au cceur du béton qui est humide et subit 1’alcali-réaction.
En surface ou le béton est sec, la réaction se produit moins et les gonflements sont moins
importants, ce qui est a 1’origine d’une fissuration macroscopique a la surface des ouvrages,

alignées selon les directions principales de compression de la structure.

Cette anisotropie a été largement étudiee en laboratoire par Larive [6]. Les directions de
coulage du béton semblent importer beaucoup puisqu’en influencant I’orientation des
granulats ainsi que la distribution de 1’eau autour de ces granulats, elles influencent également
la fissuration susceptible d’apparaitre en cas d’alcali-réaction, méme en [’absence de

chargement extérieur.

Comme souligné par Hobbs [43], I’application de contraintes influe sur 1’expansion, de
méme que le fait d’empécher les déformations, comme on peut le voir dans les travaux de
Kawamura, Berra et Binal [44, 45, 46], dans lesquels ils utilisent un dispositif expérimental
développé par Ferraris [47]. L’effet d’un chargement extérieur était a 1’origine compris
comme une redistribution des gonflements dans les directions les moins comprimées, ce que
I’on retrouve dans les modeles de Larive et Multon [6, 7]. On remarque cependant également
une diminution des gonflements volumiques aux trés fortes compressions qui contredit cette

explication [48].

On considere en tout cas que ce comportement anisotrope est une caractéristique
essentielle de la dégradation lors de 1’alcali-réaction. La bonne reproduction de ce point par

les modéles mécaniques est donc indispensable.

1.5. Conclusion

On a présenté dans ce chapitre une étude bibliographique de la réaction alcali-silice.
Nous avons tenté de balayer rapidement les mécanismes proposés historiqguement pour décrire

cette réaction chimique.
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Chapitre 11

La technique nano-indentation

I1.1. Introduction

De nombreux chercheurs et scientifiques ont portés une attention particuliére a I’analyse
des matériaux complexes d'ingénierie. Des progres significatifs ont été accomplis au cours des
dernieres années dans ce domaine. Les tendances actuelles en matiére de génie civil exigent
beaucoup d’études d’ingénierie afin d’obtenir un matériau cimentaire économiques ayant des

performances mécaniques (E, H) excellentes et avec un minimum d’émission du COx.

Afin de remplir ces objectifs, il est nécessaire de développer des matériaux cimentaires
ayant une rigidité optimisée, avec structure dense et une perméabilité équilibrée, ainsi que
d'autres propriétés mécaniques importantes. Actuellement, les recherches scientifiques ont
pour but de comprendre la microstructure des matériaux cimentaires et leur comportement a
I’échelle nanométrique ce qui conduit & la fabrication de nouveaux nano-composites
contribuant ainsi a 1’amélioration des propriétés mécaniques (E, H) de ces matériaux

cimentaires.

Dans ce sens, de nombreux outils expérimentaux ont été développé et qui peuvent étre
classés en trois groupes. Le premier groupe comprend les techniques de mesure
microstructure du matériau et de la composition tels que : la Microscopie Electronique (EM),
la Microscopie a Force Atomique (AFM), la spectroscopie a Infrarouge du Transformé de
Fourier (FTIR), la Résonance Magnétique Nucléaire (RMN), Diffraction des Rayons X
(XRD) et d’autres. Le deuxieme groupe comprend des analyses thermiques comme I'Analyse
Thermique Différentielle (DTA) ou la calorimétrie. Le troisieme groupe comprend des
analyses micromécaniques telle que la technique de nano-indentation qui est un outil
micromecanique trés efficace pour atteindre les propriétés mécaniques (E, H) des matériaux a

I’échelle nanométrique [49].
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11.2. De L’essai D’indentation A La Nano-Indentation Instrumentée

Les essais d'indentation classiques sont parfaitement adaptés a une mesure macroscopique
de la dureté. Ils consistent a mesurer optiqguement I'empreinte rémanente laissée par
I'indenteur. Cependant, une empreinte de quelques microns de largeur est plus difficile a
mesurer de facon optique. De plus, il devient nécessaire de mesurer la dureté non pas post
test, mais directement lors de I'essai lui-méme, afin de déterminer les propriétés du matériau
sous charge [50]. En effet, si on indente un caoutchouc qui est supposé trés mou, I'empreinte
apres test disparait. Par définition, la dureté du caoutchouc serait donc infinie, ce qui n'a pas
de sens physique. C'est pour ces deux raisons que de nouvelles machines ont été créées il y a
40 ans. Avec ces appareils, la force verticale appliquée sur I'indenteur et son déplacement sont
mesurés en continu lors de I'essai. Le déplacement est ensuite utilisé pour calculer la surface
de I'empreinte sous charge. Cette technique est nommée indentation instrumentée. Les
résolutions des capteurs de force et de déplacement étant de l'ordre du micrometre, du
nanomeétre, voire du picometre, il est donc possible de mesurer la dureté du matériau testé a
ces échelles. On parlera alors de micro-indentation instrumentée ou de nano-indentation. Dans
la suite de ce chapitre, on va détailler le cas de la nano-indentation. Cette technique s'est

développée dans les années 70- 80[51].

11.3. La Technique De Nano-Indentation

La Nano-indentation est une technique expérimentale puissante qui est en cours
d'élaboration et de développement depuis plus d'une décennie [49] avec la fabrication de
dispositifs précis permettant la caractérisation a des échelles infiniment petites (de
nanometre). Aujourd’hui, cette technique est assez largement utilisée pour évaluer des
propriétés mécaniques des matériaux (E, H) a des volumes tres petites de 1’ordre de quelque

micrometre.

Le principe de I’essai nano-indentation (figure I1.1) est d’enfoncé sous 1’action d’une
charge donnée un pénétrateur, appelé souvent indenteur, dans la surface du matériau
considéré produisant une empreinte (figure 11.2). Elle permet de mesurer les propriétés
mécaniques (E, H) du matériau indenté a des échelles de longueur de quelques microns ainsi
que sa déformations elastiques, visqueuses ou plastiques obtenues a partir des courbes
expérimentales de charge-profondeur d'indentation (P-h) obtenues. La charge (P) appliquée
dans cet essai est de I'ordre de quelques milli ou micro-newton et la profondeur (h) obtenue

est de I'ordre de centaines nanometres [49].
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T~ ;
-
Sample

- Vv '|
Figure 1.1 Principe de [’essai de Figure 11.2 Image d'empreinte d’'un
nano-indentation [49].

indenteur dans la pate de ciment [49].

Durant I’essai d’indentation, un systéme d’acquisition enregistre la force appliquée en

fonction de la profondeur de pénétration de I’indenteur. Ces deux parametres sont

continuellement mesurés lors du processus du chargement. Une courbe typique d’indentation
est donnée dans la figure 11.3.

Charge (P)

Décharge

Profondeur de

»  Pénétration (h)
Figure 11.3 Courbe typique de chargement-déchargement [52].

Cette courbe de chargement peut se présentée sous plusieurs formes qui dépendent du

comportement du matériau indenté. Les matériaux élasto-plastiques présentent deux branches
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de chargement / déchargement suffisantes pour décrire leur comportement en fonction du
temps. Certains matériaux présentent également un écoulement visqueux lors du processus de

chargement avec un palier supplémentaire de fluage comme 1’indique la figure 11.4 [49].

o 3 I A
o own o own
1 1 1 |

Indentation force (mN)
= : .
e

ol
o

50 100 150 200 250 300
Penetration depth (nm)

o

Figure 11.4 Diagramme de charge typique contre la pénétration de nano-indentation [49].

11.4. Historigue de la technique nano-indentation

L'application des méthodes de l'indentation pour évaluer les propriétés mécaniques des
matériaux (E, H) remonte au début du 20¢ siecle. J.A. Brinell, ingénieur suédois, eut 1’idée
pour la premiére fois d’utiliser cet essai pour un contrble qualité des aciers sur une échelle de
production [32]. Il plaga une bille entre deux échantillons en acier et pressa le tout dans un
étau. L’acier le plus dur était celui pour lequel I’empreinte rémanente était la plus petite. Cet

essai constitua une des premiéres mesures de la dureté statique [52].

