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Introduction génerale

Les matériaux cimentaires sont les matériaux de construction les plus utilisés au monde.
L'amélioration de leur durabilité et de leur caractére éco-respectueux est donc un enjeu
économique et environnemental important.

Comme tous les matériaux, les matériaux cimentaires sont enclins au vieillissement, qui se
manifeste par une altération ou une détérioration du matériau, le rendant moins performant
voir incapable d’assurer sa fonction de structure. Ce vieillissement résulte des interactions
entre le matériau et 'environnement auquel il est exposé. Le matériau est en effet soumis a
une multitude d’actions de natures différentes (physiques, chimiques et biologiques) qui
peuvent présenter une agressivité vis-a-vis du matériau et agir en synergie, conduisant a la
détérioration de celui-ci (Figure 1).

Mécaniques et

physiques Biologiques Chimiques

Corrosion des
Surcharges Backéries armatures

Chocs ou abrasions Champignons nydat_i:m des
e rites
Vibrations Algues pyTi

oé Attagques acides
Cycles gel-degel e

Cycles thermiques It Eau douce

Incendies Eau de mer

Pression interne Formation de
produits expansifs

Figure 1 : principaux phénomeénes intervenant dans le vieillissement du béton.

Si les actions de nature mécanique et physico-chimique sont généralement bien
appréhendées pour optimiser la durabilité des matériaux cimentaires et font |'objet de
normes et de recommandations, celles de nature biologique sont beaucoup moins
considérées et souvent négligées. Néanmoins, la détérioration des bétons par I|'action
d’organismes vivants, ou biodétérioration, est un phénomeéne d'ores et déja établi. Des
microorganismes vivants (bactéries, algues, champignons...) peuvent en effet coloniser la
surface des matériaux cimentaires en formant des biofilms qui provoquent la bioaltération
(taches, salissures) et, dans certains cas, la biodétérioration du matériau.

La bioréceptivité des matériaux cimentaires, qui caractérise leur aptitude a la biocolonisation,
a fait 'objet de nombreuses études s’intéressant a la lutte contre I’encrassement biologique
des facades des batiments. L’action biodétériorante a également beaucoup été abordée dans
des environnements particuliers et notamment dans les réseaux d’assainissement, ou son
ampleur est tres importante. Cependant, au contact des eaux douces, et malgré la multitude
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d’ouvrages se trouvant dans de tels milieux (piles de ponts, barrages et autres ouvrages
hydrauliques), la biocolonisation et la biodétérioration des matériaux cimentaires n’est que
trés peu étudiée.

Ce travail de thése s’inscrit dans le cadre du projet FUI MCH (microcentrale hydroélectrique).
L'objet de ce projet est la conception de solutions éco-respectueuses de microcentrales de
petites puissances. La these s’integre au volet génie civil de ce projet qui concerne les
structures en béton des microcentrales et des passes a poissons associées. Ce travail traite
particulierement de I'encrassement biologique de ces structures et s’intéresse plus
généralement a la biocolonisation de matériaux cimentaires dans les eaux de rivieres. Une
colonisation phototrophe produisant des taches et salissures verdatres étant le plus souvent
observée dans ce type de conditions, I'étude est focalisée sur ce type de biocolonisation.

Ce travail s’articule autour de cing chapitres. Le premier chapitre présente d’abord un rappel
sur les matériaux cimentaires et leurs propriétés présentant un intérét pour I'étude. Il
introduit ensuite les notions de bioréceptivité et de biodétérioration. Il présente les
organismes impliqués dans ces phénomenes en mettant I'accent sur les microorganismes
phototrophes (algues et cyanobactéries) faisant I'objet de cette étude. Les différents
parameétres influencant la bioréceptivité sont ensuite présentés et une synthése sur I'état des
connaissances vis-a-vis du réle de ces parameétres est dressée. Un intérét particulier est
accordé a l'influence de la rugosité/topographie de surface sur la bioréceptivité.

Les pates cimentaires étudiées dans ce travail et les méthodes et techniques expérimentales
permettant leur caractérisation sont présentées dans le deuxiéme chapitre. Un nouvel essai
de biocolonisation phototrophe accélérée en laboratoire a été mis en place lors de ce travail
de these afin de simuler I'encrassement biologique de matériaux cimentaires immergés dans
une eau de riviere en écoulement. La description de cet essai et les différentes techniques de
mesures et de suivi sont également présentés au deuxiéme chapitre. Enfin, un protocole
expérimental utilisant la micro-indentation et visant a mesurer la dégradation des propriétés
mécaniques (module d’Young, dureté) de matériaux cimentaires en surface est présenté.

Le troisieme chapitre est consacré a la mise au point de I’essai de biocolonisation accéléré. La
mise au point des méthodes d’évaluation de la biocolonisation y est également présentée. La
cinétique de colonisation est ensuite étudiée et confrontée a un modele théorique de la
littérature.

L'influence de différents parametres (rugosité, porosité et pH de surface) des pates
cimentaires durcies sur leur bioréceptivité est étudiée dans le quatrieme chapitre avec un
accent particulier mis sur la rugosité. Un modele théorique permettant de décrire la relation
entre la biocolonisation et la densité en pics des surfaces est ensuite proposé en se basant sur
une notion de points d’accrochage/ancrage. La confrontation de ce modéle aux données
expérimentales est satisfaisante.
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Enfin, le cinquieéme chapitre est consacré a la mise au point de I'essai de micro-indentation.
L'objectif de cet essai est d’évaluer I'effet mécanique de la biocolonisation de ces matériaux
pour évaluer leur biodétérioration surfacique. Les résultats obtenus dans un premier temps
sur des matériaux sains et attaqués chimiquement en surface confirment la pertinence de
cette technique pour les cas de détérioration superficielle des pates cimentaires.
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Chapitre | : matériaux cimentaires, bioréceptivité et biodétérioration

1 Les matériaux cimentaires

Les matériaux cimentaires sont principalement composés de ciment, d’eau et de granulats. A
ces composants peuvent s’ajouter des adjuvants afin d’ajuster certaines propriétés de ces
matériaux a I'état frais ou a I’état durci (ouvrabilité, prise, durcissement...). La composition de
ces matériaux détermine en grande partie leur durabilité. C'est pourquoi une description de
cette composition est présentée.

La porosité et la rugosité, parametres influencant la bioréceptivité et la biodétérioration des
matériaux cimentaires sont ensuite décrits ainsi que leur réle dans la durabilité de ces
matériaux.

1.1 Composition

A I’état durci, les matériaux cimentaires (mortiers et bétons) sont des matériaux composites
formés de granulats de diverses tailles (sables, graviers...) dont le maintien et la cohésion sont
assurés par une matrice liante qui est la pate de ciment. Jouant ainsi un réle central dans leur
résistance et leur intégrité, la pate de ciment durcie représente néanmoins souvent le point
faible des matériaux cimentaires en termes de durabilité. Ceci est notamment le cas vis-a-vis
des attaques de natures chimiques (dont celles d’origines biologiques) étant donné leur
réactivité chimique. C'est pourquoi les travaux de cette these ont été exclusivement menés
sur des pates de ciment.

La composition d’'une pate de ciment durci dépend de sa nuance cimentaire, a savoir la
composition chimique et minéralogique du ciment, ainsi que le rapport « masse eau/ciment »

(E/C).

Parmi un tres large éventail de nuances cimentaires, seuls les ciments courants et les ciments
d’aluminates de calcium, étudiés dans le cadre de cette these, sont présentés dans la suite.
Leurs constituants sont tout d’abord présentés et leur processus d’hydratation est ensuite
décrit.

1.1.1 Ciments courants

La norme européenne NF EN 197-1 définie les ciments dits « courants » et les répertorie en
cing types selon leur composition (Annexe 1). Ces ciments sont essentiellement composés de
constituants dits principaux apportant des propriétés hydrauliques, pouzzolaniques et/ou
physiques. lls contiennent également du sulfate de calcium (sous forme de gypse,
anhydrite...), nécessaire comme régulateur de prise, ainsi qu’éventuellement des constituants
secondaires (5% massique au maximum) et des additifs.

Les ciments courants étudiés dans le cadre de cette thése sont :
— CEM | : composé principalement de clinker (K),

— CEM Il : composé principalement de clinker et de laitier de haut fourneau (S),
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— CEM V composé principalement de de clinker, de laitier de haut fourneau et de
cendres volantes siliceuses (V).

Seuls les constituants principaux de ces ciments sont ici présentés avec plus de détails.

1.1.1.1 Constituants principaux

» Le clinker (K)

Le clinker, avec ses propriétés hydrauliques, est le constituant principal commun de tous les
ciments courants : il est 'unique constituant principal du CEM | (de 95 a 100%) et est présent
dans tous les autres (entre 5 et 94%). |l est obtenu par un mélange de matiéres premiéres qui
sont le calcaire (80%), source de chaux, et I’argile (20%), source de silice, d’alumine et d’oxydes
de fer. Ce mélange est co-broyé pour donner le cru. La cuisson (clinkérisation) de ce cru a une
température d’environ 1450°C donne le clinker. Celui-ci est principalement composé de
guatre oxydes CaO, SiO», Al,0Os et Fe203 qui forment quatre phases cristallines principales :

— Lalite (C3S en notation cimentiere) : silicate tricalcique. Elle constitue entre 60 et 65%
du clinker.

— La bélite (C,S) : silicate bicalcique. Elle constitue entre 20 et 25% du clinker.

— Lacélite (CsA) : aluminate tricalcique. Elle constitue entre 4 et 12% du clinker.
- L’alumino-ferrite tétracalcique (C4AF) : elle constitue entre 1 et 5% du clinker.
» Le laitier granulé de haut fourneau (S)

Le laitier de haut fourneau est un sous-produit de I'industrie sidérurgique. Il s’agit des scories
qui flottent, par différence de densité, au-dessus de la fonte en fusion dans un haut fourneau.
Récupéré par soutirage, il subit un refroidissement rapide (trempe) qui le solidifie donnant un
matériau sous forme de granulés. Ce matériau présente des propriétés hydrauliques liées a sa
structure vitreuse qu’il acquiert grace a la trempe.

Ces propriétés hydrauliques sont cependant dites latentes puisqu’elles nécessitent une
activation pour pouvoir se manifester. L'activateur permet en effet d’élever le pH de la
solution au contact du laitier, ce qui permet le déroulement des réactions d’hydratation de ce
dernier.

Chimiquement, les laitiers de haut fourneau sont essentiellement composés de quatre oxydes
majeurs : Ca0, SiOy, Al;03 et MgO. Leur composition chimique est néanmoins variable suivant
plusieurs critéres dont notamment la nature du minerai. En général, les teneurs massiques
varient dans les domaines suivants [1] :

1 C’est le cas du ciment utilisé dans cette thése. Dans le cas général, le CEM V peut aussi contenir des pouzzolanes
(naturelles ou naturelles calcinées).
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Ca0:30-50%;

Si02:28-38%;

Al,03:8-24%;

MgO:1-18%;

D’autres éléments peuvent étre présents a de moindres quantités comme Fe;0s et MnO
(<3%), TiO2 (<4%), S (1 —2,5%) et alcalins (Na20 et K20 <2%) [1].

En termes de structure, le laitier granulé de haut fourneau est trés majoritairement vitreux.
La faible proportion cristallisée est essentiellement formée de mélilite et merwinite [2].

» Les cendres volantes siliceuses (V)

Selon la norme NF EN 197-1, les cendres volantes sont obtenues par précipitation
électrostatique ou mécanique de particules pulvérulentes contenues dans les fumées des
chaudieres alimentées au charbon pulvérisé. Elles peuvent étre de nature siliceuse (V) ou
calcique (W).

La cendre volante siliceuse a des propriétés pouzzolaniques et contrairement a celle de nature
calcique, ne peut pas avoir de propriétés hydrauliques. Elle se présente sous forme de poudre
fine. Ces deux constituants principaux sont les oxydes de silicium (SiO;: 47 — 54%) et
d’aluminium (Al;O3: 28 — 35%). Elle contient également de I'oxyde de fer (Fe,03: 4 — 12%)
ainsi que d’autres composants mineurs. [1]

1.1.1.2 Réactions et produits d’hydratation

Ce sont les hydrates formés par réaction avec I'eau, de par leurs structures (cristallines ou
amorphes), qui conferent au matériau cimentaire ses différentes propriétés physiques et
notamment sa résistance mécanique.

