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MODELISATION THEORIQUE DES PHENOMENES
DE TRANSFERT : APPLICATION A LA

CARBONATATION DES BETONS

I.LINTRODUCTION

La durabilité d'un béton est fonction de sa capacité a résister aux
attaques chimiques qu'il subit. L'évaluation de cette derniére
nécessite la connaissance du comportement du béton a long terme
vis-d-vis de l'action des agents agressifs. La détérioration des
structures en béton armé est généralement engendrée par la
corrosion des aciers d'armatures, initiée par la carbonatation et/ou
les ions chlorures. Dans le cas de la carbonatation, la réaction
chimique entre le dioxyde de carbone et les produits d'hydratation
de la pite de ciment réduit le pH de la solution interstiticlle des
pores & une valeur telle que le film passif protégeant I'acier de la
corrosion n'est plus stable, dés lors la corrosion peut se développer
en milieu aéré et humide. A lissue de diverses investigations
théoriques et expérimentales [1], [2], [3] menées sur ce sujet, la
profondeur de la carbonatation est proportionnelle & la racine
carrée du temps d'exposition. Cependant, la constante de
proportionnalité dépend a la fois, de la composition du matériau
(rapport E/C, dosage et type de ciment, durée de cure....) [4] etde
son milieu environnant (humidité relative, température, teneur en
dioxyde de carbone....) [4], [5], [9]. Ce travail porte sur la
modelisation théorique suivi d'une simulation numérique du
processus de carbonatation se déroulant au

2. LA CARBONATATION

2.1 LE DIOXYDE DE CARBONE DANS
L'ATMOSPHERE

Le dioxyde de carbone est le résultat de la combinaison de deux
¢léments, le carbone et I'oxygene. Il est produit par le processus de
la- combustion du charbon et des hydrocarbures, (matiéres
¢énergétiques), la respiration des étres vivants, la fermentation des
liquides,...etc. Il est I'un des principaux gaz a effet de serre, dans
I'air sa teneur est naturellement de 0.03% en volume, qui varie avec
la température, la pression et le milieu (agglomération, industries
....)etpeutatteindre 0.3 % dans les zones urbaines [5], [6], [ 7].

2.2 MESURE EXPERIMENTALE DE LA
PROFONDEUR DE CARBONATATION

La profondeur de carbonatation est couramment mesurée par un
essai de coloration a la phénolphtaléine. La profondeur du front de
neutralisation n'est pas réguliére du fait que cet indicateur ne
permet pas de faire la différence entre la carbonatation pendant le

test et la préexistante. L'indicateur, colore en rose la partie non
carbonatée dont le virage colorimétrique se situe a une valeur du
pH d'ordre 9, figure n®1 [5].
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Figure n°1 : Gradient de pH en fonction de la profondeur carbonatée I5].

2.3 LAREACTION DE CARBONATATION

La carbonatation est simulée a la réaction du dioxyde de carbone
(CO,) avec I'hydroxyde de calcium Ca(OH). de la pate de ciment
hydraté [6]. en résultant de la carbonate de calcium comme produit
final. Cette réaction se produit comme suit :
Ca(OHy) ¢ Cagy, + 20Hg,, Q)

Le dioxyde de carbone se dissout également dans la solution des
pores, asavoir:

€Oz y = €Oy (2)
CO, g TOHyg — HCO; (4 (3)
HCO3 g + OHGq - Co§;aq)+H20 )
Ca“:;)+CO§('aq) - CaCOj;, 5)

La notation (s), (aq) et (g) désigne respectivement la phase
solide, aqueuse et gazeuse.
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3. LESEQUATIONS DE TRANSPORT
3.1 LE TRANSPORT DU DIOXYDE DE
CARBONE DANS LE BETON

Pour décrire le transport du dioxyde de carbone a I'échelle du
matériau, une méthode d'homogénéisation dite technique des
moyennes spatiales sera appliquée aux parametres intensifs. On
désigne par <\V""> lamoyenne de phase d'une grandeur tensorielle,
vectorielle, ou scalaire associée a une phase (o) qui occupe le
volume V,, qu'on représente par l'intégrale volumique par rapport
auvolume ¢lémentaire représentatif V.., .