Ce premier travail de I'ingénieur suédois a eté présenté dans un congres international en
1900 a Paris. La proposition de Brinell furent rapidement appréciées par les contemporains :
Meyer (1908), O'Neill (1944) et Tabor (1951) qui ont suggérées les relations empiriques pour
obtenir a partir des résultats de I’indentation des propriétés mécaniques(E, H) [53].L'essai de
I’indentation  fournit une courbe P- h, et I'extraction des propriétés mécaniques des

materiaux(E, H) nécessite une analyse inverse de ces données.
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Le fondement théorique de I'indentation élastique est fixé par le probléeme de Boussinesq
et le probléme de contact de Hertz [53]: le probleme de contraintes produites dans un demi-
espace élastique par une distribution de forces normales ou tangentielles a été d’abord
envisagé par Bousinesq. Le probleme de contact normal entre deux solide (de révolution)
¢lastiques isotropes fut étudi¢ par Hertz en 1882 en observant I’évolution des franges
d’interférences optique (de Newton) de deux lentilles transparentes pressées 1’une contre
I’autre [52]. Par la suite, Sneddon (1964) a estimé les relations générales entre la charge(P), le
déplacement et la zone de contact pour tout indenteur (pénétrateur) décrit comme un solide de

révolution [53].

L’intégration des phénomenes de la plasticité dans l'analyse de 1’indentation est un
probleme beaucoup plus complexe. La nature non lineaire des relations constitutives ainsi que
I'augmentation du nombre de propriétés matérielles nécessaires pour décrire le comportement
de la matiére compliquent le calcul de solutions analytiques. En conséquence, une grande
partie de nos connaissances sur I'importance de la plasticité dans les problémes de contact du
pénétrateur a été tiré de I'expérimentation, et plus réecemment par des simulations par éléments
finis. Plusieurs chercheurs ont proposé des procédures semi-analytiques qui utilisent la charge
(P) expérimentale et la réponse (h) pour calculer les propriétés élastiques telles que le module
élastique (E), pseudo-propriétés caractérisant la résistance a la déformation, la dureté (H), et
les propriétés plastiques telles que la limite d’élasticité et d'écrouissage (n). Les données
expérimentales ont montré que I'analyse des données par I'intermédiaire de I'indentation des
solutions élastiques fournit des estimations raisonnables du module d‘élasticité et la dureté du
matériau indenté, a condition que la surface de contact soit mesurée ou calculé avec

précision[53].

11.5. Dispositif experimentale

Pour une étude détaillée, un type spécial de nano-indenteur de Hysitron, appelé

Triboindenter est utilisé.

Un triboindenteur est un appareil de 1’indentation instrumentée du type CSM. C’est un
instrument tres précis, utilisé pour la détermination des propriétés mécaniques (E, H) des
materiaux cimentaires. Des propriétés comme la dureté (H) et le module élastique (E) peuvent
étre déterminées pour la plus part de ces matériaux. Les appareils de 1’indentation CSM sont
les seuls instruments commercialisés qui emploient une technique de mise en référence
extérieure. En mettant en référence la mesure de profondeur a partir de la surface de
I’échantillon [54].
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Cet appareil de I’indentation permet d’effectuer des indentations a multi cycles progressifs
et constants. Il est constitué essentiellement de trois parties (figure 11.5) qui sont détaillées sur
la figure 11.6 [54].

Figure 11.5 Appareil d’indentation CSM [54].

Figure 11.6 Schéma descriptif du CSM [54].
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e Partie I (partie indentation): C’est le dispositif de I’indentation. Elle est constituée
d’une table porte - échantillon (4), un porte - indenteur (3), relié a un systéme d’amplification

et de transformation du signal (1). Il est muni d’un capteur acoustique (2).

La figure 11.7 représente un agrandissement de la partie Indenteur-Echantillon.

Objectifs m.

Indenteur
Echantillon

Porte
échantillon

Figure 11.7 Montage expérimental des essais effectués sur CSM [54].

e Partie II (partie optique): Elle comprend le dispositif qui permet 1’agrandissement et la
visualisation de I’empreinte (6) grace a plusieurs objectifs avec différents grossissements et

un écran.

e Partie I (partie informatique): Elle est constituée de deux écrans, d’un clavier, d’une
souris ainsi que d’une unité centrale (7). L’ordinateur est muni de plusieurs logiciels
permettant de programmer la matrice de mesures (parametres d’entrée) et de traiter les

résultats obtenus lors des essais d’indentation (figure 11.6).

L'avantage d'utiliser un Triboindenteur est gu'il combine les principes de nano-indentation
avec la microscopie a force atomique. Ainsi La fonction d'imagerie du Triboindenteur offre la
possibilité d'identifier les différentes phases et de positionner la sonde de 1’indenteur dans les
dix nanometres (en fonction de la spécification de I'appareil) de I'emplacement de test désiré.
Le post-test d'imagerie permet également de vérifier que le test a été effectué a I'endroit

désiré, ce qui maximise la fiabilité des donnees. Comme le montre la figure 11.8, I'image d'une
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zone représentative d'un échantillon de pate de ciment a été prise d’abord avec un indenteur
de type Berkovich. Ensuite, pres de 36 sites ont été sélectionnés pour l'indentation, a la fois
sur la particule vive et sur la zone qui I'entoure. En utilisant le méme embout, une image a été

capturée apres indentation pour s'assurer que les tirets ont été faits a I'endroit voulu [55].

Figure 11.8 L'image d'un échantillon de péate de ciment indenté [55].

De maniére générale, Un Triboindenteur permet une approche plus directe ce qui permet
d’identifier les différentes phases de la pate de ciment. Par exemple gréce a I'imagerie on peut
déterminer les propriétés mécaniques locales (E, H) de la méme phase ce qui réduit
I’ambiguité [55].

La figure I1.9 montre une représentation schématique d’un dispositif de nano-indentation.
Son principe assez simple, la force P est appliquée par induction ce qui permet de suivre sa
valeur par le biais du courant circulant dans la bobine. Un capteur capacitif permet d’accéder
a la mesure du déplacement absolu de la téte de I’indenteur. On obtient ainsi des données
brutes de force et de déplacement. Pour obtenir la pénétration a partir des données de
déplacement, il faut pouvoir déterminer la position initiale de la surface de I’échantillon, de
facon a pouvoir obtenir une courbe d’indentation exploitable. Pour ce faire, on fixe un seuil en

raideur de contact qui, lorsqu’il est dépassé, indique que I’indenteur a atteint la surface de

1’échantillon [56].
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gure 1.9 Une représentation schématique d’un dispositif de nano-indentation [56].
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On obtient ainsi une courbe du type de celle présentée en figure 11.10 donnant 1’évolution de
la force appliquée en fonction de la pénétration de la pointe (indenteur) d’indentation dans la
surface de 1’échantillon. A la décharge, la force s’annule pour une valeur de pénétration h¢
comprise entre 0 et h: c’est la profondeur de 1’indentation laissée dans 1’échantillon. Pour
avoir acces a la raideur du contact(S), deux méthodes distinctes sont utilisées : la méthode de
mesure de la raideur a la décharge (méthode d’Oliver et Pharr) ou la méthode de mesure

continue de la raideur de contact (méthode CSM).

“_

Charge
P

Charge

Décharge

-
Ld

hf O  Pénétration

Figure 11.10 Courbe de chargement-déchargement [56].
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11.6. Les types d’indenteur utilisées

L’indentation est réalisée avec un indenteur dont la forme géométrique est la plus simple
possible pour faciliter I’analyse de la surface de contact résiduelle. De plus 1’indenteur doit
étre tres peu déformable, surtout vis-a-vis du matériau a indenter, lorsqu’il est soumis a la
charge d’indentation. Les indenteurs sont de géométrie différente telle que les indenteurs
coniques, pyramidales et spheriques...Etc., plusieurs considérations pratiques sont derriére ces
choix. Par exemple, I’indenteur pyramidal Berkovich est mieux appropri¢ que celui du
Vickers ou Knoop puisque la forme pyramidale a trois faces est plus facile a usiner et rectifier

que celle a quatre faces.

En dehors de ces considérations pratiques, certaines formes de 1’indenteur possedent la
propriété souhaitable d'autosimilarité dans les essais de I'indentation. L'indenteur servant a la
caractérisation mécanique est fixé sur une colonne. Ce dernier est, dans la majorité des cas, en
diamant a cause de ces bonnes propriétés mécaniques, mais d'autres matériaux tels que le

saphir peuvent étre utilises.

Les méthodes étudiées dépondent des différents indenteurs utilisés (figure 11.11) et

correspondent respectivement aux cas suivants :

- Indenteur de forme cylindrique (méthode de Sneddon revu par H .C Fisher- Gripps).
- Indenteur de forme conique (approximation du cas cylindrique).
- Indenteur de forme sphérique.

- Indenteur de forme pyramidale (Berkovich, Vickers et Knoop).
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Vickers Berkovich Coin-cube

_‘A

68° LEi g

Knoop Sphere Cone

Figure 11.11 Les difféerentes geométries de la pointe d’indenteur couramment utilisées en

nano-indentation [56].