» Hydratation du clinker
Les principaux hydrates résultant de I’hydratation du clinker sont les suivants :
- Lessilicates de calcium hydratés généralement notés C-S-H (ou encore CSH ou CSyH,) :

Cette notation reflete la stoechiométrie variable et mal définie de ces hydrates. Elle
désigne I'ensemble des silicates de calcium hydratés toutes stoechiométries confondues
qui coexistent dans la pate de ciment hydratée. lIs constituent la principale phase hydratée
des matériaux cimentaires et jouent un role déterminant dans leur résistance mécanique.

- La Portlandite : hydroxyde de calcium Ca(OH); ou CH :

Elle est le principal responsable du caractere basique de la solution interstitielle des
matériaux cimentaires (pH = 12,5). Ceci est d(i a son équilibre de dissolution-précipitation :
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Ca(OH), & Ca** + 20H~ (1.1)

Ses propriétés mécaniques sont moins bonnes que celles des C-S-H et elle représente
également la phase la plus vulnérable vis-a-vis des attaques chimiques que subissent les
matériaux cimentaires.

- Lettringite : trisulfo-aluminate de calcium hydraté CsASsHs, ou phase AFt qui se forme
en présence de sulfates.

- Le monosulfo-aluminate de calcium hydraté : C4ASH12 ou phase AFm.

En effet, I'alite (C3S) et la bélite (C;S) s’hydratent en donnant de la Portlandite et des C-S-H. La
célite (C3A), en présence de sulfate de calcium (régulateur de prise), s’"hydrate en formant de
I'ettringite (AFt). Celle-ci peut se transformer, aprés |'épuisement du régulateur, en
monosulfo-aluminate de calcium hydraté (AFm).

» Hydratation du laitier et des cendres volantes

L’hydratation du laitier de haut-fourneau passe par la dissolution de sa phase vitreuse par une
attaque hydroxylique, c'est-a-dire par l'intervention d’ions OH™ présents dans la solution
interstitielle. De ce fait, un milieu basique avec un pH seuil minimal de I'ordre de 12 est
nécessaire pour déclencher de maniére notable cette réaction [3]. Ceci nécessite donc la
présence d’un « activateur » qui apporte les ions OH" assurant I'attaque hydroxylique.

Les ciments courants contenant tous du clinker, c’est généralement la Portlandite Ca(OH);
issue de I’hydratation du clinker qui assure I’activation du laitier (équation I.2). La réaction de
I’"hydratation du laitier s’écrit ainsi :

Laitier + Ca(OH), - CSH (1.2)

En plus d’étre un activateur, la Portlandite est donc consommée en tant que réactif dans cette
réaction secondaire dite pouzzolanique qui permet de former des silicates de calcium hydratés
(C-S-H). Proportionnellement a la quantité de laitier, cette réaction diminue donc la
proportion de Portlandite en augmentant celle des C-S-H dans la pate de ciment hydratée
(Figure 1.1).

En raison de leurs propriétés pouzzolaniques, les cendres volantes consomment également Ia
Portlandite (chaux) pour former des C-S-H (équation 1.3). Leur ajout a donc aussi comme
conséquence la baisse de la proportion de Portlandite en faveur de celle des C-S-H (Figure I.1).

Cendre volante + Ca(OH), —» CSH (1.3)
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Figure 1.1 : volumes des différents hydrates aprés hydratation compléte du ciment en fonction des
pourcentages massiques de constituants secondaires : laitier (en haut), cendres volantes (en bas) [4].

Les laitiers comme les cendres volantes augmentent ainsi les résistances mécaniques a long
terme (méme s’ils les diminuent a court terme) et améliorent la résistance aux attaques
chimiques. Pour les cendres volantes, ces deux avantages proviennent également de leur
petite taille qui a pour effet d’augmenter la compacité du matériau.

1.1.2 Ciments d’aluminates de calcium

1.1.2.1 Définition et constituants

Le ciment d’aluminates de calcium CAC est un liant hydraulique qui fait I'objet de la norme
spécifique NF EN 14647. Il est obtenu a partir d’'un mélange de calcaire (CaCO3s) et de bauxite
(forte teneur en alumine Al>03). Soumis a un procédé de fusion ou de frittage, ce mélange
donne un clinker d’aluminates de calcium qui représente l'unique constituant du ciment.
Celui-ci est moulu avec un ajout possible d’agents de mouture ne dépassant pas 0,2% de la
masse du ciment. Contrairement aux ciments courants, aucun régulateur de prise (sulfate de
calcium) n’est donc ajouté.
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La composition chimique des ciments d’aluminates de calcium dépend des matieres premieres
employées et notamment de la bauxite. Ces ciments sont principalement composés d’alumine
Al>03 (35 — 58%) et de chaux CaO (~ 40%). lls contiennent également de la silice SiO2 (3 — 8%)
et se différencient, selon leur teneur en fer, en CAC « blancs » pauvres et CAC « noirs » riches
(jusqu’a 20% d’oxydes de fer FeO et Fe;0s3). Leur teneur est trés faible en alcalins
(£0,4% Nay0gq) ainsi qu’en sulfates (< 0,5% SO3).

Comme leur nom l'indique, les phases cristallines constituant les CAC sont principalement des
aluminates de calcium dont notamment I'aluminate monocalcique CA, toujours majoritaire
dans les différents CAC, et dans de moindres proportions la mayenite C12A7. Les ciments riches
en alumines peuvent également contenir de la grossite CA;, de I’hibonite CAs et de I'alumine
cristallisée a-Al,0s3. En dehors des aluminates de de calcium, les CAC contiennent aussi
généralement de la gehlénite C,AS qui peut étre présente a hauteur de 20 - 25%, de la ferrite
C4AF ainsi que de faibles teneurs de bélite C.S.

1.1.2.2 Hydratation

Contrairement aux ciments courants, le processus d’hydratation des CAC est trés influencé
par la température. En dessous de 27°C, le principal hydrate formé est le CAH1o (équation |.4)
qui peut coexister a partir de 15°C avec le C,AHs. Celui-ci domine progressivement les produits
d’hydratation au-dela de 27°C avec également I"apparition d’AHs (équations I.5 et 1.6).

CA + 10H - CAH,, (1.4)
2CA + 11H - C,AHg + AH, (1.5)
Ci2A, + 51H - 6C,AHg + AH, (1.6)

Si la température dépasse 50°C, un autre hydrate C3AHs se forme majoritairement avec
également de I’AH3 (équation 1.7).

3CA + 12H - C3AHg + 2AH, (1.7)

Ces derniéres phases sont thermodynamiquement stables contrairement aux CAH1o et C2AHg
qui sont métastables. Les hydrates métastables sont temporaires et destinés a évoluer avec
le temps (par dissolution/re-précipitation) pour donner des hydrates stables C3AHg et AHs. Ce
phénoméne inévitable pour les CAC est appelé « conversion » et il est décrit par les équations
.8 etl.9:

3C2AH8 d ZC3AH6 + AH3 + 9H (l.g)

La durée de ce mécanisme est fonction de plusieurs parameétres dont notamment la
température et I'humidité. Il peut en effet prendre jusqu’a plusieurs années.
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En plus des aluminates de calcium hydratés, de la stratlingite C;ASHs peut étre présente parmi
les phases hydratées et pourrait provenir de I’hydratation de la gehlénite C,AS [5]. Des C-S-H
peuvent également se former par I’hydratation de la faible proportion de bélite C,S [6].

1.2 Porosité

Les matériaux cimentaires sont des matériaux poreux. lls sont constitués d’une phase solide
(charpente) dont le complément est un volume « vide » appelé volume poreux. Ce volume
n’est pourtant pas souvent vide mais occupé par des fluides (liquides ou gaz). La porosité ¢
est définie par la fraction que représente le volume poreux par rapport au volume total. Elle
est donnée par |'expression suivante :

6(%) = 2100 = L% . 100
v, v, (.10)
Avec 1, : le volume poreux (vide),
|78 : le volume de la phase solide,
et V; : le volume total.

Les volumes poreux se présentent sous forme de pores ou de fissures selon leurs géométries.
D’autre part, les pores sont également distingués selon leurs connexions a I'extérieur
(Figure 1.2):

- Pores ouverts (ceux qui communiquent avec I'extérieur) :
= Pores interconnectés : communiquent avec I'extérieur par deux extrémités au
moins.
= Bras morts : communiquent avec I'extérieur par une seule extrémité.
- Pores isolés (porosité occluse ou fermée) : ne communiquent pas avec I'extérieur.

Bras morts Poresinterconnectés
N Poresisolés

Figure 1.2 : différents pores selon leurs connexions a I'extérieur, d’apres [7].

En termes de taille, les porosités dans les matériaux cimentaires recouvrent une large gamme
d’échelles allant du nanometre au centimétre. Ces différences de taille traduisent, en effet,
des différences de nature et on distingue ainsi, selon leurs dimensions, trois classes de
porosités dans les matériaux cimentaires (Figure 1.3) :

- Lesvides d’air : de taille supérieure a 50 um, ils sont généralement de forme sphérique
et résultent du piégeage de bulles d’air dans le matériau a I'état frais.
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- Les pores capillaires : leurs diametres varient entre 1 et 50 um. lls résultent du volume
initialement rempli d’eau dans la pate fraiche et non occupé par des hydrates durant
I’hydratation du ciment.

- Pores de gel : ils sont de I'ordre du nm et se trouvent a l'intérieur méme des gels de
C-S-H. Ce sont les vides interstitiels dus a la structure lamellaire méme de ces gels.

laires (Interstices
de ciment - granulat)

Vides sphériques d'air
(bulles)

5102m - 5.10°m

Inter
Cristalite |Lamedaire Particulaire

510%m 1,6.10°m

P

Figure 1.3 : échelles de porosité dans les matériaux cimentaires [7].

10°m

La porosité d’'un matériau cimentaire représente un parametre extrémement important
influencant sa durabilité. En effet, une porosité importante se traduit par une grande surface
de réaction entre le matériau et les substances chimiques agressives avec lesquelles il est en
contact et qui peuvent y pénétrer. Il en résulte une détérioration potentiellement plus rapide
gue celle d’'un matériau moins poreux. La géométrie du réseau poreux gouverne également
les caractéristiques hydriques du matériau comme sa perméabilité ou ses capacités a absorber
I'eau et a retenir 'humidité. Ces caractéristiques sont déterminantes pour la résistance a
certains mécanismes de détérioration comme le gel-dégel, ainsi que pour la susceptibilité a
I’encrassement biologique et les altérations pouvant s’en suivre.

Le réseau poreux d’'un matériau ne se caractérise pas uniquement par le volume poreux
(porosité ¢ définie ci-dessus). D’autres parameétres permettent de mieux le décrire. Parmi ces
parametres, la connectivité et la tortuosité ont une grande influence sur la biodétérioration
du matériau. Ces deux parametres conditionnent en effet la pénétration des éléments
biologiques (organismes endolithiques et produits métaboliques) dans le matériau.

La multitude de parametres définissant le réseau poreux d’un matériau rendent indispensable
le recours a différentes techniques de mesure fournissant des informations de natures
différentes et complémentaires pour la caractérisation de ce réseau. Parmi ces techniques,
celles qui ont été utilisées dans la partie expérimentale de la présente étude sont la porosité
accessible a I'eau ainsi que I'essai d’imbibition capillaire.
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1.3 Rugosité

1.3.1 Rugosité des matériaux cimentaires

Les matériaux cimentaires présentent toujours une rugosité de surface. Plusieurs facteurs de
natures différentes sont a I'origine de cette rugosité et conditionnent son amplitude et sa
géométrie.

De prime abord, certains aspects de la mise en ceuvre du matériau influencent directement
sa rugosité. Ceci est notamment le cas du coffrage, de I'arasement ou de la finition en général.
Le polissage ou tout autre traitement post décoffrage de la surface affecte également cette
rugosité.