< \ul(u) S= Lj‘v \ui(“)dV (6)
VEr

Vieest le volume élémentaire représentatif du matériau. tel
que: V=V, +V,+V,

Le transport du dioxyde de carbone dans le béton est gouverné
par I'équation du bilan suivante :

2 ' o
a Ep{(l—s)+]-l.R. I.S}< n({) >c]

S 0
off Py’

L) oy n s L L L
_rm[< RESGH) > 43 < R(C:S)E >%42< Ré;_)f > °]
avec le coefficient de diffusion effectif du dioxyde de carbone en
phase gazeuse (G) est D(FG‘: = 16410 %6b - HR 122 16], Hestla

100
constante d'Henry Pour la dissolution de CO, qui est égale a

34.2[mol/ m3.atm] a (25 °C), R : constante des gaz parfaits, sa
valeur est 8,206 . 10° [m".atm/mol.K], S est le degré de saturation
du matériau, est la porosité instantanée du matériau, HR est
I'humidité relative, est le taux de la surface d'échange entre la phase
solide et liquide (L).
<RP RSl rlS Sl o Rg:;,)'c ' sontrespectivement
les cinétiques de réaction de dissolution du dioxyde de carbone
dans la phase liquide, et de carbonatation des constituants solide de
la matrice cimentaire. Afin de prendre en considération le
processus d'hydratation du ciment, les équations de conservation
de masse des différents constituants de la matrice cimentaire seront
couplées a I'équationde transport (7).

Remarque : on note par (l), (g), (o) respectivement la phase
liquide, gazeuse et solide. Et par (L) 'interface liquide-solide.

L'équation de conservation de masse d'un constituant i d'une
matrice cimentaire soumise a une carbonatation est donnée par
I'équation (8).
an (Lo)

| _ («G) (0)
—t _=ypla, ZR.;,LE ®)

ot
) Estlaconcentration molaire du constituant i,zRi(m)” ZRJ(%’)
respectivement est la somme de toutes les cinétiques des
réactions chimiques aux interfaces impliquant le constituant /
comme réactif ou produit dans le processus de carbonatation et
d'hydratation. L'équation de conservation (8) est écrite pour
les principaux constituants de la phase solide C,S,C.S, C,A,
C,AF et hydrates : CH et CSH. Les taux de production, et de
consommation des hydrates sont obtenus a partir des équations
9)et(10)[7].
o o i
Avec NER _dLi() i kmni(“)(O) “i() ©)
’ 0

1

,) 0) Etn(c) sont respectivement les concentrations molaires
surfacique initiales et instantanées de i (i=C.S, C.S. C.A, C,AF).
exprimées en [mol.m”]..

k IMEn [s"'].etm, sontdes parameétres de la lois de régression.

Lo 7 .6) (L
Rf.a)=ijj"J( ) (10)

Avec : j=CSH, ¢S, ¢,S

n'"/, V sont respectivement, concentration et volume malaire du
constitudnt solides .

Le développement de I'équation (8) nous permettra d'obtenir un
systeme d'équations de conservation de masse pour chaque
constituant.

- Laportlandite

g[[ ) (ﬂ)\n]_ <R sk - gla) Jka 3 p(a) Le
o “€p)<hcH > FTLe o > <RKRpen > > R
+i_< Rgl‘l)’n =6i% Rf';\),v > - < REI:\BM‘ (1)

R g‘é)H La vitesse de réaction de dissolution de la portlandite

est proposée par [6] :

RED -0k, € Ten(€0)) a0y )

at

VpEst le volume molaire de CH, ¢ %) ). est la concentration

volumique molaire de CH liquide saturée, (n (l')_ ) , n gl)l
" Jsat

respectivement la concentration des ions OH™ sur l'interface

liquide-solide et dans la phase liquide ( loin de I'interface)

k représente le coefficient de transfert de masse pour la

dissolution des CH solide qui est sensiblement égalea 5.10 " m/s
- silicate de calcium hydraté :

Lh-e)<n > b <rERst e LertRot - )5t ] (13)
-Silicate tricalcique :

| -&,)< "E“;)s >"]= - r[‘n[< R 5.‘_.‘;);‘6 + < Rf'n"\_)(, >'“] (14)

at
- Silicate bicalcique :

f) a) Lo o) L o o 5

—B_l-kl - EP)< "((-':)-\' > ]: -1 “E R ((“ﬁ) >he 4o R ﬁ.l:‘)kf 5t ] (15)
Les aluminoferrites tétracalciques :

k- ep)< "E‘ﬂ.)l\l-‘ >"]= - rl.nL R&‘I'.ﬂ/\)l >“] (16)

ot

Les aluminates tricalciques :

g_t[(l = Ep)< “E‘o‘)A >ﬂ]= = TI,nL R ﬁ:l',c,-\) >l‘0] (17)

La discrétisation de ['équation (7) selon un schéma aux
différences finies semi discréte nous permet d'écrire le terme du
second ordre sous la forme suivante :

o’ < n(g') >©) B n((_(j) >(,(,].) 2.5 11%6) >EG) +< n((f’)>ﬁ)

(18)

o’ Ax?