Des travaux expérimentaux de la dureté, réalisée par Tabor et N.A. Stillew, sur des métaux
avec des indenteurs de formes sphérique et conique ont montré que les empreintes résiduelles
conservent les formes géométriques d’indenteur .A partir de ces observations, ils ont montré
que la courbe de déchargement et le retour de déplacement élastique peuvent étre reliés de
facon précise au module d’¢élasticité et a I’empreinte résiduelle pour les 2 types d’indenteurs
sphérique et conique. Ces derniers ont montré également que le comportement de I'une des

géométries déja cité donne une meilleure description de déchargement d’une indentation
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élastique faite avec un indenteur pyramidal de type Berkovich et c’est le plus utilisé dans les

essais de nano-indentation.

Les surfaces de contact pour différentes géométries d’indenteurs sont indiquées dans le

tableau 11.1
] Angle de Facteur de
Type La surface Demi-angle A Facteur ]
‘ o cone ] _ correction de
d’indenteur projetee (0) ) d'interception € .
effectif géométrie
Spheére n2 Rh, N/A N/A 0.75 1
Berkovich | 3v/3 hj tan’6 65.3° 70.2996 0.75 1.034
Vickers 4h;, tan’d 68° 70.32° 0.75 1.012
) 6, = 86.25° 0.75 1.012
Knoop Eh; tan 8, tané, 77.64°
8, = 65° 0.75 1.012
Coin-cube | 3V3 h2 tanf 35.26° 42.28° 0.75 1.034
cone w h tan’a a a 0.72 1

Tableau 1.1 La surface de contact pour différentes géométries d’indenteurs [57].

I1.7. L’indenteur de berkovich et défaut de pointe

L’aire de contact entre I’indenteur et le matériau est la grandeur clé de I’analyse mécanique

de I’essai d’indentation que ce soit pour la mesure de la dureté (H) ou du module de

Young(E). L’indenteur le plus utilis¢ en nano-indentation est 1’indenteur pyramidal en

diamant a base triangulaire de type Berkovich. Alors que celui de Vickers est utilisé dans la

micro-indentation instrumentée [54]. L’indenteur Berkovich est caractérisée par un demi-

angle au sommet (6 =65,3°) et un angle effectif de cone (a =70,3°). Sa forme générale et un

exemple d’empreinte laissée par un indenteur Berkovich sont montrés sur la figure 11.12 [58].
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‘
vV

Figure 11.12 (a) Schéma de I'indenteur Berkovich angles et Caractéristiques et (b) exemple

(a)

d'empreinte pyramidale triangulaire [58].

L’avantage de cet indenteur a trois faces est qu’il peut €tre taillé avec beaucoup plus de
précision qu’un indenteur Vickers. Comme dans le cas de I’indentation conventionnelle, on
peut utiliser une aire projetée qui s’observe a la surface de 1’échantillon ou 1’aire de contact
réel qui prend en compte la surface des faces inclinées de I’empreinte. Dans les deux cas, il
faut une mesure précise de cette grandeur car son effet sur la précision du nombre de dureté

sera d’autant plus important que la surface étudiée sera petite, ce qui est le cas en nano-

indentation.

La surface théorique pour un indenteur Berkovich est de [58]:

A =24,5h* Pour lasurface projetée

Et Ou hestla profondeur de I’empreinte

A = 26,43 h? Pour la surface de contact réelle
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Ces expressions supposent un indenteur pyramidal & base triangulaire parfaite. En pratique,
ceci n’est jamais observé car il est impossible de faire une pointe parfaite ayant un point pour
extrémité. Le sommet de la pyramide est donc toujours plus ou moins arrondi. Il peut méme
s’émousser au cours d’une utilisation prolongée. Ainsi, il est conseillé de déterminer la

surface en tenant compte de ce défaut de pointe. On distingue trois méthodes [58]:

- La premiére consiste a déterminer directement cet air a 1’aide d’un microscope a force
atomique (AFM).

- La seconde utilise de fagon indirecte la penétration dans un matériau de module de
Young connu. L’écart entre les valeurs expérimentale et théorique est utilisé pour
ajuster I’expression de la surface.

- La troisiéme méthode, encore indirecte, consiste a déterminer 1’écart entre la dureté,
calculée a partir de la force mesurée en fonction de la profondeur de la pénétration et
la dureté indépendante de la profondeur de pénétration obtenue lorsque la pénétration

est suffisamment élevée.

L’enfoncement de I’indenteur dans la matiére est schématisé sur la figure 11.13. Les
caractéristiques de 1’indenteur et de I’enfoncement plastique généré par I’indenteur sont
représentés sur cette figure [59].

- hy : est le défaut de pointe d’indenteur. Il correspond a la différence entre la longueur

théorique de I’indenteur Berkovich et la longueur réelle provoquée par 1’arrondi de la
pointe.

- hy: est la longueur de coupure, c’est-a-dire la hauteur a partir de laguelle la forme de

I’indenteur ne suit plus la forme théorique tétraédrique. Concernant I’empreinte dans
la matiere.

- hg : représente la hauteur de I’enfoncement plastique mesuré sous charge.

- hy: la hauteur du bourrelet plastique formé au bord de 1I’empreinte.

L’enfoncement total & est donc défini par: § = h, + hg + h, . Le défaut de pointe peut
étre mis en évidence et mesure en tragant la courbe 5 = f (hg), ou S est la raideur de contact
(figure 11.14). Comme 5 est proportionnel a E. hyr, avec E module d’Young, en tragant la

courbe 5 = f (hg), on obtient une droite qui passe par 1’origine si la pointe est parfaite. Si
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cette droite ne passe pas par 1’origine, il est possible de déterminer et mesurer sur la courbe

§ = f (hg) les hauteurs h, et h; [59].

h, : défaut de pointe
h;: longueur de coupure
hgr: enfoncement plastique

sous charge

& : enfoncement

Total = h, + hy + hy = a (hg + hy)

Figure 11.13 Représentation schématique du défaut de pointe [59].
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Figure 11.14 Tracé du défaut de pointe, exprimé par la raideur de contact en fonction de

Ry [59].

La courbe obtenue lors d’un essai de nano-indentation se présente sous la forme de la

figure 11.15, ou P est la charge normale appliquée. Pour un indenteur Berkovich I’aire

d’indentation est donnée par la formule [59] :

A. = 2456.[1,2.(hy + hy)]*ou A, = 3536.(hy + hy)*

La nano-dureté, exprimée en mégapascals, est donnée par :

P _ P

H= = — .
Aind 24,56 x(1L2) < (hgth,)

I1 est possible d’en déduire le module d’¢élasticité réduit (équivalent) E,. :
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Figure 11.15 Courbe résultat de nano-indentation [59].

I1.8. La grille (matrice) d’indentation

La technique de grille-indentation (matrice) figure 11.16 peut non seulement étre utilisé
pour obtenir des propriétés clés mécaniques des matériaux hétérogénes (comme les CSH) a
une échelle de longueur particuliere [3], et elle peut aussi donner accés a des fractions

volumiques des phases indépendantes.
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Figure 11.16 Schéma d'indentation sur la grille échantillon de pate de ciment [55].
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Les matériaux composites de construction sont des matériaux multiphasiques dans lesquels

les phases distinctes sont mélangées spatialement et chimiquement. En prenant en compte

I'néterogénéité microstructurale. On a essentiellement trois techniques pour obtenir les

propriétés mécaniques d'un composite [49].

si la profondeur d’indentation est plus grande que la dimension caractéristique d’une
phase (h>>D), dans ce cas on peut obtenir les propriétés moyennes d’une phase
composé. Mais cette stratégie ne donne pas acceés ni aux propriétés des phases

distinctes, ni a leurs fractions volumiques.

Une autre possibilité consiste a effectuer 1’indentation pointu a une phase spécifique
du matériau, d’ou la dimension du tiret est plus petite que celle de la phase considéré
(h <<D). Dans ce cas on peut obtenir les propriétés intrinséques d’une phase distincte
(y compris la porosité intrinseque de la phase). Cette stratégie peut étre utilisée, a
condition que la phase du matériau soit connue avant 1’indentation par d’autres
moyens (par exemple le microscope optique ESEM), ce qui n’est pas toujours le cas
car des fois ce moyen nous permet d’accéder aux propriétés des phases distinctes mais

pas a la fraction volumique de la phase par rapport aux autres phases.