D’autre part, des facteurs intrinséques au matériau sont aussi source de rugosité. Ceci est
notamment le cas de la porosité ouverte (de surface) et de la morphologie? des phases
cimentaires se trouvant sur la surface. En travaillant sur des surfaces de fracture, Ficker et al.
[8] se sont affranchis de I'influence des facteurs extrinséques. lls ont ainsi mis en évidence une
rugosité intrinséque des pates de ciment et ont montré que celle-ci est fortement liée a la
porosité du matériau. A travers une « expérience topographique virtuelle », Trtik et al. [9] ont
également montré que les pates cimentaires ont une rugosité intrinseque (minimale)
dépendante de la porosité du matériau qui en est a I'origine.

D’autres facteurs extrinseques interviennent également et font surtout évoluer la rugosité de
la surface dans le temps. Plusieurs de ces facteurs sont liés au vieillissement du matériau. Ceci
est par exemple le cas de la carbonatation, la lixiviation, I’érosion, I'écaillage (par gel-dégel) et
la fissuration (sous contraintes mécaniques). Le dép6t sur la surface du matériau cimentaire
de matiéres minérales et/ou organiques peut également modifier sa rugosité.

La rugosité peut influencer la durabilité d’'un matériau cimentaire. Elle peut en effet favoriser
le dépbt de matiéres minérales et organiques potentiellement agressives (ou protectrices).
Elle conditionne également la surface de réaction potentielle entre le matériau et les éléments
potentiellement agressifs de son environnement. Son influence sur la bioréceptivité des
matériaux cimentaires est présentée dans la partie § 1.2.2.3 (page 41).

1.3.2 Parametres de rugosité

Plusieurs parametres sont utilisés pour décrire quantitativement la rugosité des surfaces [10].
Les parametres les plus largement utilisés sont des paraméetres 2D calculés sur des profils,
définis par les normes ISO 4287, 13565 et 12085. Parmi eux, le plus commun est la rugosité
arithmétique moyenne R, (ISO 4287) qui est tres souvent utilisée dans différents domaines
d’application. De plus, a partir de topographies 3D obtenues par diverses techniques (dont
celle de microscopie confocale utilisée dans ces travaux de thése), il est également possible

2 La morphologie désigne ici la forme cristalline ou I'habitus de la phase cimentaire. Il s’agit de la disposition
relative des différentes faces d’un monocristal (un grain) de cette phase. Par exemple, la morphologie la plus
courante de la Portlandite est celle d’un cristal aplati hexagonal a six faces.
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de déterminer des parametres 3D apportant une description plus compléte de la topographie
de surface. Ces parametres font notamment |'objet de la récente norme I1SO 25178-2. lIs
peuvent étre regroupés dans quatre familles :

Parameétres d’amplitude (ou de hauteur) : ils caractérisent la rugosité dans la direction
verticale (normale a la surface) ;

— Paramétres d’espacement (ou spatiaux) : ils caractérisent la rugosité dans le plan
horizontal de la surface. Certains sont calculés a travers des outils mathématiques
comme la fonction d’autocorrélation (Annexe 2) ;

— Paramétres hybrides : ils refletent des informations combinées sur I'amplitude et
I’espacement ;

— Paramétres fonctionnels : il s’agit de parameétres spéciaux caractérisant le potentiel
d’une surface a remplir une fonction particuliére liée a son utilisation (rétention de
lubrifiant, collage, portance...).

Plusieurs parameétres de rugosité 3D étudiés pour ce projet sont présentés et les définitions
des autres parametres sont données en Annexe 2.

» Paramétres d’amplitude

— S, : écart moyen arithmétique ou rugosité arithmétique moyenne (um)

ny n

nx?ny ' ZZ'ZU| (1.11)

i=1j=1

Sq =

ou:

ny est le nombre de points suivant I'axe X,

ny est le nombre de points suivant I'axe Y,

z;; est Ialtitude du point (i,j) de coordonnées (x;,y;) par rapport au plan des moindres
carrés : z;; = z(x;, yj)-

Il s’agit du parametre 3D équivalent au parametre 2D trés courant R, calculé de la méme

- . 1 n
maniére sur un profil : Ry = —- Yizilzil.
X

— 84 : écart moyen quadratique ou rugosité quadratique moyenne (um)

nx ny

1
Sa= Z Z 25 (1.12)

i=1 j=1

— S, : facteur d’asymétrie ou skeweness (sans unité)
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nx ny

1
Ssk = —3'2221'13 (1.13)
ny - ny - Sq :

i=1 j=1

C'est la mesure de I'asymétrie des déviations de la surface par rapport au plan moyen. Sa
signification est illustrée par la Figure 1.4, telle que :

— S, =0: pour une surface gaussienne dont la distribution des altitudes est
symétrique,

— S <-1:quand la surface comporte plus de creux que de pics par rapport au
plan moyen (le maximum de la courbe de distribution d’amplitude se situe au-
dessus de la ligne moyenne)

— S >1:quand la surface comporte plus de pics que de creux par rapport au plan
moyen.

Rsk=0 Rku = 3

Rsk <0
(Lapped, Honed)
Rku > 3
> Rsk> 0 Rku < 3

Figure 1.4 : illustration graphique sur des profils de la signification des paramétres S et Sy, .

— Sy, : facteur d’aplatissement ou kurtosis (sans unité)

nx ny

1
Sku =" Zzzij4 (1.14)
nx'ny'sq °

i=1 j=1

Ce parameétre mesure l'aplatissement, ou a contrario la « pointicité », de la courbe de
distribution des altitudes. Ce parametre traduit donc le plus ou moins grand regroupement

des points autour de l'altitude moyenne. Sa signification est illustrée par la Figure 1.4, telle
que:

Siu = 3 : pour une surface gaussienne,
— Sy <3 :pourune distribution des altitudes élargie par rapport au plan moyen,
— Sy > 3 :pour une distribution des altitudes resserrée autour du plan moyen.

» Parameétres d’espacement
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— Sy : densité de pics ou de sommets (pics/mm?).

Nombre de pics par rapport a une unité de surface. Un point de la surface est considéré
comme un pic s’il est plus haut que I'ensemble de ses huit voisins.

__nombre de pics nombre de pics
4 Surface T (ng—1)-(ny —1)-Ax-Ay (1.15)

ol Ax et Ay sont les pas de mesure (d’échantillonnage) respectivement suivant les axes X et
Y.

» Parameétres hybrides
— Sy : ratio de la surface interfaciale développée (%)

Ce parameétre mesure le pourcentage de l'aire de la surface supplémentaire apportée par la
texture par rapport a une surface lisse (un plan idéal de la taille de la zone de mesure). Il peut
étre exprimé comme suit :

@R AG) - (g = 1) (ny — 1) - Ax - Ay
- (ny — 1) - (ny — 1) - Ax - Ay

Sar -100% (1.16)

ou A;; est I'aire de I'élément de surface compris entre les quatre points mesurés (i,j), (i+1,j),
(i,j+1) et (i+1,j+1) approchée par deux triangles (Figure 1.5).

Figure 1.5 : schématisation de I'aire développée [11].

—  Srq : dimension fractale (sans unité)

Basée sur la théorie mathématique fractale, la dimension fractale décrit la complexité
géométrique d’une surface fractale ou partiellement fractale. Elle varie entre 2 et 3 pour une
surface. Une surface parfaitement lisse a une dimension fractale de 2 et cette dimension
augmente proportionnellement au degré de complexité de la surface.

La dimension fractale est ici évaluée selon la méthode MM [12]. Cela consiste a découper la
surface en bandes successives de largeur &, dans la direction x (la coordonnée de début de la
bande est notée x,) et de calculer la différence des altitudes maximale et minimale hy, (5,)
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dans chaque bande. La moyenne sur toutes les bandes (donc sur les différents x;)
< hym(8x) >y, est ensuite calculée et tracée en faisant varier la largeur de bande &, en
échelle logarithmique comme l'illustre I’'exemple de la Figure I.6.

2,5
= 2
£
2
= 15 y=0,78x+0,11
% R2=0,99
s 1
-
T
205

0

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3

log(8x (km))

Figure 1.6 : exemple illustratif pour le calcul de la dimension fractale pour une surface d’un échantillon de
pate de ciment CEM 1 a E/C=0,3.

Comme l'illustre I'exemple, la courbe obtenue présente une premiére partie linéaire et cette
linéarité est perdue a partir d’'un certain seuil de &, ce qui correspond a une surface
auto-affine [13]. Une corrélation linéaire est réalisée sur une premiére partie de la courbe la
plus étendue possible tout en vérifiant un coefficient de détermination d’au moins 0,99. La
pente de la droite de corrélation linéaire est I’'exposant de Hurst y [13] et la dimension fractale
est calculée a partir de cet exposant : S¢; = 3 — x (2,22 pour I'exemple de la Figure 1.6).

2 Bioréceptivité et biodétérioration des matériaux cimentaires
Différentes formes d’actions d’origine biologique (biodégradation, biodétérioration ou
bioaltération) sont susceptibles d’affecter tous types de matériaux : métalliques, polymeres,
organiques ou encore minéraux dont les matériaux cimentaires. Ces actions sont induites et
gouvernées par l'interaction de trois acteurs qui sont les matériaux en question, les
microorganismes vivants et le milieu environnant dans lequel se trouvent les deux premiers.
Cette interaction est souvent résumée par I'expression « 3M » : Matériau, Microorganismes
et Milieu (Figure 1.7).

Les microorganismes vivants (bactéries, algues, champignons...) peuvent en effet coloniser la
surface des matériaux cimentaires en formant un « biofilm ». Cette colonisation représente
généralement le point de départ des différentes interactions pouvant avoir lieu. Ces
interactions sont ici considérées du point de vue du matériau. Selon I'effet qu’elles entrainent
sur celui-ci, plusieurs types se distinguent :

28



Chapitre | : matériaux cimentaires, bioréceptivité et biodétérioration

Microorganismes

Milieu Matériau

Figure 1.7 : action biologique / interactions Matériau — Microorganismes — Milieu.

- La bioaltération : elle se caractérise par la modification de I’état du matériau sans
remettre en cause sa structure. Le plus souvent, elle se manifeste par un aspect visuel,
parfois inesthétique, qui se traduit par des taches et des salissures colorées apparaissant
sur la surface du matériau altéré. Cet aspect est dii aux pigments organiques contenus
dans les cellules des microorganismes colonisant la surface du matériau (caroténoides,
chlorophylles, mélanines...) ;

— La biodétérioration : elle traduit les actions des microorganismes sur le matériau
portant atteinte a sa structure et son intégrité, affectant sa durabilité, et menant a la
dégradation de ses performances mécaniques en cours d’utilisation ;

- La biodégradation : elle s’apparente a la biodétérioration mais le terme est souvent
utilisé pour qualifier le phénoméne de dégradation, voulue par l'utilisateur, des produits
en fin de vie sous I'action d’organismes biologiques ;

- Interactions bénéfiques au matériau en service: d’autres interactions peuvent
également étre bénéfiques menant dans certains cas a la protection des matériaux
(« biodéposition »), leur consolidation ou encore leur réparation (« biocimentation »). Ces
actions sont principalement liées a la précipitation de carbonates d'origine microbienne
[14].

Il est toutefois a souligner que les définitions et les nuances données ci-dessus pour les types
d’actions biologiques restent en partie subjectives et ne font pas I'unanimité. Elles sont aussi
tres sensibles au contexte ainsi qu’aux fonctions précises attendues du matériau. Par exemple,
selon les auteurs et les contextes, la bioaltération est parfois désignée « biodétérioration » ou
plus précisément « biodétérioration esthétique » pour souligner le caractére inesthétique des
salissures notamment dans les contextes ou cet aspect revét de I'importance comme a
I'intérieur des maisons ou sur des statues. Ce méme type d’action est considéré comme
souhaitable par d’autres auteurs comme Manso et al. [15]. Ces auteurs cherchent en effet a
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favoriser la colonisation des matériaux afin d’obtenir des facades vertes renforcant
I'intégration de la nature dans les villes.

Dans le contexte des structures en béton dans les rivieres une colonisation verte de ces
structures pourrait en effet étre vue comme souhaitable puisqu’elle améliore I'intégration
dans le paysage et favorise la continuité écologique. Cependant, le biofilm qui se forme sur la
surface ne doit pas présenter un fort potentiel de détérioration, auquel cas la durabilité de la
structure serait affectée.