On obtient, aprés discrétisation, un systéme d'équations
différentielles ordinaires qui a comme inconnues les
concentrations molaires des anhydres et des hydrates ainsi que
laconcentration du dioxyde de carbone gazeux .

Ce systeme décrit les cinétiques d'hydratation et de
carbonatation. Sa fermeture nécessite une relation décrivant
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I'évolution de la porosité initiale due aux phénomeénes
d'hydratation du ciment et aux processus de carbonatation [5], [7],
|8]. Par conséquent, on désignera parAe et Ae , les variations

de la porosité dues a ces deux mécanismes .

e(t)=£o—Aey ()-Aec(t) (19)
- réductionde laporosité due al'hydratation :
*pour 0 <t<t,
In(l + — ll_) Q«»:U)[ E )\(U) >T 8Ve 2,8 F (")(1)+ < )(0) >° ﬁv‘-:_\-Fé"zlé‘\)é)
[< nf ©)>7 69, FE @ +<af) 1 0)>7 8V, FELL
*Pour t>t,
A _ .
In(l + If% = (-ep)Enld 0y > 6V R L)+ < nEk(0) > 5T B E) ()
-
(<0807 57, , cBEL (o <) (0) 575V 4 F0L - FEL () Jr
= "c./\l () >V, AES ’({‘“kl\l (t)+ < "(L'"‘)Al-“)) >%..8Ve Ak c./\l‘ (OF FL(“)M(“ )%

- Réduction de la porosité due a la carbonatation :

Le terme A€ correspond a la réduction de la porosité due a la
carbonatation des CH et CSH. Si on considere que la carbonatation
ne débute qu'apres le temps de curett,, .

Pour t>tc:
Bec =(1- Lo)[u« Ve +“g’s)u -5vcsn]
Avec 3V représente la variation de volume molaire du constituant i
hydraté [7], &V,
correspondant a ces deux constituants réagissant avec le dioxyde

(22)

et §V s}?t les variations de volume molaire
Cs

de carbone.

Le systeme d'équations obtenu est résolu numériquement selon
la méthode de Runge-Kutta du quatrieme et cinquiéme ordre.
Les conditions initiales etaux limites sontdonnées comme suit :

4. CONDITIONS INITIALES

Al'étatinitialona:

E pc
e (ges)
Cpe .

sp((:()):gm:ma+ax
Cpe Cpa (23)
l:():>.<n£~) (0)>]- <n£°§)H(O)>-:()
<n0)>9= — 2P pouri=CS, 58, Gy, C,AF
M+ PC 4 Pc
Cpg Chpa

Piest la fraction massique du constituanti(i=C,S,C,S,C,AF et
C,A) dans le clinker et P¢l celle du clinker dans le ciment. M, est la
masse molaire du constituantien [Kg.mol]

5. CONDITIONS LIMITES
<<n(ﬁ’> aanldsh, ©),5.
s o
0< n§')>d o< n(c) 5.0
a(\ 215 {—-—-E\_—“ =0, HRx,H=HR, Tx=T  (25)
6. SIMULATIONS

Le béton utilisé pour les différentes simulations numériques est
a base de ciment Portland artificiel (CEM 1 52,5) dont les
compositions chimique et minéralogique sont représentées
respectivement dans les tableau n°1 et n°2. Les formulations du
béton étudi¢ sont présentées dans le tableau n®3.

[(Oxyde [ CAO [S0: [ ALOs | Fe:05 [ MgO | B20

N2:0 [SOs [ Ti0: [ MaO [ SrO | P:0< | PF
[ % [6202[1981[519 [238 (0,90 | 1,11 |

0,06 [3,50 [0,28 [0,05 | 0,15 [0,16 |2.23 |

Tableau n°1 : Composition chimique du ciment (CEM I 52,5) utilisé.