Une derniére stratégie peut étre utilisé dans le cas des matériaux de construction, ¢’est
la technique la plus puissante qui est basé sur la statistique (grille massive).
L’indentation est réalisée sur une grande surface pour capter I’hétérogénéité des
échantillons avec une dimension du tiret encore plus petite que la dimension

caractéristique d’une phase individuelle (h<<D).

Toutes les approches sont représentées schématiquement sur la figure 11.17 pour un support

a trois phases.

Ces grandes matrices d'indentations fournissent les résultats des propriétés mécaniques (E,

H) qui sont déterminées par un grand nombre d'expériences d'indentation a une échelle

spécifique ainsi que leur rapport de volume. Les propriétés peuvent étre évaluées en termes

d'histogrammes (figure 11.18) pour lesquels les techniques de déconvolution ultérieures

peuvent étre utilises et évalués les propriétés des phases individuels [20].
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Figure 11.17 les trois techniques déja cité pour obtenir les propriétés mécaniques [49].

Le béton durci contient toujours une part importante de l'eau liquide a partir de la
condensation capillaire de vapeur d'eau dans les pores inter granulaires, il est donc d'un intérét
particulier pour effectuer une grille-indentations avec précision Humidité Relative (HR) de

commande afin de quantifier I'influence de la fraction d'eau sur les propriétés mécaniques

(E, H).
Telle était la motivation pour la conception d'un instrument de nano-indentation
entierement automatisé, capable de faire des centaines de milliers de creux tout en conservant

I'hnumidité ambiante avec une précision = 0,1% HR[3].

A

Frequency

12 .| . 7. [Njeins

i L e
RLIR
Mechanical property, E

Figure 11.18 Un histogramme typique des proprietés mécaniques [49].
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Chapitre 111

Caractérisation des alcalis Activé cendres volantes par

Nano-indentation :

I11.1 Introduction

Plusieurs techniques expérimentales peuvent étre appliqués pour caractériser le
comportement mécanique des composants individuels du composite AAFA. La nano-
indentation joue un réle important parmi les techniques expérimentales de travail a I'échelle
de longueur inférieure au micron. La nano-indentation est basée sur la mesure directe du
déplacement de charge (P-h) de relation a l'aide d'une tres petite pointe (typiquement diamant)

enfoncé dans le matériau.

Le développement standard de la relation de p-H mesurée est basée sur la solution
analytique d'un probleme de contact comportant un pénétrateur et un corps solide semi-infini
et fournit la dureté et le module d'Young. La solution Oliver-Pharr [60] suppose surface
parfaitement plane et matériau élasto-plastique isotrope. Les résultats d'une matiere

cementations similaires peuvent étre trouvés dans [61, 62].

Les objectifs visent a la caractérisation des propriétés intrinseques de gel N-A-S-H dans la
microstructure hétérogéne de AAFA sur I'échelle de micrométres. Des échantillons durcis a la
chaleur ambiante ont été préparés a partir de la méme composition pour explorer les

différences dans la procédure de durcissement.

111.2 expérimentation :

111.2.1 Matériaux :

La cendre volante brut (RFA) provient de Chvaletice, République tchéque, avec la surface
spécifique Blaine 210 m2kg-1. La composition chimigue moyenne de cet appel de demandes
est donnée dans le Tab. 1 avec SiO2/Al203 rapport de masse de 1,58. RFA a été broyé dans
un broyeur a billes a petite echelle dans la quantité de 8 kg pendant 45 minutes. L'activation
de solution a été préparée par dissolution de NaOH dans de I'eau du robinet avec I'addition de
verre soluble de sodium de l'eau dans les proportions indiquées dans [63]. Les moules
cylindriques de 22 mm de diamétre et 40 mm de longueur ont été remplis, vibrés pendant 5

minutes et fermés. Durcissement a été effectué, soit a 80° C pendant 12 heures ou a des
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conditions de température ambiante a 20 ° C pendant 170 jours. AAFA est resté fermé avant
la coupe et de polissage pour nanoindentation.

Tableau I11-1: Composition chimique moyenne de la cendre volante brute (composants

principaux) [63]

Composant|SiO; | Al,03 | Fe;03 | CaO | MgO [Na,0O | K20 | TiO2| As:03| V205 | Cr,03| ZnO | C |RestTotal

Poids (%) (519|328 | 6.3 | 2.7 | 1.1 | 0.33 |2.12|1.89| 0.03 |0.067| 0.29 |0.024/0.2|0.5| 100

111.2.2 Méthode :

Avant la procédure de nano-indentation, des échantillons étaient polies sur une série de
documents d'émeri, tissu de polissage et nettoyés dans un bain ultrasonique. Que, trois zones
représentatives de chaque échantillon ont été sélectionnés. La nano-indentation a eté réalisée
comme une série de grilles d'environ 10 x 10 = 100 empreintes dans chaque zone. La distance
entre les tirets individuelles varie de maniere a couvrir I'hétérogénéité de I'échantillon et a été
fixée dans l'intervalle comprise entre 10 et 50 um. Nano dureté testeur CSM a été utilisé pour
tous les tests. Tous ensemble, autour de 700-800 empreintes ont été réalisées pour chaque
échantillon AAFA. Toutes les mesures de nano-indentation expérimentales ont été réalisées
dans un régime de contrdle de charge. Trapézoidale schéma de chargement a été prescrit pour
tous les tests. Chargement linéaire 4 mN / s (pour une durée de 30 s) a été suivie par la
période de détention (30 s) et le déchargement 4 mN / s (30 s). Charge maximale a été prescrit
2 mN pour tous les tirets. La charge appliquée conduit a un maximum de profondeurs de
pénétration allant de 100 nm a 400 nm (moyenne 260 nm) en fonction de la dureté de la phase
de matériau en retrait. La profondeur effective captée par la pointe du nano-indenteur peut
étre estimée comme étant de quatre fois la profondeur de pénétration. Il donne de la
profondeur efficace autour de 1 um pour ce cas particulier.

Le microscope électronique a balayage environnemental XL30 ESEM FEI PHILIPS a été

employé a recueillir des images pré-et post-indentation.

35



Chapter 111

111.3 Résultats et discussions
111.3.1 ESEM

Thermodurci et ambiantes durci des échantillons polis ont été observées par ESEM en
arriere électrons dispersés, Fig.Ill. 1. Les points lumineux de lumiére sont les particules riches
en fer (oxydes de Fe-Mn). Les sphéres compactes gris clair sont des particules de verre riche
en alumine-silice. Seulement une petite partie des particules poreuses de cendres volantes et
des des laitiers restent intacts par le procédé de I'activation alcaline. Une grande partie de la
matiére grise foncée est N-A-S-H gel résultant de préférence de l'activation des laitiers et,
dans une moindre mesure, de la silice amorphe a partir de particules de cendres volantes

spheriques.

Le processus de broyage de RFA a un impact positif sur I'ouverture de la structure interne
des particules de cendres tres poreux. Les cogques minces écrasées comme faucille des
particules de cendres volantes non activés sont observables dans la figure. Le degré

d'activation alcaline est estimé par analyse de I'image de I'ordre de 50%.

AccV SpotMagn Det WD Exp — 50 pm
300kv 6.0 500x BSE 132 0 14Pa GP_1_T_ML_03, oblvice GP

.. A > .

-
- .

Fig.111- 1 typique ESEM (électrons rétrodiffusés) image

de I'AAFA thermodurcissables[63]
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111.3.2 Nano indentation :

Pour tous les tirets, les modules élastiques ont été évaluées selon Oliver & Pharr [60]
méthodologie a partir des courbes de P-h expérimentaux. Coefficient de Poisson a supposé
0,2 pour toutes les mesures. Des exemples de courbes de P-h appartenant a des phases de
matériau individuelles sont montrées a la Fig.Il11- 2, dans lequel la phase N-A-S-H est la plus

conforme alors que non active cendres volantes particules présente la réponse la plus raide.

25 - — N-A-S-H
-z =1 /] P artly
= 1 / / activated
£ 1.5 /f
e /| — Flyash
o 11 /

Y {
{
0.5 -1
0 T T T
0 100 200 300
Depth [nm]

Fig.l11- 2 types de diagrammes de profondeur de charge de pénétration
de phases distingués dans AAFA[63]

Observation ESEM préliminaire a conduit a la conclusion que I'AAFA hétérogénéité se
manifeste non seulement sur un ordre du micrometre, mais aussi a I'échelle de centaines de
um, dépassant de loin la taille des particules de cendres volantes. Cette hypothese a été
confirmée expérimentalement par nano indentation. Plusieurs grilles uniformes de différents
endroits AAFA donnent différents histogrammes des propriétés élastiques sur échantillons
durcis de chaleur. De ces mesures contenant environ 100 tirets chacun peut en déduire que
certaines zones sont riches en un gel NASH douce tandis que d'autres se tournent vers les
modules plus élevés dans la zone inférieure cendres volantes activées. Par opposition, le
durcissement ambiant semble produire homogéne AAFA sur I'échelle de centaines de
micrometres. Les résultats sont en moyenne a travers tous les réseaux de chaque échantillon
AAFA.