Ce paragraphe est consacré aux phénomenes biologiques agissant sur les matériaux
cimentaires. Dans un premier temps, la notion de biofilm est définie et les microorganismes
impliqués dans le cadre de cette these sont présentés. La notion de bioréceptivité est ensuite
introduite avec I'analyse de l'influence des parametres intrinséques du matériau et les essais
accélérés de biocolonisation en laboratoire. Enfin, la biodétérioration et ses principaux
mécanismes sont abordés.

2.1 Microorganismes et biofilms

Les microorganismes sont les organismes vivants de taille microscopique. lls incluent
I'ensemble des bactéries et des archées (Archaea) ainsi qu’une multitude d’organismes
eucaryotes® comme certaines algues, champignons, lichens (symbiose algue-champignon) ou
mousses.

Comme toute autre surface, les surfaces des matériaux cimentaires peuvent étre sujettes a la
colonisation par des microorganismes et cela peut mener a la formation de biofilms. Dans la
suite de cette partie, la notion de biofilm est tout d’abord introduite avant de présenter
certains microorganismes impliqués dans la présente étude.

2.1.1 Biofilm

Un biofilm est un ensemble de microorganismes adhérant sur une surface et liés par une
matrice « liante » dite « matrice extracellulaire » [16]. Cette matrice est formée de substances
polymériques extracellulaires (EPS de I'anglais Extracellular polymeric substances) secrétées
par les microorganismes, qui assurent la cohésion du biofilm et jouent un réle dans son
adhérence au substrat. En plus de sa fonction de liant, la matrice joue également un réle
protecteur pour les organismes contre différents facteurs de stress environnementaux
(température, rayonnement solaire, oxygéne, biocides...). Les EPS ont aussi un grand pouvoir
de rétention d’eau qui s’avere important pour des périodes de sécheresse. Des particules
organiques et inorganiques sont aussi captées dans le biofilm et peuvent servir de nutriments
pour les organismes [16].

3 Les eucaryotes sont les organismes unicellulaires ou pluricellulaires caractérisés par la présence d’un noyau
contenant I'essentiel de leur matériel génétique dans leurs cellules. Ils forment un domaine de la vie et
s’opposent aux deux autres domaines des bactéries et des archées qui sont des procaryotes (ne possédant pas
de noyau).
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Les biofilms se développent sur la surface de tous types de matériaux et on parle de

colonisation de la surface ou encore « biocolonisation ». Quelle que soit la nature du matériau

ou du biofilm, le développement de ce dernier se fait sur quatre phases (Figure 1.8) :

Conditionnement de la surface : modification de la surface de facon a permettre sa
colonisation ultérieure. Dans le cas des matériaux cimentaires, cette phase correspond
généralement a la carbonatation de la surface qui entraine une baisse du pH et permet
ainsi 'adhésion de microorganismes neutrophiles ;

Adhésion ou colonisation primaire : elle correspond a I'ancrage (accrochage) des
premiers microorganismes au niveau de certaines régions de la surface du substrat.
Elle est assurée par des liaisons faibles et est réversible ;

Accumulation exponentielle ou colonisation secondaire : elle est caractérisée par
'accumulation d’'un nombre de microorganismes toujours croissant. Les
microorganismes secretent des EPS qui renforcent I’ladhésion sur la surface, la rendant
irréversible. Les secrétions peuvent également servir de nutriments pour de nouveaux
microorganismes ;

Y

L’état stationnaire ou plateau: le biofilm est a I'état mature. La quantité des
microorganismes qui y adherent est égale a celle de ceux qui s’y détachent, ce qui est
caractérisé par un plateau (Figure 1.8).

\ Conditionnement Adhésion Accumulation
desurface primaire exponentielle Plateau

- S e —

Masse, nombre de cellules ou
épaisseur du biofilm

Temps

Figure 1.8 : formation d’un biofilm et évolution avec le temps [7].

Les milieux concernés dans le cadre de cette thése sont de type riviere (eaux courantes :

milieux lotiques). Dans ce type de milieux naturels, les biofilms qui se forment sont souvent

désignés par le terme « périphyton » [17], [18]. Plusieurs qualificatifs sont employés pour les

désigner selon le type de support colonisé : dans le cas des surfaces minérales, comme les

galets, les pierres mais aussi les matériaux cimentaires, le biofilm est désigné par le terme

« épilithique » puisque formé d’organismes appréciant de vivre sur les roches [17]-[19].

Les périphytons sont généralement constitués d’une importante fraction de microorganismes

photo-autotrophes (algues vertes, brunes, cyanobactéries...), ce qui leur confére une
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coloration variant globalement du vert au brun. Le terme de « biofilm phototrophe » [17], [20]
est utilisé dans la suite de ce manuscrit pour les désigner, notamment dans le cadre de I'essai
de biocolonisation accélérée en photobioréacteur.

Les organismes photo-autotrophes comme les micro-algues et cyanobactéries représentent
une grande fraction des microorganismes au sein des biofilms phototrophes. Ces biofilms
contiennent également d’autres types de microorganismes* et notamment des bactéries. Une
attention particuliére est accordée a certains types de bactéries connues pour étre agressives
vis-a-vis des matériaux cimentaires. Ces types bactériens sont donc également présentés.

2.1.2 Micro-algues et cyanobactéries

Les micro-algues et les cyanobactéries forment un ensemble de microorganismes réunis par
leur capacité a réaliser la photosynthése oxygénique (libérant de I'oxygene). A la différence
des plantes terrestres, également phototrophes oxygéniques, ces microorganismes sont
dépourvus d’organes spécifiques comme les racines, tiges et feuilles.

La photosynthése est la réaction qui permet a certains organismes vivants de synthétiser de
la matiere organique a partir du CO; et d’'un donneur d’électrons en utilisant la lumiére. Quand
le donneur d’électron est I’eau, comme c’est le cas pour les micro-algues et les cyanobactéries,
la réaction libere de I'oxygéne O; et la photosyntheése est dite oxygénique. L'équation de base
de cette réaction peut s’exprimer ainsi :
Lumiére
2n H,0 +2n C0, — 2(CH,0), + 2n 0, (1.17)

Les micro-algues et les cyanobactéries sont donc généralement photo-autotrophes : elles
fabriquent leur propre matiere organique avec le CO; comme source de carbone et la lumiere
comme source d’énergie. Parmi elles, certaines peuvent en plus avoir un comportement
hétérotrophe facultatif en utilisant du carbone organique en I'absence de lumiére ou en phase
de nuit.

L'absorption et la transformation de I'énergie lumineuse, nécessaire a la photosyntheése, est
effectuée grace a des pigments contenus dans ces microorganismes au niveau des thylakoides.
Ces pigments leur conferent leur coloration qui explique les taches et salissures observées sur
les bétons colonisés par des micro-algues et/ou cyanobactéries. De couleur verte, la
chlorophylle et spécialement Ila chlorophylle a «Chla» est le principal pigment
photosynthétique : il est présent dans I'ensemble des microorganismes ici en question [21].
D’autres pigments peuvent coexister avec la Chla tels que les chlorophylles b et ¢
(respectivement verte et brune) ou les caroténoides (rouge — orange — jaune). Cette variété
de pigments est a l'origine de la variété de coloration des différentes espéces d’algues et
cyanobactéries (Figure 1.9).

4 Ces autres organismes peuvent également étre des photo-autotrophes sans &tre des algues ni des
cyanobactéries (comme les bactéries vertes et pourpres sulfureuses). Il s’agit également d’organismes
hétérotrophes et/ou chimiotrophes (non phototrophes).
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En plus de l'eau, de la lumiere et du CO;, le développement des micro-algues et des
cyanobactéries nécessite également des sels minéraux variés dont notamment I'azote et le
phosphore en tant que macronutriments. Certaines espéces nécessitent d’autres éléments
(tel que le silicium pour les diatomées) ou encore des vitamines telles que la B12 ou la
thiamine.

Le groupe formé par les algues et les cyanobactéries est tres hétérogene puisqu’il rassemble
des organismes unicellulaires et pluricellulaires qui appartiennent a des groupes
phylogénétiques tres différents (Figure 1.9). La taille de ces organismes couvre une large
gamme allant de 1 um pour les plus petites espéces unicellulaires jusqu’a plusieurs métres
(plus de 60 m) pour des especes pluricellulaires d’algues géantes (appelées « kelp ») [19].

Un grand nombre d’articles de microbiologie décrit les différents microorganismes présents
dans les eaux de riviéere, ce qui sera dénommé algue dans le reste de ce travail regroupe
différentes especes qui sont brievement décrites ci-apres :

Figure 1.9 : arbre phylogénétique représentant la diversité et la distribution des algues a travers les domaines
de la vie. Les taxons encadrés sont ceux correspondants aux algues et les couleurs des rectangles indiquent
celles des organismes.®

» Cyanobactéries

Les cyanobactéries, parfois appelées « algues bleu-vert », sont les seules algues procaryotes
(sans noyau). Elles forment un groupe monophylétique représentant une division (phylum) au

5 D’aprés http://www.glycomar.com/marine_natural products microalgae.htm (consultée au 21/03/2016).
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sein du domaine des bactéries (Eubacteria). D’autres groupes de bactéries, comme les
bactéries vertes et pourpres, sulfureuses ou non sulfureuses, sont aussi photosynthétiques
mais leur photosynthése est anoxygénique. Leurs pigments photosynthétiques sont les
bactériochlorophylles, différents des chlorophylles présents chez les algues et plantes
terrestres.

La forme des cyanobactéries varie d’unicellulaire a flamenteuse et contiennent, en plus de la
chlorophylle, d’autres pigments dont notamment les phycobiliprotéines responsables de leur
coloration vert-bleu majoritaire.

» Micro-algues eucaryotes

En dehors des cyanobactéries, toutes les autres especes de micro-algues sont eucaryotes.
Celles-ci sont réparties entre plusieurs groupes phylogénétiques différents (Figure 1.9). Les
groupes de micro-algues eucaryotes suivants sont parmi les principaux [22] :

— Les chlorophytes : elles représentent le groupe principal d’algues vertes notamment
avec la sous division des chlorophycées. Leur grande majorité se développe dans les
eaux douces telles que les rivieres.

— Les rhodophytes : elles sont souvent appelées algues rouges. Ce sont principalement
des organismes pluricellulaires de dimensions macroscopiques. La plus large majorité
de ces algues sont marines.

— Les diatomées (Bacillariophyta) : ce sont des organismes unicellulaires de taille
microscopique caractérisés par un squelette siliceux appelé « frustule » qui les
enveloppe. Leur coloration est généralement jaune-brune. Elles sont abondantes dans
les différents milieux humides dont les milieux lotiques.

2.1.3 Bactéries susceptibles d’avoir une action biodétériorante

Les bactéries sulfo-oxydantes (BSO), sulfato-réductrices (BSR) et thiosulfato-réductrices (BTR)
sont toutes connues pour étre impliquées dans la biodétérioration de matériaux cimentaires.
Chacun de ces trois ensembles de bactéries présente une grande hétérogénéité sur les plans
morphologiques et phylogéniques mais ses individus sont réunis par une propriété commune
d’ordre métabolique.

» Bactéries sulfo-oxydantes

Les BSO sont des bactéries caractérisées par leur capacité a oxyder les composés soufrés
inorganiques réduits (soufre élémentaire S, sulfure d’hydrogéne HsS, thiosulfate 5,032 ...). Les
produits métaboliques résultant de cette oxydation sont principalement des sulfates [23] mais
il peut également s’agir de [l'acide sulfurique pouvant détériorer les matériaux
cimentaires [24]. Au-dela de leur hétérogénéité phylogénique, les BSO présentent des
comportements différents vis-a-vis de |'oxygéne (certaines sont aérobies et d’autres
anaérobies) et appartiennent a des types trophiques différents [23] : alors que certaines sont
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chimiotrophes, d’autres sont phototrophes (comme les bactéries pourpres et vertes
sulfureuses) et leur présence peut donc étre favorisée dans les biofilms phototrophes.