Silicate tricalcique CsS 61,8 %
Silicate bicalcique C2S 10.2 %
Aluminate tricalcique C3A 9.7 %
Aluminoferrite tétracalcique C4AF 7.2 %

Tableau n°2 : Composition minéralogique du clinker utilisé.

type BI B2 I B3 B4 ) BS [ B6
E/C 0,5 03 0,65 08 | 065 0,65
A/C 0 3 [ 3 3 ‘ 5 7

P LR N, S e IR

Tableau n°3 Formulation des matenam eluc//e

Les masses volumiques du ciment, de |'eau et des agrégats sont :
pc=313.10" kg/m?, pp =107 kg/m?, p, =2,712.10" kg/m’

T=30°C, HR=65%,5=30%, <n )8 = 50%

La géométrie du milieu poreux est hautemenl irréguliere, ce qui
rend I'étude du phénomeéne tres complexe. Dans cette étude, on se
limitera au cas d'un matériau isotrope. On se place dans un systéme
unidirectionnel dans lequel pénétre le dioxyde de carbone (figure
n°2).

Les entrées et sorties du modele sont données dans

I'organigramme présenté sur la figure n® 3 :
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Figure n°2: Le domaine matériel soumis & une carbonatation
unidimensionnelle.
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Figure n°3 : Entrées et sorties du probléme

7. EVOLUTION DE LA PROFONDEUR DE
CARBONATATION :

Le mode¢le fournit I'évolution dans le temps des concentrations
molaires des constituants du ciment et des hydrates qu'ils
produisent ainsi que celle du dioxyde de carbone. Nous nous
intéressons dans cette étude a I'évolution de la concentration du
dioxyde de carbone. A partir de ces concentrations on obtient la
profondeur de carbonatation.

Le tableau n°4 donne la profondeur de carbonatation pour les
différents types de béton utilisés pour la simulation.
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[ N Profondeur de carbonatation [mm|
| Temps d'e [jours| " — .
Bl B2 B3 B4 | BS B6
1 2,099 | 4914 | 5000 [ 5067 | 4,985 | 7,619
3 2918 | 7,687 | 7.846 | 7.942 | 7,739 | 12,381
s 3476 | 9,592 | 9,79 | 9,918 [ 9,641 [ 15654 |
BT 4497 jr|3,ns 13.375 | 13,548 | 13,139 | 21 ()()-i'§
s N 5279 | 15,772 | 16,121 10,332‘3 15,824 | 26274 |
[ 20 5973 i 18,033 | 18,435 18,679] 18,088 | 30,160
1 1 ol s

Tableau n° 4 : Profondeur de carbonatation en fonction du temps
donnée par le modele.

Afin de valider ce modele, on compare nos résultats a ceux
obtenus expérimentalement par Papadakis et al [3] avec une
série d'essais de carbonatation accélérée sur des bétons de méme
composition et dans les méme conditions d'exposition utilisés
dans cette étude.

8. RESULTATS :

La figure n°4 montre l'évolution de la profondeur de
carbonatation obtenue expérimentalement et avec le modele.
L'évolution de la profondeur de carbonatation du béton est
similaire a celle du mortier. Pour ce qui est de la comparaison des
résultats obtenus avec ceux de l'expérience, il apparait que ces
résultats sont globalement en accord dans I'ensemble. Les écarts
obtenus peuvent étre justifiés par le couplage de la porosité aux
équations de transport d'une part et le degré de saturation pris en
compte qui ne correspond pas a 'équilibre dusystéme d'autre part.
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Figure n°4 : Comparaison des valeurs de la profondeur de
carbonatation du modele avec les valeurs expérimentales

9. CONCLUSION

Le modele mathématique présenté dans cette étude repose sur
I'utilisation des équations de conservation de la masse appliquées a
tous les constituants de la matrice cimentaire. L'application de la
théorie des moyennes spatiales sur les équations de transport
microscopiques dans une phase homogene et aux interfaces fournit
un systeme d'équation de transport a I'échelle du matériau. La
résolution de ce systeme avec la méthode des lignes prend en
compte I'hydratation et la carbonatation des constituants couplées
avec la porosité du béton.

Les résultats que nous avons obtenus sur la carbonatation des
bétons nous ont permis de tirer les conclusions suivantes:

-la composition agit sur le phénomene de transport du dioxyde de
carbone a I'intérieur du béton. De plus, il est apparu que la porosité
du béton guidée par le rapport (E/C), (A/C), possede une influence
sur le processus.

-La lenteur du processus de carbonatation, confirmée par les
résultats obtenus nous permet de dire que I'hydratation peut étre
négligée.
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