Les resultats globaux a partir des mesures (environ 700 tirets pour chaque échantillon) sont
fusionnés et tracées sur les figures 111-3 et 4. La comparaison mutuelle montre une fréguence

plus élevée de faible module d'élasticité pour ambiante durci échantillon. L'explication réside
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probablement dans différents cinétiques de la réaction entre la température ambiante et la de
I'échantillon thermo durci. Précédente mesure de microcalorimétrie déterminé le rapport de la
cinétique de la réaction entre échantillon thermo et ambiante durci 406 [63]. Ce qui favorise la
formation de gel de N-A-S-H plus homogene en raison équilibrage des ions sur de grandes

distances dans un échantillon ambiant durcie.

Afin d'identifier les propriétés des phases individuelles, déconvolution statistique a été
appliqué sur les deux histogrammes de module d'élasticité. Gaussiennes distributions ont été
assumeées pour la déconvolution. Afin d'identifier plusieurs phases de matériau, nous avons
proposé d'appliquer déconvolution des histogrammes en quatre phases, a savoir la phase
NASH (bien activé), la phase partiellement activé (rigidité supérieure), les particules non
activés (principalement laitier et haute rigidite) et les cendres volantes particules (la plus haute

rigidité) constitué en majorité de SiO2 amorphe.

Des échantillons de thermo durci présentent deux sommets importants pour les produits
d'activation, Fig.111-3. Le premier sommet peut étre attribuée a des gels de NASH tandis que
la seconde partie d'un laitier activé. Sommet troisieme et quatriéme correspondent a des
particules non activées ; laitier et les cendres volantes probablement. Par opposition, les
échantillons ambiants durci dans la Fig. Ill. 4 presque manquent le second sommet qui
indique une meilleure activation en ce qui concerne I'échantillon durci & la chaleur. De méme,

les troisieme et quatrieme sommet des particules non activées sont plus petits.

0.25 - = = = Experiment
§ 02 - N-A-S-H gel
3 = Partly activated
g 0.15 : :
= A = NoOn-activated particles
© )
N 0.1 1 ,' ——Flyash particles
© )
Eoos{
-4 '

0 : T
0 20 40 60 80 100

Elastic modulus [GPa]

Fig.111-3 Déconvolution en quatre phases pour les échantillons de thermodurcissables
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Fig.111-4 Déconvolution en quatre phases pour les échantillons ambiants durci[63]

Les tableaux 2 et 3 résument les valeurs moyennes et les écarts-types pour les composants

individuels. Les phases de gel NASH ont des propriétés presque identiques pour la chaleur et

les échantillons ambiants durci mais la fréquence de lI'occurrence dans I'ensemble statistique

est différent. Fréquence plus élevée a été obtenue pour les échantillons d'air ambiant durcie

qui satisfont a nouveau I'hypothese de la partie supérieure de la cendre volante ainsi activé.

Les propriétés élastiques des phases secondaires sont similaires pour la chaleur et les

échantillons ambiants durci mais encore leurs fréquences sont différentes.

Tableau I11-2 Les propriétés élastiques des phases de matériels individuels d'échantillons de

thermodurcissables[63]

Partiellement ) cendres
NASH _ non activé
activé volantes
Module d'élasticité [GPa] | 17,65+3,92 | 31,50+3,37 | 4554+503 | 71,49 +9,53
Fréquence d'apparition [%0] 55,3 24,0 13,5 7,2

Tableau I11-3 Les propriétés élastiques des phases de matériels individuels d'échantillons de

ambient durci[63]

Partiellement ) cendres
NASH o non active
activé volantes
Module d'élasticité [GPa] 17.75+£3.77 30.50+3.61 46.63+6.45 | 74 .01+10.05
Fréquence d'apparition [%0] 77.9 10.8 6.8 4.5
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Chapitre IV

Le modeéle d'éléments finis

1VV.1. Introduction

La durabilité et la sécurité des structures sont entierement régies par des propriétés
mécaniques du béton. Cela est particulierement vrai a un age précoce, lorsque la matrice de
ciment n'est pas encore pleinement développée, il devient alors difficile de comprendre son
comportement mécanique. Ce facteur ne peut étre soigneusement examiné qu'avec l'utilisation

d’un model numérique.

Une approche pour déterminer les propriétés mécanique (E, H) d’une pate de ciment est de
la modéliser, en effectuant un calcul aux éléments finis (figure IV.1). La simulation
numerique est un outil précieux qui permet non seulement un gain de temps conséquent mais
aussi une meilleure compréhension des phénomenes mis en jeu. La prédiction du
comportement physico-chimique et mécanique de la pate de ciment, du béton et de la
structure au cours du temps nécessite le développement et 1’utilisation de modeles couplés.

Les résultats de la modélisation sont étroitement liés a la qualité de la représentativité du

matériau numérique lui-méme et des phénomeénes mis en jeu [64].

Model

__. Elastic
properties

Experiment

Figure 1V.1 Principe de la simulation [64].
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La combinaison de nano-indentation avec une modélisation d'analyse par éléments finis
peut notamment améliorer cette technique expérimentale et associés beaucoup de phénomeénes
au processus, comme le fluage, la déformation plastique... etc. D'une part, les résultats des
simulations numériques peuvent fournir une base précicuse a des expériences en 1’aidant a
choisir des historiques de chargement appropriées et des profondeurs d'indentation (par
exemple a I'égard de la topologie de la microstructure du matériau). D'autre part, en utilisant
des modeéles plus avancés de la réponse non linéaires des matériaux obtenue a partir d'un test
de nano-indentation, il peut étre possible de récupérer les caractéristiques décrivant le

comportement plastique et visqueux des phases des matériaux [49].

A T’aide de la méthode d’Oliver et Pharr (O&P) on peut obtenir les propriétés mécaniques
recherché, cette méthode est basée sur I’analyse des solutions. Actuellement elle est la plus
utilisée pour analyser les résultats d’indentation. Les travaux d’Oliver et Pharr proposent de
découpler la contribution élastique et la contribution plastique, de facon a pouvoir se placer
dans des conditions ou 1’approximation du comportement ¢lastique est possible. Ils ont
également mentionné que la mesure directe de la zone de contact n'est pas toujours précise et
pratique, et ont proposé une procédure pour déterminer la surface de contact en fonction de la
profondeur de pénétration et la fonction de la forme du pénétrateur. Un tel procédé est parfois

appelé « détection de profondeur d’un test de pénétration ».

IV.2. Analyse d’une courbe charge-déplacement

IV.2.1. Modéle d’Oliver et Pharr

L’interprétation de 1’essai de nano-indentation tel que nous le connaissons actuellement
repose sur le modele mécanique développé par Oliver et Pharr (O&P) en 1992 puis revu en
2004 par les mémes auteurs (Oliver et Pharr (2004)) [60]. Ce dernier modéle reprend les
travaux précédents sur la nano-indentation instrumentée et propose une analyse plus
rigoureuse des courbes force-pénétration et une prise en compte précise des caractéristiques

géométriques du contact entre I’indenteur et le matériau.
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Indenteur

) w Surface mitiale
Empreinte résiduelle
aprés décharge

Ay

Profil de la surface
pendant I'indentation

Figure IV.2 Description de la géométrie du contact utilisée dans [’analyse O&P [60)].

La figure 1V.2 présente la géométrie du contact vue en coupe ainsi que les dimensions
utilisées dans le modele O&P. Les données brutes recueillies lors de 1’essai sont le

déplacement de I’indenteur h en fonction de la force appliquée P. La profondeur de
I’empreinte résiduelle aprés décharge est notée k.. Ces grandeurs se retrouvent sur la courbe
force-pénétration présentée en figure 1V.2.