> Bactéries sulfato-réductrices

Les BSR sont des bactéries anaérobies®. Elles sont caractérisées par la propriété commune de
réduction des sulfates (504%) en sulfures (5%) lors de leur métabolisme énergétique. Certaines
sont aussi capables de réduire d’autres composés du soufre (SOs’, 52047, S) en sulfures voir
méme d’utiliser d’autres composés (comme les nitrates) comme accepteur d’électrons.

> Bactéries thiosulfato-réductrices

Les BTR sont également des bactéries anaérobies. Elles se caractérisent par leur capacité a
réduire le thiosulfate (S203%) en sulfures tout en n’étant pas des BSR, c'est-a-dire qu’elles sont
incapables de réduire les sulfates en sulfures [26].

D’une part, les BSR et les BTR métabolisent du sulfure d’hydrogéne H,S qui peut étre utilisé
comme nutriment par les BSO se trouvant dans le milieu pour produire I'acide sulfurique
détériorant le béton. Ceci est notamment le cas dans les réseaux d’assainissement [24].
D’autre part, les métabolismes des BSR et des BTR peuvent produire de I'acide carbonique ou
encore des acides organiques pouvant détériorer les matériaux cimentaires [26].

2.1.4 Parametres influencant le développement des microorganismes
Le développement des microorganismes est influencé par leur environnement. Plusieurs
facteurs physico-chimiques interviennent pour favoriser ou inhiber ce développement.

2.1.4.1 Paramétres chimiques
» Composition chimique

Le milieu est la source principale de nutriments pour les microorganismes. Il joue ainsi un réle
sélectif de par sa composition chimique en composés minéraux et organiques représentant
les nutriments. Sa richesse ou sa pauvreté en une substance particuliére favorise ou inhibe le
développement des microorganismes dont les métabolismes nécessitent cette substance.

En dehors des nutriments, le milieu peut également contenir certains composés chimiques
ayant un effet toxique sur certains microorganismes. La présence de ces composés inhibe
donc le développement des microorganismes en question. Ceci est par exemple le cas des
métaux lourds vis-a-vis des BSR dans les réseaux d’assainissement [26] ou encore des
herbicides vis-a-vis des biofilms phototrophes en rivieres [17].

> pH

6 Souvent considérées comme anaérobies strictes, des BSR survivent a des expositions a I'oxygéne d’au moins
plusieurs jours. Certaines d’entre elles (certaines souches de Desulfovibrio) sont méme capables de respiration
aérobie en réduisant I'oxygene en eau [25].
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Généralement, chaque espéce a un pH optimal de croissance et peut se développer dans une
gamme définie plus ou moins étendue autour de ce pH en dehors de laquelle I'espéce meurt
ou voit sa croissance inhibée. Selon ces gammes, les microorganismes sont qualifiés de :

— Neutrophiles : pour des pH entre 6 et 8
— Acidophiles : pour des pH inférieurs a 6
— Alcalophiles : pour des pH supérieurs a 8

Le pH a également une incidence sur les équilibres chimiques dans le milieu modifiant ainsi
les états stables d’éléments nutritifs, ce qui les rend plus ou moins assimilables par les
microorganismes. L'exemple de I'hydrogéne sulfuré en prédominance parmi les espéces
soufrées dans les eaux usées des réseaux d’assainissement (pH légérement acide) illustre bien
cette influence [24].

» Oxygene

La présence ou I'absence d’oxygéne dans le milieu a une incidence sur les microorganismes.
Selon le rapport qu’ils ont avec I'oxygene O, les espéces se distinguent en quatre types :

— Aérobie stricte : I'espéece a besoin d’oxygéne ;

— Aéro-anaérobie (aérobie facultative) : la présence d’oxygene est préférable mais n’est
pas nécessaire ;

— Anaérobie stricte : la présence d’oxygéne est |étale pour I'espéce ;

— Anaérobie aérotolérant : la présence d’oxygene n’est pas létale mais ne présente
aucun avantage.

Les bactéries sulfato-réductrices BSR et thiosulfato-réductrices BTR sont anaérobies et leur
développement a principalement lieu dans des milieux (ou niches) anoxiques. La présence de
telles niches écologiques peut étre favorisée au sein de biofilms (phototrophes) épais par
I'installation d’'un micro-gradient d’oxygene [17].

2.1.4.2 Paramétres physiques
» Humidité

L’humidité est I'un des facteurs les plus importants qui conditionnent le développement des
microorganismes dans un milieu. Pour leur survie et leur croissance, I'eau est en effet un
élément central de leurs métabolismes.

Le taux d’humidité influence ainsi la vitesse de développement des microorganismes et une
longue exposition a la sécheresse provoque un stress de dessiccation pouvant mener a leur
mort. La résistance a la dessiccation (durée des périodes de sécheresse supportée) varie d’une
espéce a l'autre [27].

» Température
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La vitesse des réactions métaboliques augmente avec la température accélérant ainsi la
croissance jusqu’a une température optimale propre a chaque espéece au-dela de laquelle la
croissance diminue. Chaque organisme possede également des températures minimales et
maximales de développement. Une température plus basse peut arréter sa croissance alors
gu’une température plus élevée risque de I'endommager provoquant sa mort.

Les microorganismes qui se développent dans des milieux a des températures modérées (25
a 40°C) sont dits mésophiles, ceux qui se développent dans des milieux plus froids sont dits
psychrophiles, alors que ceux qui se développent dans des milieux chauds sont dits
thermophiles.

> Lumiére

La lumiere est un facteur déterminant dans le développement des microorganismes
photosynthétiques puisqu’elle agit directement sur la réaction de photosynthése. A faible
intensité lumineuse, la vitesse de la photosynthése est généralement proportionnelle a celle-
Ci jusqu’a atteindre un seuil de saturation. A partir de ce seuil, la vitesse de réaction est
maximale et n’évolue plus jusqu’a un seuil d’inhibition au-dela duquel elle commence a
décliner [28]. Ces seuils varient bien entendu en fonction des espéces. L'amplification de la
photosynthése se traduit naturellement par une croissance plus importante des organismes
(biomasse) [17].

Par ailleurs, le spectre de la lumiére est également déterminant pour la croissance puisque les
pigments photosynthétiques ont des longueurs d’onde préférentielles pour I'absorption de la
lumiére. Ainsi, des lumiéres de spectres différents donnent différentes vitesses de
photosynthése et donc de croissance [29]. Il est a noter que chaque pigment posséde son
propre spectre d’absorption caractéristique.

En plus du spectre et de l'intensité, la durée d’exposition a la lumiére a aussi son incidence sur
la croissance. Dans les milieux naturels, ce parameétre est imposé par la succession du jour et
de la nuit contrairement au cas des essais de laboratoire ou en photo-bioréacteur industriel.
Dans ces derniers cas, un cycle jour-nuit artificiel est imposé avec une répartition a choisir
pour les durées de la phase sombre et de la phase éclairée. Jacob-Lopes et al. [30] ont par
exemple montré que la croissance augmente linéairement avec la durée de la phase de jour
pour une culture de cyanobactérie Aphanothece microscopica Ndgeli. lls ont cependant noté
une exception pour une durée de 12 h.

2.2 Labioréceptivité

Guillitte [31] a défini en 1995 la bioréceptivité comme étant « I'aptitude d’un matériau a étre
colonisé par un ou plusieurs organismes vivants sans nécessairement subir une
détérioration ».

La bioréceptivité n’est pas une propriété intrinséque d’un matériau, c’est I'interaction des
3M : Matériau, Microorganismes et Milieu qui la gouverne. Elle peut cependant étre évaluée
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pour différents matériaux a des fins comparatives en se plagant dans des conditions similaires
en termes de milieu et de microorganismes présents.

2.2.1 Influence du milieu - environnement
» Sur les microorganismes

L'influence du milieu comprend son incidence sur le développement et la croissance des
microorganismes précédemment évoquée (§ 1.2.1.4). Ceci agit d’'une part sur la croissance des
colonies installées sur la surface, et influence d’autre part les organismes planctoniques en
suspension dans le milieu. Le milieu conditionne en effet leur viabilité et leur concentration
(nombre) et joue un réle sélectif entre les espéces.

En plus de leur croissance, le milieu peut conditionner la morphologie cellulaire de certains
microorganismes, citons par exemple I'augmentation de la largeur et de la longueur cellulaire
de K. flaccidum a un pH de 8,5 par rapport a un pH neutre [32]. Cette morphologie (forme,
taille) influence I'affinité des organismes par rapport au matériau, ce qui a un impact sur la
bioréceptivité. La paroi cellulaire peut aussi étre affectée. Celle-ci est déterminante
puisqu’elle conditionne I'adhésion au substrat a travers ses propriétés (composition, charge,
hydrophobicité, énergie de surface...).

Le milieu peut également avoir une incidence sur la production d’EPS par les microorganismes
comme I'ont montré Trabelsi et al. [33] pour la cyanobactérie Arthrospira platensis en lien
avec la température et I'intensité lumineuse. Les EPS jouent en effet un réle primordial dans
I'adhérence et le maintien des microorganismes sur la surface du matériau.

> Sur le matériau

Le milieu environnant est le responsable principal du vieillissement des matériaux cimentaires
qui a généralement des conséquences sur leur bioréceptivité.

La carbonatation et la lixiviation induisent une baisse du pH sur la surface du matériau. La
lixiviation conduit également a une augmentation de la porosité. Ces deux actions augmentent
généralement la bioréceptivité. D’autres attaques et agressions comme les attaques
sulfatiques, I'alcali-réaction ou le gel-dégel engendrent la fissuration et I'écaillage du
matériau, ce qui modifie respectivement sa porosité et son état de surface (rugosité, énergie
de surface...).

L’érosion due a I’écoulement d’eau ou le vent modifie aussi I’état de surface du matériau. Des
particules organiques ou minérales peuvent également venir s’accrocher (ou précipiter) sur la
surface modifiant ainsi son état.

> Influence directe
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La température du milieu peut agir sur la bioréceptivité a travers les mécanismes d’adhésion
entre microorganismes et matériau. La tension de surface d’'un milieu liquide varie par
exemple avec la température, ce qui influence le triple équilibre matériau-milieu-
microorganisme et peut ainsi avoir une incidence sur la possibilité d’adhésion du
microorganisme. Dans la méme catégorie d’effet, les forces de Van der Waals varient aussi
avec la température.

De plus, les conditions hydrodynamiques du milieu représentent un facteur déterminant pour
la bioréceptivité. La disponibilité des nutriments (présents dans le milieu) pour les
microorganismes adhérents sur la surface est trés liée aux conditions hydrodynamiques. Les
flux assurent le renouvellement des nutriments ainsi que le brassage et I’homogénéisation de
leurs concentrations dans le milieu. Ceci influence leurs disponibilités pour les
microorganismes, ce qui engendre des répercussions sur le développement de ces derniers.
De plus, ces flux influencent les quantités et les distributions d’espéeces gazeuses dissoutes
dans l'eau.

L’assimilation des nutriments par les microorganismes adhérant sur la surface est par ailleurs
fortement liée a la couche limite (interface entre le biofilm et I'eau avoisinante). Cette couche
est d’autant plus fine que la vitesse de cisaillement au contact du biofilm est forte, résultant
de vitesses de courant élevées. Une vitesse de courant importante pourrait ainsi engendrer
une croissance plus rapide du biofilm.

L’hydrodynamique peut aussi entrainer des détachements partiels ou complets des biofilms.
Des valeurs élevées de vitesse peuvent engendrer des détachements soit par des effets de
cisaillement soit par des phénomeénes d’abrasion dus a la présence de matiéres en suspension.

2.2.2 Influence des parametres du matériau

Le matériau posséde des caractéristiques propres qui influencent sa bioréceptivité. Les
parameétres intrinseques du matériau se distinguent selon leur nature en paramétres
physiques (porosité, rugosité) et chimiques (pH, composition chimique). L'influence de la
rugosité sera détaillée plus loin (§ 1.2.2.3).

2.2.2.1 Porosité

La porosité est un facteur déterminant dans la colonisation biologique des matériaux
cimentaires. Plusieurs études ont permis de confirmer I'influence de ce paramétre sur la
bioréceptivité de ces matériaux [34]-[38] ainsi que d’autres matériaux minéraux de
construction comme les roches [39]-[42].