Lors des premiers travaux sur la nano-indentation (Oliver et al. (1986)) [60], pour une

charge maximale P, deux valeurs de pénétration pouvaient étre choisies pour calculer

MEx!
I’aire de contact entre 1’indenteur et I’échantillon : le déplacement maximal de 1’indenteur

h,... OU la profondeur résiduelle h,.. Cependant, ces deux grandeurs ne représentent pas en
général la hauteur de contact réelle h_. Pour un certain nombre de matériaux, la déformation
élastique de I’échantillon sous I’indenteur est importante et fait que la hauteur de contact h_
est inférieure au deplacement vertical de I’indenteur h. A tout moment, h_ peut donc étre

définie comme [60]:

h,=h—h, (IvV-1)

h. Représentant le déplacement vertical de la surface a la limite du contact. Si h est mesure

expérimentalement, toute la difficulté de 1’analyse repose sur la détermination du déplacement

élastique de la surface h_ pendant I’indentation. Une premicre solution fut proposee par
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Doerner et Nix (1986): constatant que sur certains matériaux, la premiere partie de la courbe
de décharge est linéaire, comme dans le cas d’un poingon plat, ils déterminent la hauteur de

contact h_ en extrapolant la portion linéaire pour une force nulle. Cette hauteur de contact

représente une meilleure approximation que h,. ou h mais repose sur I’hypothése d’une

i

décharge initialement linéaire. Oliver et Pharr proposent une relation similaire, pour

déterminer h,_ a partir de la force maximale appliquée B, .. et la raideur de contact S, mais

Tl

comportant un facteur correctif =. En reprenant les travaux de Sneddon (1965) sur la

déflexion élastique d’une surface sous un indenteur conique ou sphérique, ils aboutissent a la

relation suivante :

h,= eg= (IV-2)

¢ étant une constante géométrique dépendant de la géométrie de 1’indenteur. Les résultats
donnent pour un indenteur plat € = 1 (approximation de Doerner (1986)) et pour un indenteur

conique :

e= =(r—2)=0.727 (IV-3)

La forme des courbes de décharge observées par Oliver et Pharr sur de nombreux
materiaux leur suggere que la meilleure approximation est obtenue avec ¢ = 0,75, valeur
relative a I’indenteur sphérique. De nombreux travaux récents (Laval (1995), Ramond-
Angelelis (1998)) ont cependant mis en évidence que le calcul de la hauteur de contact a partir
des équations IV-1 et IV-2 ne s’applique en réalit¢é qu’aux matériaux de forte élasticité
(comme les polymeéres, les verres ou les oxydes) et homogenes. En effet, I’analyse proposée
par O&P pose des probléemes fondamentaux sur les matériaux peu élastiqgues comme les
métaux, ou I’apparition d’un bourrelet (Tabor (1951)) augmente considérablement 1’aire de

contact.
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Décharge
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Figure 1V.3 Courbe force-pénétration et grandeurs utilisées dans |’analyse mécanique O&P
[60].

La seconde avancée notable apportée par les travaux d’O&P concerne la mesure de la

raideur de contact 5. Doerner et Nix en 1986 et Loubet et al. En 1984 supposaient que 1’aire

de contact restait constante au début de la décharge, donnant une premiere partie de courbe
linéaire comme dans le cas d’un poingon plat. Oliver et Pharr font cependant remarquer que
dans le cas de I’indentation avec un c6ne ou une pyramide, et pour la plupart des matériaux,
I’aire de contact change continiment pendant la phase de décharge et que par conséquent la
courbe de décharge ne possede pas de partie linéaire. La mesure de la pente initiale de
décharge ne peut donc pas se faire précisement par regression linéaire. Leurs observations
montrent que le calcul de 5 par simple régression linéaire est source d’erreur, car les valeurs
obtenues dépendent grandement du nombre de points utilisés pour la régression. O&P
démontrent que la courbe de décharge peut étre plus avantageusement représentée par une loi

de type puissance :

P=a(h—h)" (IV-4)
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Le calcul de la raideur de contact S se fait alors en dérivant I’équation IV-4a h = h

max "

s= (E) =m.a(hy,, —h,)™* (IV-5)

@k h=hmax

Des essais d’indentation sur divers matériaux montrent que 1’exposant m, pour une force
maximale de 120 mN, est compris entre 1,2 et 1,6 et a varie de 0,02 mN/nm pour les
matériaux trés élastiques comme la silice, & 0,26 mN/nm environ pour les métaux comme

P’aluminium. Le calcul de S permet donc de déterminer la hauteur de contact h_ grace aux

équations IV-1 et IV-2 et 'aire de contact projetée connaissant la fonction d’aire de

I’indenteur A(h_). La dureté est calculée selon la relation traditionnelle :

H = 2w (IV-6)

Le calcul du module élastique doit tenir compte de la déformation, méme minime, de la
pointe en diamant durant I’indentation. Il est donc défini un module effectif, ou module

apparent ou bien encore un module reduit E,., comme suit :

10, o) (IV-7)

Cette expression prend en compte le module de Young E; et le coefficient de Poisson v,de
I’indenteur, E et v étant les valeurs correspondant a 1’échantillon. Le module E, est obtenu a

partir de la relation de Sneddon (1965):

E, = (IV-8)

r 28, AR}

£ Est un facteur de correction visant a tenir compte, entre autres choses, du caractere non

axisymétrique du contact lors de I’indentation avec des indenteurs pyramidaux de type
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Berkovich ou Vickers. La valeur de £ est généralement prise égale a 1,034 pour I’indenteur

Berkovich.

La figure IV.4 retrace les principales étapes de la détermination du module de Young E et
de la dureté H d’un matériau en utilisant le modéle d’interprétation développé par Oliver et

Pharr.

I Raideur de contact o dule rédut hfadule d &lasticité

[ET ,flll -
J P . iy
e /f o= {_] = M8 Ay = ) ! Er =£i E=(1- sz] i-1_|ff
o D, 18 EOE

T 0T LT

[TETE

Wodélisation

Profondeur de contact Aire de contact Durete

Figure IV.4 Schéma de ['analyse O&P pour le calcul de E et H [60)].

IV.2.2. Limitations de la méthode d’Oliver et Pharr et prise en compte de
corrections

La méthode d’Oliver et Pharr repose sur un certain nombre d’hypothéses, qui ne sont pas
toujours valides. De ce fait, il peut apparaitre des problemes qui limitent I'utilisation de la
méthode d’Oliver et Pharr telle que nous venons de la presenter. Toutefois, des corrections

ont été suggérées pour remédier a ces limitations [56].
a) Probléme du pile-up
Le paramétre clé de tout contact sur un mateériau massif est le rayon de la zone de contact.

Dans le cas de la méthode d’Oliver et Pharr, a est évalué sous I’hypothése d’un comportement

en sink-in. Or, le phénomene de pile-up se rencontre couramment dans les matériaux trés
mous. On se heurte alors au fait que le rayon de contact est sous-évalué (voir figure 1V-5).

Cette erreur induit une surestimation consequente des valeurs du module réduit E,

(proportionnel a a) et surtout de la dureté H (proportionnel a a“) .
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2a. . .
évalué

Figure IV.5 Représentation schématique de [’erreur sur le rayon de contact induite

par la présence de pile-up [56].

Une étude basée sur des simulations de I’indentation par la méthode des éléments finis a
cependant montré que, dans le cas des indentations coniques, si le retour élastique reste
supérieur & 30% ou si un phénomene non-négligeable d’écrouissage a lieu, le phénomeéne de

pile-up reste négligeable.
b) Probléme de la forme effective de I’indenteur

L’autre hypothése faite par Oliver et Pharr est : la décharge infinitésimale de I’indenteur
considérée comme similaire a la décharge infinitésimale du méme indenteur obtenue sur un
matériau purement élastique [56]. Le probléme est que cette approche néglige un point
important : si le contact élastique et non-conforme, la déformation plastique subie par
I’échantillon se traduit par la perte de cette non-conformité. La décharge de 1’indenteur n’est
donc plus décrite par le contact de la pointe sur un demi-espace, mais par le contact d’un

indenteur sur une surface déja déformée (voir figure 1V.6).

{(a) Loaded {b) Unloaded {c) Reilocaded

z=ulr)
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b

z
' Z = ufr)

r

~—e—  eflechive indenter Shape sl
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plasnuc

o
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4

Figure 1V.6 Représentation schématique des concepts utilisés pour introduire la notion de

forme effective de l'indenteur [56].
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Lors de la décharge, I’indenteur n’est déja plus en contact non-conforme avec 1’échantillon
du fait de la présence de I’indent. Le contact peut se ramener a un contact non-conforme, mais

avec un indenteur de forme différente.

En reprenant les calculs développés par Sneddon dans le cas du contact conique, différents
auteurs ont montré que le contact conforme entre 1’indenteur et le substrat massif déformé
pouvait étre interprété en termes de contact entre le substrat non-déformé et un indenteur de
forme effective de la forme réelle de 1’indenteur. La correction a apporter porte alors sur la

valeur du paramétre géométrique . Ainsi,ona:

£=m (1 — M (m— 1]) (Iv-9)

Vi T(——)

Ou m est le méme paramétre que celui introduit dans I’ajustement de la courbe de décharge
utilisé pour évaluer la raideur de contact par la méthode de la décharge(IV-4). Dans la

pratique, I’effet de cette correction est assez faible, dans la mesure ou la variation de = est

comprise entre 0.74 et 0.8.

c) Non-idéalité de la pointe et coefficient de poisson

Par I’introduction d’un parameétre B dans 1’équation (IV-8), Oliver et Pharr cherchent a
corriger le fait que les pointes pyramidales (Berkovich, Vickers...) ne sont pas idéalement
axisymetriques. Les valeurs qu’ils proposent dans la publication décrivant leur méthode sont
tirées de travaux précédents dans lesquels, ces valeurs sont évaluées au moyen de simulations
par élément finis. D’autres travaux ont montré une certaine dépendance de la valeur de S avec
le coefficient de poisson du matériau indenté. Les variations du parametre f dans le cas d’un
indenteur aussi courant que I’indenteur Berkovich sont cependant comprises entre 1.02 et

1.08. L’ordre de grandeur des corrections reste assez petit devant les incertitudes de mesure.

IV.3. La methode de simulation numerique

La simulation numérique est une méthode puissante largement utilisée pour résoudre de
recréant mathématiquement le comportement d'un systeme d'ingénierie réelle. En d'autres
termes, l'analyse doit aboutir a un modeéle mathématique précis decrivant un phénomeéne

physique. Au sens large, ce modéle comprend tous les nceuds, les €éléments, les propriétés des
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matériaux, de vraies constantes, conditions aux limites, et d'autres caractéristiques qui sont

utilisées pour représenter le systéme physique.

Dans les problemes d'indentation, la méthode de simulation numérique est également utile
pour la compréhension de la complexité de la physique qui se pose aux petites échelles. Par
exemple, certains chercheurs utilisent des méthodes de simulation numérique, avant de
calculer la dureté (Kizler et Schmauder, 2007) et le module de Young (Lee et al. 2005) , ainsi
que par l'utilisation de la méthode inverse ils ont pu évaluer la relation contrainte-déformation
(Bouzakis et al, 2001.) et danalyser I'élasto-plastique et les comportements élasto-

viscoplastiques (Cheng et al, 2005; Giannakopoulos, 2006; Vandamme et Ulm, 2006).

La Méthode des Elements Finis (FEM) a été souvent utilisée pour évaluer les parametres
du matériau. En effet, la FEM et les codes d'éléments finis commerciaux tels qu’ ABAQUS,
ANSYS, et MARC se sont considérablement développées. Méme la déformation locale élevée
et la contrainte du test d'indentation, les non-linéarités dans le matériau, la géométrie et les
contacts peuvent étre simulés avec précision en utilisant la FEM (Soare et al, 2004 ;
Komvopoulos et Yang, 2006). Les comportements des matieres telles que les lois
constitutives élastoviscoplastiques ou d'autres lois de comportement hautement sophistiqués

ont également été développés grace a la FEM.

En outre, tous les parameétres physiques tels que les relations constitutives de la matiere
peuvent étre modifiés facilement grace a des algorithmes. Ainsi, les corrélations entre les
parametres physiques et les résultats d'indentation seront étudiés. Afin de prédire les
comportements de déformation, le pile-up , le sink-in, et la profondeur de pénétration pendant
le déchargement - des matériaux durs et cassants, tels que silicium amorphe et Pyrex 7740
verre (borosilicate), (Youn et Kang, 2005) ont réalisé des simulations d'indentation pour
différents rayons de pointe (40, 100, 200 nm), de demi-angle de I'élément d'indentation
conique (55°, 60°, 65°), et des géométries différentes d’indenteur (conique, Berkovich,
sphérique) a l'aide du Procédé d'¢lément finis. Les Simulations numériques similaires ont
également été utilisés par d'autres chercheurs (Lee et al, 2005 ; Hernot et al, 2006 ; Pelletier,

2006) pour faire des investigations sur les propriétés mécaniques (E, H) des matériaux .

IVV.3.1. Quelques hypothéses simplificatrices dans la simulation

Dans la simulation nous sommes sensibles a des considérations telles que les temps de
calcul. Un certain nombre de paramétres jouent sur ce temps, en particulier le nombre de
nceuds, le type d’éléments utilisés et le nombre de degrés de liberté associés a chaque nceud.
Pour minimiser la taille du maillage, trois hypothéses sont proposeées :
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e Réduction du domaine simulé : Le massif semi infini est remplacé par une boite aux
bornes de laquelle des conditions en déplacement minimales sont imposees. Le rapport
entre les dimensions de la boite et la pénétration maximale est choisi suffisamment
grand pour ne pas modifier significativement le champ de déplacement.

e Choix d’un essai axisymétrique : Les essais réalisés avec la pointe conique sont choisis,
le probléme est donc axisymétrique et se modélise en 2 dimensions. Le temps de calcul
global est considérablement réduit.

e Déformations de I’indenteur : Dans la majorité des cas, 1’indenteur est considére comme
indéformable. Cette hypothese a pour conséquence d’éliminer le temps de calcul liée a
la prise en compte du contact entre deux surfaces déformables. En conséquence, il est

nécessaire d’estimer 1’erreur induite et le cas échéant la corriger.

1VV.3.2. Le choix d’un code de calcul

L’objet de ce mémoire n’étant pas le développement de nouvelles techniques numériques,
il s’agit de sélectionner un code capable de résoudre efficacement ce type de probléme. En
effet, la gestion du contact entre 1’indenteur et 1’échantillon est un probléme intéressant en lui
méme et certains codes commerciaux proposent des algorithmes performants a cet effet. Nous

avons choisi pour notre étude le code ABAQUS version 6.13.

Dans la terminologie ABAQUS version 6.13, le terme génération du modéle prend
habituellement sur le sens étroit de générer les nceuds et les éléments qui représentent le
volume spatial et la connectivité du systéme actuel. Ainsi, la génération de modele se traduira
par le processus de définition de la configuration géométrique des nceuds et des éléments du
modele. Le programme ABAQUS version 6.13nous propose les approches suivantes pour la

génération de modeles :

e La Création d'un modele solide a I'intérieur ABAQUS version 6.13.

e [L’Utilisation de la génération directe.

e L’importation d'un modele créé dans un systéme de conception assistée par ordinateur
(CAO).

IVV.3.3. Construction du maillage

L’utilisation d’un maillage simple, reproductible et efficace est avantageuse. Le domaine
maillé est de forme rectangulaire et donc facilement discrétise. Pour rendre compte de la
richesse du champ de déplacement, il est judicieux d’adapter la taille du maillage en fonction

des zones de contact, des éléments de petite taille sont nécessaires dans les zones de contact
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entre I’indenteur et 1’échantillon et des éléments de grande taille sont suffisants dans les zones
qui son loin du contact entre I’indenteur et I’échantillon. Dans le cas présent, on distingue

deux zones particuliéres.

La figure V.7 montre la structure du maillage sélectionné. La zone A y situe sous le
contact ou les gradients de déformation sont potentiellement importants et la zone B située
loin du contact ou les deformations sont principalement élastiques et leurs gradients plus
faibles. Au cours des simulations, les éléments situés sous le contact subissent des

déformations importantes, c’est la zone qui nous intéresse le plus.

Figure IV.7 une structure typique du maillage.
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Chapitre V

Résultats et interprétations

V.1. Introduction

La technique de nano-indentation est largement utilisée pour mesurer les propriétes
mécaniques, telles que la dureté (H), le module délasticité (E), la résistance aux rayures, le

fluage,... etc.

Récemment, différentes techniques numériques ont été développées et qui sont utilisées
dans de nombreux domaines de la science et de l'ingénierie ainsi que dans les problémes
d'indentation. La technique des éléments finis est utilisée pour la détermination des propriétés
mécaniques, et aussi pour I'étude des champs tres complexes de contrainte-déformation dans

un procedé de nano-indentation.

Afin d'obtenir les propriétés mécaniques (E, H) par la procédure nano-indentation, la
modélisation par éléments finis (FEM) a été réalisée et discutée sur AAFA, dans ce dernier
chapitre. La modélisation de I'empreinte a été réalisée avec un logiciel ABAQUS. pour
simuler la réponse de nano-indentation. Ce modéle est une tentative, donc il n'a pas fait des

résultats que lI'on peut comparer avec I'expérimental.