Ces différentes études ont globalement montré que la bioréceptivité des matériaux augmente
avec leur porosité. Ce constat s’explique principalement par l'influence de la porosité sur
I’absorption et la rétention de I'eau par le matériau (réservoir d’humidité), ce qui conditionne
son état d’humidité en phase seche (sans contact avec l'eau), déterminant pour le
développement des microorganismes. De plus, certaines études ont montré que l'influence
de la porosité sur la bioréceptivité est plus liée a la structure du réseau poreux qu’a la valeur
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totale de porosité accessible a I'eau. Cette structure gouverne en effet I'absorption du
matériau et son équilibre hydrique. Miller et al. [41] ont par exemple montré que le
développement de microorganismes phototrophes a une bien meilleure corrélation au
coefficient de capillarité qu’a la porosité ouverte ou encore la perméabilité a la vapeur d’eau
du matériau. L'étude d’Ohshima et al. [35] a établi un lien entre la colonisation par les algues
et I'équilibre hydrique de la structure poreuse alors que Dubosc [43] a mis en évidence
I'influence de la taille des pores sur cette colonisation. L'action de la porosité comme
« réservoir d’humidité » semble étre en accord avec les observations de Tran [32] qui n’ont
montré aucune relation entre la porosité totale des mortiers étudiés et leur degré de
colonisation par des algues. Ceci a été expliqué par une humidité relative élevée dans
I’enceinte, avec une quantité toujours suffisante et non limitante d’eau dans I'ensemble des
échantillons de différentes porosités.

Ce mode d’action de la porosité (réservoir d’humidité) fait que, pour les structures ou parties
de structures constamment immergées dans I'eau (humidité toujours a 100%), la porosité
n’ait pas la méme influence. Des études sur l'influence de la porosité sur la biocolonisation
dans de telles conditions semblent étre absentes dans la littérature.

En dehors de son impact sur les équilibres hydriques dans le matériau, la porosité — et
spécialement celle de surface — a également une incidence sur la rugosité du matériau ainsi
gue sa tension de surface [43], ce qui influence indirectement sa bioréceptivité [34].

2.2.2.2 Parameétres chimiques
> pH

Le pH d’un matériau cimentaire n’est autre que le pH de sa solution interstitielle. Les
microorganismes présents a la surface du matériau peuvent plus ou moins se développer en
fonction de ce pH et de leur caractere neutrophile, acidophile ou alcalophile. Leur activité
métabolique s’en trouve affectée ce qui influence leur sécrétion d’EPS modifiant leur
adhérence ainsi que leur croissance. Plusieurs études sur les roches [44] ont montré une
colonisation phototrophe plus rapide des matériaux a pH plus bas. Des études sur les
matériaux cimentaires ont également montré que la baisse de pH due a la carbonatation
accélere la colonisation phototrophe [32], [45].

» Composition chimique

La composition chimique et minéralogique des matériaux cimentaire et autres roches est tres
largement évoquée dans la littérature comme étant un parameétre déterminant pour leur
bioréceptivité [31], [32], [43], [45], [46]. Selon plusieurs études, Cette composition influe
principalement sur le type et la diversité des microorganismes colonisateurs.

Le matériau peut apporter, de par sa composition chimique, des nutriments pour les
microorganismes favorisant ainsi leur développement [43]. Ribas Silva [47] indique par
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exemple que la silice peut constituer un nutriment pour certaines algues (les diatomées). De
plus, la présence de certaines substances comme certains métaux lourds peut inhiber le
développement des microorganismes [43]. Ce type d’influence sera par la suite désigné
comme « influence directe » de la composition chimique (Figure 1.10).

D’autre part, la composition chimique et minéralogique des ciments a une incidence sur
I’ensemble des autres parameétres du matériau (porosité, rugosité, pH, tension de surface...)
qui influencent eux-mémes sa bioréceptivité. Ce type d’influence sera par la suite désigné
comme « influence indirecte » de la composition chimique (Figure 1.10).

Dans la littérature, l'influence de la composition chimique est souvent évoquée sans
précisions sur sa nature et ces mécanismes. Ceci s’explique par la difficulté de dissociation
entre l'influence directe d’une part, et I'influence indirecte a travers les différents autres
parameétres d’autre part [43], [46].
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Figure 1.10 : influence de la composition chimique sur la bioréceptivité.

2.2.3 Influence de la rugosité - topographie de surface

2.2.3.1 Roches et matériaux cimentaires

La rugosité — ou la topographie de surface — des matériaux est I'un des principaux paramétres
physiques influencant leur bioréceptivité. En ce qui concerne les matériaux cimentaires ou
encore les roches naturelles, plusieurs études [32], [37], [39], [41]—-[43] ont permis d’établir
cette influence qui se traduit par une colonisation phototrophe plus importante et plus rapide
des surfaces rugueuses, dans différentes conditions environnementales. La rugosité se
traduisant par des aspérités et des irrégularités sur la surface du matériau, ces irrégularités
peuvent en effet former des sites d'ancrage et des micro-refuges pour |'attachement et
I'installation de microorganismes [44], ce qui favorise ainsi la colonisation. Ces micro-refuges
pourraient notamment protéger les microorganismes contre les forces hydrodynamiques
ayant tendance a les arracher surtout lors de I'adhésion primaire qui est trés fragile [44], [48],
[49].
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Dans la littérature traitant de la biocolonisation des roches et/ou des matériaux cimentaires,
les auteurs ont souvent utilisé le parametre 2D d’amplitude R, pour évaluer la rugosité des
matériaux et étudier son influence sur leur bioréceptivité [15], [42]. Les travaux de Tran et al.
[32], [50], [51] ont montré que la colonisation de mortiers par une algue lors d’un essai de
ruissellement est favorisée par I'augmentation de R,. Une corrélation linéaire a été établie
sur un domaine mais des exceptions ont été enregistrées. Tiano et al. [52] ont trouvé une
bonne corrélation linéaire entre colonisation de roches par des algues et la rugosité R, ce qui
est également le cas pour Miller et al. [41].

Ces derniers auteurs [41] sont par ailleurs parmi les rares a avoir étudié d’autres parametres
de rugosité. Il s’agit en I'occurrence du paramétre R, qui a également donné une bonne
corrélation avec la colonisation de roches calcaires et siliceuses par un biofilm phototrophe.
Cependant, comme le R,, le paramétre R, est également un parametre d’amplitude et les
deux ne décrivent qu’un seul aspect de la rugosité ce qui laisse sa caractérisation incompléte.
Une meilleure compréhension du role de la rugosité dans la bioréceptivité des matériaux
cimentaires nécessite donc I'exploration d’autres paramétres et notamment des parametres
de natures différentes et complémentaires comme ceux d’espacement ou hybrides. Les
parameétres 3D de surface qui apportent par ailleurs une description de la surface plus précise
gue les parametres 2D issus de profil.

2.2.3.2 Biocolonisation et biomatériaux

S’il existe d’autres études dans des domaines plus proches des travaux de la thése (comme
I’encrassement en milieu marin évoqué au paragraphe suivant), celles-ci sont principalement
basées sur des surfaces modeéles artificiellement texturées, ce qui n’est pas le cas des surfaces
cimentaires. Ces études ne font que tres peu intervenir les parametres quantitatifs de rugosité
applicables a toutes les surfaces « naturelles » non texturées. Malgré les différences de
matériaux et de types de cellules/organismes étudiés, I'intérét accordé aux travaux sur la bio-
intégration de biomatériaux est donc justifié par leur approche basée sur I'étude de I'influence
des parameétres de rugosité, qui est ici envisagée.

Dans le cadre de I'étude d’intégration des biomatériaux dans les tissus biologiques osseux,
Anselme et al. [53] ont analysé l'influence de la rugosité de substrats meétalliques
orthopédiques (alliage TA6V) sur I'adhésion et la colonisation par des ostéoblastes humains.
La rugosité des substrats a été caractérisée a travers une palette de 101 parametres différents.
Parmi ces paramétres, la dimension fractale ainsi que la surface développée (similaire au
parametre S, définie auparavant) ont montré un intérét particulier. Ces deux parametres,
hybrides, ont en effet été statistiqguement corrélés respectivement a la colonisation (nombre
de cellules par cm?) et a I'index de détachement’ inversement proportionnel a I’'adhésion des
cellules. Deux modeles empiriques ont été établis pour décrire I’évolution de la colonisation
et de I'adhésion en fonction de ces deux parametres et du temps (Figure 1.11). Selon ces deux

7 'index de détachement mesure le détachement des cellules sous l'effet d’'un essai de détachement
enzymatique aprées un certain temps d’incubation sur le substrat.
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modeles, la colonisation diminue avec I'augmentation de la dimension fractale et I'adhésion
diminue (I'index de détachement augmente) avec 'augmentation de la surface développée
(Figure 1.11). Les auteurs proposent une interprétation de ces résultats reposant sur la notion
d’aire de contact entre les cellules et la surface qui diminuerait avec I'augmentation de la

dimension fractale et de la surface développée donnant lieu a une adhésion et une
colonisation plus faible.

D’autres travaux de la méme équipe ont abouti a la définition d’'un nouveau paramétre de
rugosité appelé « ordre » [54] représentant plutot I'aspect latéral de la rugosité (espacement,
fréquence). Ce paramétre a été bien corrélé (négativement?®) 3 la colonisation et notamment
la force d’adhésion [55] qui sont également liés a I'amplitude de la rugosité qui peut étre
représentée par R, [56]. Le parameétre R, leur a été positivement corrélé® et les auteurs ont
conclu que les discontinuités de la surface (pics, creux) doivent atteindre un seuil en termes
d’amplitude et de fréquence pour véritablement favoriser la colonisation [56]. De plus, d’'une
maniere plus générale, ils ont montré que les cellules ostéoblastes sont plus sensibles a la

morphologie et a I'organisation de la rugosité (donc aux parametres d’espacement, de
fréquence) qu’a son amplitude [55]—-[57].
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Figure 1.11 : colonisation et indice de détachement des cellules d’ostéoblastes en fonction du temps, de la
dimension fractale et de la surface développée [53].

Ces travaux ont également souligné I'importance de I’échelle a laquelle est observée la
rugosité par rapport aux dimensions des cellules colonisatrices. En effet, lorsque la rugosité
est considérée en-dessous de I'échelle de la taille des cellules, celles-ci « préférent » une

surface lisse. Au contraire, quand la rugosité est considérée au-dessus de cette échelle, les

8 Deux variables sont dites négativement corrélées quand I'une est une fonction affine décroissante de I'autre ce
qui correspond a un coefficient de corrélation linéaire négatif. Quand I'une des variables est une fonction affine
croissante de I'autre, elle sont dites positivement corrélées (coefficient de corrélation positif).
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cellules « préferent » une topographie rugueuse formée par de nombreuses cavités (nids :
« bowl-like nests ») qui favorisent leur adhésion [56].

Afin de mieux comprendre l'influence de la topographie de surface et d’élaborer des
matériaux assurant une meilleure bio-intégration, plusieurs études ont également été menées
sur des surfaces modeles micro-texturées. Zinger et al. [58] ont travaillé sur des surfaces de
titane micro-texturées par des cavités hémisphériques de diamétres 10, 30 et 100 um en
étudiant leur colonisation pas des cellules ostéoblastiques. lIs ont montré que les cellules dont
la taille est d’environ 30 um se trouvent de préférence a l'intérieur des cavités ayant des
diamétres similaires ou supérieurs a leur taille (30 ou 100 um) alors qu’elles ne reconnaissent
pas celles de dimensions inférieures (10 um de diamétre). Ce résultat confirme que la rugosité
a une échelle latérale supérieure ou égale aux dimensions de ce type de cellules favorise la
colonisation en fournissant des cavités « nids » pour celles-ci.

2.2.3.3 Encrassement en milieu marin

Le recours a des surfaces micro voir nano texturées avec des motifs (sillons, crétes, trous,
ronds, pics ...) de géométries contrélées — dont certaines sont bio-inspirées ou biomimétiques
[59], [60] — représente une des grandes voies explorées pour lutter contre la biocolonisation
en milieu marin [49], [61]. Ces travaux traitent par ailleurs de différents types d’organismes
colonisateurs tel que des bactéries [61]-[63], des algues [49], [64], des spores algaux [48],
[49], [59]... Les matériaux étudiés sont principalement des polyméres et des matériaux
métalliques.

Les résultats de ces différents travaux s’accordent sur I'importance de la forme, des
dimensions et de I'espacement des motifs formant les textures en lien avec la forme et les
dimensions des organismes colonisateurs. L'influence des caractéristiques latérales de ces
textures (largeur, espacement) est par ailleurs plus importante que celle des caractéristiques
d’amplitudes (hauteur, profondeur). Ces conclusions sont en accord avec celles des travaux
présentés sur la bio-intégration des biomatériaux.

2.2.3.4 Modélisation

Plusieurs modéles empiriques ont été proposés afin de corréler les caractéristiques
topographiques des surfaces a leur encrassement par des organismes biologiques. Les
principaux modeles sont la « théorie du point d’attachement » (Attachment point theory) [64],
[65], le modéle ERI (Engineered Roughness Index) [59], [66] et le modéle SEA (Surface
Energetic Attachment) [67]. Ces modéles peuvent apporter une aide a la compréhension des
mécanismes d’adhésion des microorganismes aux surfaces et de prédire ainsi leur
encrassement. lls ont notamment été testés pour la colonisation de surfaces polymeéres
microtexturées en milieu marin par différents types d’algues et spores algaux, mais également
par certaines bactéries marines [67].

La « théorie du point d’attachement » a été introduite par Scardino et al. [64] lors de travaux
sur la colonisation de surfaces de polymeres par des diatomées. Les points d’attachement sont
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simplement les points de contact entre I'organisme et la surface (Figure 1.12). Le modéle
suggere que l'adhésion des organismes a la surface et la puissance de cette adhésion
augmentent avec le nombre de points d’attachements disponibles.

RAVA VAN S

Points Points
d’attachement 5 points 2 points d’attachement
multiples d’attachement d’attachement multiples

Figure 1.12 : présentation schématique des points d’attachement sur des topographies de différentes
longueurs d'onde (espacements). (a) points d’attachement multiples sur une surface lisse — (b) et (c) taille de
I'organisme plus grande que I'espacement de la microstructure : diminution des points d’attachement avec
I'augmentation de I’espacement — (d) points d’attachement multiples quand I'organisme, de taille inférieure,
peut complétement s’introduire dans le creux de la microstructure [49].

La validité de cette théorie a été expérimentalement testée avec succes sur plusieurs especes
principalement de diatomées et autres algues par Scardino et al. [64], [65] ainsi que dans
d’autres travaux [49] : le taux de colonisation a été positivement corrélé au nombre de points
d’attachement disponibles. Cette théorie permet d’expliquer le lien abondamment reporté
dans la littérature ente la colonisation et les tailles relatives des organismes et de la
microstructure de surface (Figure 1.12). Son application a d’autres espéces — notamment les
spores non motiles de l'algue rouge Centroceras clavulatum [65], a cependant montré
qguelques limites.

Le modeéle ERI repose sur le calcul d’un nouveau parameétre adimensionnel de rugosité noté
ERI (Engineered Roughness Index). Ce parameétre a été défini par Schumacher et al. [59] puis
redéfini par Long et al. [66] (ERI,;). La deuxieme version fait intervenir le facteur de rugosité

de Wenzel® 1y, la fraction de surface basse @g et le nombre de motifs distincts n :

TW n
ERly = 7 (18]

Comme son nom et sa définition I'indiquent, ce paramétre est réservé aux surfaces artificielles
structurées. Il a été négativement corrélé a I'adhésion de spores sur la surface [59], [66] mais
d’autres résultats [68] vont a son encontre et montrent que I'adhésion des spores de |'algue
Ulva linza est plutdt directement corrélée (positivement) au facteur de rugosité de Wenzel 1y,
(ou encore au ratio de surface développée Sg,.).

9 Facteur de rugosité défini dans le cadre de la loi de Wenzel sur I'angle de contact apparent d’un fluide sur un

P surface réelle i L,
substrat rugueux. Il est défini par ry, = , la surface apparente étant la surface créée par la
surface apparente

projection de la surface réelle sur un plan. Il est de ce fait équivalent au parametre S, auparavant présenté.
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Enfin, plus récemment, le modele SEA (Surface Energetic Attachment) a été introduit par
Decker et al. [67] en combinant a la fois la « théorie du point d’attachement » et le modéle
ERI. Des résultats probants, non toujours prédictibles par les deux modeles séparés, ont ainsi
été obtenus en confrontation a des données expérimentales couvrant plusieurs
microorganismes (algues, spores et bactéries) en milieu marin.

Bien que contribuant a améliorer la compréhension des mécanismes d’adhésion des
microorganismes aux surfaces en fonction de leurs topographies, ces différents modeles
restent destinés aux surfaces artificielles microstructurées.

2.2.3.5 Role des aspérités et des conditions hydrodynamiques

L'effet de la rugosité sur I’encrassement biologique des surfaces est le plus souvent expliqué
par la présence d’aspérités favorisant I'adhésion des microorganismes en représentant des
points d’attachement/ancrage [44], [50]. Cette explication peut s’avérer en cohérence avec la
« théorie du point d’attachement » : les aspérités peuvent en effet fournir des points
d’attachement supplémentaires (latéraux, Figure 1.13(b)) par rapport a une surface lisse
(Figure 1.13(a)) renforgant ainsi I'adhésion des microorganismes.

Néanmoins la présence d’aspérités n’est pas systématiquement favorable a la biocolonisation.
Des aspérités relativement proches, a savoir avec un espacement inférieur a la taille des
microorganismes, ont plutot un effet inverse puisqu’elles réduisent les points d’attachement
disponibles (Figure 1.13(c)) et défavorisent ainsi I'adhésion par rapport a une surface
parfaitement lisse (Figure 1.13(a)). Des surfaces lisses favorisant I'adhésion par rapport aux
surfaces rugueuses sont en effet fréquemment observées dans la littérature. C'est par
exemple le cas de Xiao [49] travaillant sur les diatomées Navicula incerta (Figure 1.14(a-b)) ou
encore de Graham et al. [69] sur les bactéries Escherichia coli.

Surfacelisse Surfaces rugueuses (avec aspérités)

(C ) SI_II_ll)_

(a) (c)

(d)

e mmm Points/surfacesd’attachement

Figure 1.13 : influence des aspérités sur les points d’attachement.

En plus de leur taille, la forme des microorganismes — et aussi celle des aspérités —a également
son influence. Ainsi, des organismes de forme ronde (sphérique) peuvent voir leur adhésion
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favorisée par la présence d’aspérités quel que soit leur espacement (méme s'il est inférieur a
la taille des organismes) (Figure 1.13(d-e-f)). Une surface lisse représente pour ces organismes
le minimum de points d’attachement possibles (un seul : Figure 1.13(d)). Xiao [49] a observé
par exemple une adhésion minimale des spores sphériques de I'algue Ulva linza (Figure 1.14(c-
d)) sur les surfaces lisses, ce qui pourrait donc s’expliquer par la « théorie du point
d’attachement » étant donnée leur forme.

Figure 1.14 : diatomées Navicula incerta (a-b) et spores de I'algue Ulva linza (c-d) sur des surfaces nano/micro
texturées [49].

Le caractere favorable des aspérités, et plus généralement de la rugosité, pour I'adhésion des
microorganismes peut étre plus ou moins amplifié par les conditions hydrodynamiques du
milieu environnant. Cette synergie entre rugosité et conditions dynamiques est abordée avec
plus de détails dans la suite de cette partie.

L'adhésion des microorganismes a la surface est la premiére étape de biocolonisation et de
formation des biofilms. Pour un microorganisme, cette adhésion ne se résume pas au fait qu’il
repose sur la surface par simple effet de gravité. Elle suppose en plus qu’il y ait un minimum
de résistance aux efforts tendant a le détacher de la surface. Pour cette raison, quand il s’agit
d’essais de biocolonisation en milieu statique, et avant de quantifier les organismes
adhérents, la surface est généralement soumise a une procédure (comme un ringage) visant
a enlever les organismes non (ou peu) adhérant.

Dans le cadre d’un essai en milieu statique, les microorganismes au contact de la surface
connaissent donc une « tréve »1°tout au long de I’essai pendant laquelle ils peuvent renforcer
leur adhésion a travers d’autres mécanismes (comme la sécrétion d’EPS par activité
métabolique) au-dela de la surface d’attachement assurant leur adhésion primaire.

Par contre, en conditions de milieux dynamiques, comme c’est le cas réellement dans les
rivieres, les microorganismes ne connaissent pas de « tréve » et sont constamment soumis
aux flux hydrodynamiques qui tendent a les détacher de la surface du substrat. De ce fait, pour
adhérer durablement sur la surface, la force/énergie d’adhésion primaire doit étre suffisante
pour résister aux flux hydrodynamiques. Cette énergie étant liée a la surface d’attachement

10 Cette « tréve » consiste en I'absence de forces tendant a détacher/arracher le microorganisme de la surface.
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(considérée proportionnelle par Decker et al. [67]), I'étendue de cette surface gouverne
I'adhésion des microorganismes.

Etant donné ces considérations, la surface (ou nombre de points) d’attachement semble jouer
un role plus important dans les conditions de milieux dynamiques en comparaison avec les
conditions statiques. L’'influence des aspérités, et de la topographie/rugosité en général, est
donc amplifiée par I'importance des flux hydrodynamiques et des forces de cisaillement qu’ils
engendrent.

Au-dela de cet aspect, les aspérités (et les cavités) de la surface peuvent jouer un autre réle
en régimes dynamiques. Il s’agit d’offrir des micro-refuges aux microorganismes. Ces refuges
protégent les organismes s’y trouvant des flux hydrodynamiques (Figure 1.15) et donc des
forces de cisaillement qui tendent a les détacher [44], [48], [49], [70]. A défaut d’étre
éliminées, ces forces peuvent étre atténuées favorisant ainsi I'adhésion durable des
organismes.

Cet aspect est bien distinct de I'influence qu’ont les aspérités sur la surface d’attachement.
Alors que l'augmentation de la surface d’attachement accroit la résistance aux forces
détachantes sans forcément les atténuer (Figure 1.15(a-b)), I'effet de refuge atténue ces forces
sans forcément y augmenter la résistance (Figure 1.15(c-d)). Les deux effets peuvent étre
cumulés ((Figure 1.15(a-c)).

( ) = ( il

(a) (b)

{ ) = )

Flux hydrodynamique === Surfaces d’attachement

Figure 1.15 : effet de micro-refuge des aspérités.

La hauteur (respectivement profondeur) des aspérités (respectivement cavités), et d’'une
facon plus globale I'amplitude de la rugosité est un parameétre qui intervient dans les deux
effets ci-dessus présentés. Son augmentation peut d’'une part augmenter la surface
d’attachement (Figure 1.15(b-c)) et de I'autre part amplifier I'effet de refuge (Figure 1.15(c-d)).
Ces augmentations ne sont cependant pas indéfinies. La surface d’attachement reste
constante a partir d’un certain seuil (Figure 1.15(c-d)) et I'effet de refuge ne devrait plus
évoluer significativement au-dela d’'un deuxieme seuil. Cet effet de 'amplitude semble étre
en cohérence avec le résultat de Bigerelle et al. [56] montrant qu’un plateau est atteint dans
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I’évolution de la vitesse de colonisation avec le parametre d’amplitude R,. Il est tout de méme
a noter que l'effet de refuge est trés certainement lié a d’autres paramétres (en plus de
I'amplitude) qui gouvernent la nature des écoulements dont des paramétres d’espacement.
Cela est appuyé par les travaux de Granhag et al. [48] sur le détachement de spores algales de
surfaces polymeéres microstructurées.

La synergie entre rugosité et conditions hydrodynamiques se manifeste par ailleurs dans
d’autres aspects au-dela de I'adhésion : la rugosité augmente les transports convectifs vers la
surface et cela concerne notamment les microorganismes et les nutriments, ce qui favorise
I'encrassement, comme présenté par Characklis et al. pour différentes conditions
environnementales [70].