V.2. Preésentation des resultats expérimentaux

Les essais de nano-indentation ont été réalisés par J. Némecek, et al [100] sur des
échantillons de AAFA avec une surface lisse a des endroits aléatoires a environ 170 jours
d'age. La technique de mise en retrait de la grille sur la zone de représentation est préférée

pour nano-indentation dans le cas de matériaux hétérogenes tels que AAFA.

L'objectif étant d'analyser la courbe de nano-indentation individuelle correspondant a

chaque phase de AAFA et non de déterminer leurs fractions volumiques.

D’apres J. Némecek et al [100] les phases ont été regroupées en en quatre phases, la phase
NASH (bien active), la phase partiellement active (rigidité supérieure), les particules non
activés (principalement laitier et haute rigidité) et les cendres volantes particules (la plus haute
rigidité), les valeurs représentatives du module d'indentation (E) et la dureté (H) de I'ensemble
des quatre phases ont été déterminees sur la base de l'analyse statistique des données de

mesure.
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Nous avons choisi la phase NASH (bien activé) parce que représente un grand taux dans
AAFA, les valeurs moyennes du module d'indentation (E) et la dureté (H) obtenues par la
technique d’indentation sont présentés dans le tableau V.1. Ces valeurs sont en bon accord
avec ceux rapportés dans la littérature J. Némecek et al [18,20]. Il convient de noter que les
propriétés mécaniques moyennes pour toutes les phases correspondent & une charge

d'indentation égale a 4 mN.

phase NASH
Module de Young 17.75
La dureté 0,67

Tableau V.1 Module d'indentation et la dureté de la phase NASH
en GPa [100].

La courbe charge-déplacement correspondant a la charges d'indentation de pointe est

présentés dans la figure V.1 pour la phase NASH.

Les essais de nano-indentation ont également été effectués a plusieurs endroits pour
capturer les courbes charge-déplacement correspondant a chacun de ces deux phases de

I'échantillon de AAFA avec une charge de pointe d'indentation de 4 mN.

2,5

T
[—— ExP|,

P (mN)

1,0 4 .

0,0

T T T T T T T
-50 o 50 100 150 200 250 300 350
h (nm)

Figure V.1 La courbe expérimentale de chargement-déchargement de

Nano-indentation pour la phase NASH [100].
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V.3. Presentation de simulation numerique
A T’aide de la Méthode des Eléments Finis (FEM), on a pu simuler les expériences de
nano-indentation. Ces expériences ont ¢té réalisées par les chercheurs J. Némecek et al [100]

sur NASH. Pour obtenir les propriétés mécaniques (E, H) de la phases de NASH.

Notre model a été établi a l'aide du code de calcul ABAQUS version 6.13.1 en 2D
axisymétrique pour lesquelles chaque nceud comporte seulement deux degrés de liberté. Par
conséquent, un seul tiers de I'échantillon et de la pointe de nano-indentation (indenteur) ont
été modélisés. Un indenteur de type Berkovich en forme de pyramide avec un rayon de pointe
de 100 nm a été utilisé dans l'expérience, avec un demi-angle de 70,3 ° par rapport a la

verticale et aussi modelisé en un triangle comprenant ces mémes dimensions.
Les paramétres de la loi élastique de I’indenteur en diamant sont :

E = 1141. 10% Mpa et v = 0.07. L'échantillon modélisé est représenté avec un carré dont

les dimensions sont celle de 1’échantillon utilisée dans 1’expérimentale, avec une hauteur et

une largeur 40mm, 11 mm respectivement [100].

Le modele d’élément finis utilise trois différents types d'éléments afin de simuler les
mécanismes de contact entre I’indenteur et 1’échantillon (figure V.2). La pertinence du calcul
et la précision des résultats dépend fortement du maillage choisi, et en particulier de sa

représentativité en termes de microstructure.

Une fois le maillage concu, il suffit de définir un chargement mécanique, dans notre cas la
charge d'indentation maximale appliqué est de 4 uN, et sans oublier les conditions aux

limites.
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Figure V.2 Représentation de [’échantillon et ['indenteur.

Les résultats obtenues par simulation numériques, sont présentés dans les figures suivantes:

S, Mises
(Avg: 75%)

+1.496e-01
+1.371e-01
+1.247e-01
+1.122e-01
+9.972e-02
+8.726e-02
+7.479e-02
+6.233e-02
+4.986e-02
+3.740e-02
+2.493e-02
+1.247e-02
+0.000e+00

Fl

-

Y
ODB: Job-1.0db Abaqus/Standard 6.13-1 Tue Nov 25 11:17:36 Afr. centrale Ouest 2014
7 uae Step: Loading
ement 11: Step Time = 1.000
Yar: S, Mises

Figure V.3 modélisation numérique de chargement de NASH montre la distribution de

contraintes de Von mises

55



Chapitre V

S, Mises

(Avg: 75%0)
+5.222e-08
+4.787e-08
+4.352e-08
+3.917e-08
+3.481e-08
+3.046e-08
+2.611e-08
+2.176e-08
+1.741e-08
+1.306e-08
+8.704e-09
+4.352e-09
+0.000e+00

11: Step Time = 1.000
ar: S, Mises

Figure V.4 modélisation numérique de déchargement de NASH montre la distribution de

contraintes de Von mises

V.4. Discussion
Ma simulation n'a pas des résultats que l'on peut comparer avec les résultats

expérimentales, donc on va voir une description de ma tentative de simulation.

Nous remarquons une concentration de contraintes aux bords de l'indenteur dés les

premiers incrément de chargement et la figure V.3 présente, cette zone de concentration

se maintenant durant le test d'indentation, représente cette concentration de contraintes en

fin chargement.

Pour la phase de déchargement nous remarquons une diminution de concentration de
contraintes des les premiers incrément de déchargement et la figure V.4 présente la

diminution de contraintes jusqu’a la fin de déchargement.

La loi de comportement qui peut décrire les déformations permanente de NASH est elasto-

plastique
les difficultés qu' on a rencontré dans la simulation sont :

1. La détermination des parameétres plastique pour identifie loi élasto-plastique, le
probléme que la nano-indentation du matériaux élasto-plastique est un essai qui ne

peut étre analytiquement résolu
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2. On’a pas arrivé a faire une période de chargement de 30 seconde comme I'essai

expérimental, ABAQUS ne termine pas le calcul qu'avec la période 1 seconde.

La technique de nano-indentation, qui date d'environ quarante ans, a connu une évolution
technologique tres importante et permet une mesure de propriétés mécaniques des matériaux.
Le développement des techniques permis une avancée considérable dans la compréhension

des phénomeénes physiques.

la simulation numérique permet d'identifie des parametre de plusieurs matériaux et leurs
comportement dans déférents conditions donc la simulation numérique peut étre mieux que

I'expérimental pour observer toute les phase de nano-indentation
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Conclusion Générale

AAFA c'est un nouveau matériau semble étre un bon candidat pour un remplacement
partiel du béton ordinaire dans I'application structurelle en termes de durabilité, lessivage,
résistance au feu, alcali silicate réaction, ou fluage de base et le séchage. Composites a base
de liant activé de cendres volantes produisent des émissions de CO2 négligeables et d'utiliser
la matiére de déchets.

L'objectif de cette étude c'est I'obtention des propriétés élastiques intrinséques ; le module
d'Young et la dureté du gels N-A-S-H qui est une phase principale du AAFA en utilisant la
technique Nano-indentation, et I'obtention de ces méme Propriétés a travers la modélisation

numerique.

Pour cela un code de calcul nommé ABAQUS a été utilisé. Le logiciel cité est une

plateforme de simulation numérique qui utilise la méthode des éléments finis.

L'analyse des propriétés mécaniques a des profondeurs d'enfoncement faibles devient de
plus en plus indispensable. La solution existe grace aux progres réalisés ces derniéres années

dans le domaine de l'indentation instrumentée.

L'essai d'indentation consiste, comme dans le cas de la mesure de dureté et module
d'Young, a faire pénétrer une pointe supposée indéformable et de géométrie connue dans un
matériau pour en déduire des propriétés mécaniques. L'évolution de la force appliquée sur la

pointe d'indentation et son enfoncement dans le matériau sont mesurés en continu.

L'essai d'indentation a montré que la nano-mécanique de gel N-A-S-H se comporte comme
un matériaux elasto-plastique, ces résultats ont beaucoup d'intérét pour la recherche

scientifique et pour connaitre mieux le comportement a I'échelle nanomeétre.

Ce travail c'est une initiation a la recherche qui nous donne I'occasion pour aller plus loin
dans la technique nano-indentation instrumentée et I'usage et développement du matériaux de
AAFA.
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