2.2.4 Modele cinétique de biocolonisation (taux de recouvrement)

Tran et al. [71] ont proposé un modele afin de décrire I'évolution au cours du temps de la
colonisation de matériaux cimentaires en termes de taux de recouvrement de surface. Ce
modele repose sur une loi d’Avrami utilisée pour décrire la cinétique des transformations de
phases allotropiques dans les solides. Cette loi étant basée sur les processus de germination
et de croissance de ces germes, une analogie est établie avec la colonisation d’une surface par
des microorganismes. L'accrochage des microorganismes sur la surface est en effet assimilé a
la germination et la croissance des colonies sur la surface, qui est vue comme la croissance
des germes.

L’accrochage est décrit par une vitesse spécifique d’accrochage a la surface v, définie comme
le nombre de colonies (ou de spots) algales apparaissant a la surface par unité de temps :

dy

V== kg(t —t,)9 (1.19)

\

ou:

y est le nombre de colonies algales a I'instant t par unité de surface (Spot/um3),
kg est une constante de la vitesse d’accrochage (Spot/um? jourd*),

t; est un temps de latence (jour) et g est un entier représentant I'ordre de la loi de puissance.

La croissance d’une colonie (germe) est décrite par I’équation suivante :

Syt 0) = k.2 (t — 6)? (1.20)

\

ou:

Sg(t, 0) est la surface couverte a l'instant t par une colonie apparaissant (accrochage) a
I'instant 6 (um?2).
k. est une constante de la vitesse de croissance des colonies (um/jour).

Le modele est décrit par I'expression suivante du taux de recouvrement de la surface a
I'instant t (en %) :
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R(t) =1 — e K&-tD" (1.21)

ol n est I'exposant d’Avrami (lié a I'exposant q introduit dans I’équation 1.19) et K (jour™) est
la constante globale de la vitesse de colonisation donnés par :

n=q+3 (1.22)
K = Akyk.’ (1.23)

4 2
T (q+1D(@+2)(q+3) (1.24)

2.2.5 Essais de biocolonisation phototrophe

La bioréceptivité et la biodétérioration des matériaux de construction (roches naturelles et
matériaux cimentaires) ont fait I'objet de nombreuses études rapportées dans la littérature.
Ces études ont souvent été réalisées en laboratoire. Ces phénomenes biologiques ayant une
cinétique relativement lente, des essais accélérés ont en effet été mis en place afin de pallier
les problémes de délais d’étude. Ces essais ont pour objectif de simuler la réaction se
déroulant en milieu naturel, tout en offrant des conditions optimales (nutriments,
température, humidité, luminosité...) permettant d’accélérer les processus biologiques.
Plusieurs essais relatifs a la colonisation phototrophe et des détails sur leurs procédures sont
reportés dans le Tableau I.1.

Les matériaux cimentaires étudiés avec ce type d’essais sont principalement des mortiers et
dans une moindre mesure des bétons [72]. Les pates de ciment, abordées dans cette thése,
ne semblent pas avoir fait I'objet d’études antérieures.

Dans la majorité des essais, les matériaux cimentaires sont soumis a des procédures de
vieillissement accéléré a savoir de la carbonatation et/ou de la lixiviation. Ce vieillissement
abaisse notamment le pH initialement alcalin de ces matériaux et accélére ainsi leur
colonisation. Cela a été confirmé par plusieurs des essais cités au Tableau I.1 qui ont comparé
les colonisations de matériaux vieillis et non vieillis. Malgré sa cinétique plus lente, une
colonisation importante des matériaux non vieillis a souvent été atteinte dans les durées de
ces essais variant globalement de quelques semaines a quelques mois.

En termes de microorganismes, dans la grande majorité des études, une seule espece isolée
d’algues ou de cyanobactéries est utilisée et quelques essais [34], [37], [73] ont été réalisés
avec des mélanges artificiels d’un nombre réduit d’especes. Les biofilms phototrophes
naturels sont cependant formés de communautés microbiennes complexes contenant a la fois
différents types de microorganismes (algues, cyanobactéries, bactéries...) et différentes
espéces au sein de chaque type [17]. De ce fait, s’ils permettent d’étudier efficacement
certains aspects et de mieux controler les conditions expérimentales, les essais effectués avec
un seul type/espéce (ou un ensemble réduit sélectionné) ne simulent pas I’encrassement
naturel [44].
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Tableau 1.1 : essais de biocolonisation en laboratoire par microorganismes phototrophes.

Echantillons Incubation Conditions
N° Organismes / Inoculum 7T Inoculation Milieu hydro- Réf.
Vieillissement / PR : ° o 5 :
Nature, forme - Stérilisation Eclairage T (°C) HR (%) Durée dynamiques
Essais sur des matériaux de construction : roches et matériaux cimentaires
-Carbonatation En surface - Statique
1 Algues vertes : compl.ete : (séparées) BG11 16h-8h j-n 21-23 80-95 60 jours (Capl”?rlt?) (38], [73]
- . 50% air, 50% CO,, 60- -Brumisation
Chlorella Chlorhormidium Mortiers . Non
L. 70% HR, 1-3 mois , . . .
Cyanobactérie : 5x5x1 cm _Lixiviation : évoquée Dans le 12h-12h j-n Dynamique
2 Chroococcidiopsis TR milieu BG11 1600%200 lux 21-25 80-95 60 jours ruissellement [43]
Eau déminéralisée 7] (mélange) (OSRAM daylight) 3et 1h/j de
chang. eau 1/j & vig ]
Carbonatation : 12h-12hj-n Dynamique
L. Morti j +5j Dans | Bol 25+ -12 .
3 Algues et cyanobactéries ortiers 3),( (5] sous :aau > Non a'n's N old de > 3 } 23 50 3.0 0 ruissellement | [37], [74]
20x8x1 cm séchage 23°C, 50% milieu base pumol.m2.s1 jours 90min/12h
HR) (OSRAM CoolWhite)
Bétons
Carbonatation : Eau
h - j- 12
4 (couche 10% CO,, 70% HR, minérale 12h-12h jn 19,5215 | 8693 : , [72]
Algues vertes : extérieure) o . 80084 lux 524162 semaines | Dynamique
. 20°C, 3 semaines Non Dans le + Walne .
Chlorella vulgaris var. 16x8x1 cm évoquée milieu concentré lux ruissellement
viridis chodat . Carbonatation : 9 . 90min/12h
Mortiers + solution . 10-20
5 100% CO,, 65% HR, . . (Sylvania Grolux) 22 -25 82-90 ) [15]
8x8x2 cm . vitamines semaines
latm, 3 semaines
D -
6 Algue verte : Mortiers Carbonatation : Non Dans le Bold de 12h-12hj-n 24-30 80-100 0 ruyiz:erﬂleqmugnt [32], [50],
Klebsormidium flaccidum 20x8x1 cm 65% HR, 20°C, 36j évoquée milieu base (OSRAM Fluora) 90min/12h [71]
7 Biofilm phototrophe Mortiers Hydl:ofuges et . Nonl En surface BG11 Lumiére du jour Ambiante Cste 15 mois Statique [75]
naturel 10x10x5mm biocides évoquée
Mélange d’algues, Mortier. roches Non Dans le Eau du Dynamique
8 cyanobactéries et ) ! ! Non , , . robinet 16h-8h j-n 25-30 80-90 6-9 mois ruissellement [34]
briques évoquée milieu L .
mousses enrichie 15min/2h
Cyanobactéries : Roches
Nostoc PCC 9025 .\ Non 12h-12hj-n . .
! E BG11 2
9 Oscillatoria PCC 9014, zg‘roaxr:g):qsure]:m Non évoguée n surface G 300 lux 5 95 65 jours Statique [39]
Scytonema CCC 9801
Algues : Statique
10 Chlorella "‘f'?"”s Mortier Non - En surface - - - Cste - (capillarité) [35]
Cyanobactéries : &
Oscillatoria laetevirens Brumisation
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Echantillons Incubation Conditions
N Oreanismes Nature, forme ViR e Stérilisation inoculation Mied Eclairage T (°C) HR (%) Durée d hvdr_O- Ret
! Traitements B ? ynamique
Algue verte :
11 Stlchococcqs.baallar/s . , Non, En surface - 2042 4 mois Statique [40]
Cyanobactérie : Roches calcaires évoquée . .
. . Lumiére du jour
Gloeocapsa alpina et siliceuses
12 4,40x1 cm Non Da'n's le 2242 - Stath'ue . (76]
Biofilm phototrophe 4x1x4 cm Par milieu Brumisation
o P P 4,40x2 cm Sutooave BG11 12h-12hj-n 3 mois 1], (7]
13 En surface 1200 lux 2042 Statique [78]I !
(OSRAM Fluora)
Algue verte :
A B4 N .
14 patococa,ls. Roches calcaires Non , onl En surface BG11 Contmtf : 28 - 1 mois Statique [42]
cyanobactérie : évoquée 50 pumol.m2.s1
Lyngbya B2
Algue verte : Roches calcaires
Pl CvB4 . N BG11 et . .
15 eurococctljs. et siliceuses, Non . onl En surface ? 100 pE.m2.st 30 - 28 jours | Statique [52]
Cyanobactérie : briques évoquée Kolkwit
Lyngbya CCB2 q
Autres essais : Etudes écologiques des biofilms phototrophes
Plagues de Nettoyage Eau du Dynamique :
Biofilm phototrophe a . R détergent + Dans le robinet 16h-8h j-n Eau: 7 bioréacteur
16 polyéthyléne - . . . L oo 16-23 . . [17], [79]
naturel ringage a milieu enrichie 18043 umol.m=2.st 100 semaines | annulaire
100x50x5 mm ) .
I'eau (N, P,S) rotatif
Dynamique :
17 | Eau de riviere Plaques de i i Da.n.s le E.a\l.J‘de i 1742 Eau: 84Jours bloreac.teur (80]
polycarbonate milieu riviere 100 24 mois annulaire
rotatif
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Surtout, ils ne prennent pas en compte l'existence de phénomenes de synergie et de
concurrence entre les microorganismes, qui gouvernent le comportement des biofilms.

Trés peu d’études ont utilisé des biofilms naturels comme source de microorganismes pour
inoculer les essais [75], [76]. Les biofilms sont recueillis in situ sur la surface des
murs/monuments et une culture liquide est ensuite préparée a partir de ces biofilms et
utilisée pour les essais. Cette démarche présente I'avantage de ne pas étre d’office sélective
puisque I'ensemble des organismes colonisateurs dans la nature est introduit dans I'essai. Il
est néanmoins a noter que les conditions de l'essai (chimie du milieu, température,
luminosité...) peuvent elles-mémes s’avérer sélectives en favorisant certains organismes par
rapport a d’autres voire méme en inhibant certains. Cet aspect est inévitable puisque les
conditions de I'essai en laboratoire different forcément des conditions naturelles. Ceci est non
seulement d( a l'infaisabilité technique mais de prime abord a la nature accélérée de I'essai :
c’est le changement des conditions qui le rend accéléré. Malgré cela, ce type d’essai reste plus
fidele a la réalité que les essais mono-espéces et les résultats montrent que les biofilms
obtenus sont similaires a ceux observés en milieu naturel [44]. Ceci explique I'utilisation de ce
type d’inoculation pour des études écologiques de biofilms [79].

En termes de milieu de culture, des milieux purement synthétiques (eau pure + ajouts) sont
trés majoritairement employés avec largement en téte le milieu BG11 mais aussi les milieux
Bold et Walne. Guillite et Dreesen [34] ont utilisé de I’eau du robinet enrichie en nutriments.
Dans le cadre d’études écologiques sur les biofilms phototrophes en riviere, Paule et al. [79]
ont également utilisé de I'’eau du robinet enrichie. Lawrence et al. [80] ont utilisé de I'eau de
riviere, sans ajout, comme milieu et également comme source d’apport de microorganismes.

Méme si elle est modifiée par un enrichissement, I’eau naturelle reste plus proche du milieu
naturel qu’un milieu de culture purement synthétique. Son usage, sans stérilisation, permet
également d’introduire dans I'essai I'ensemble des microorganismes présents naturellement
a leur état planctonique, a la différence de l'inoculation par un biofilm naturel, ou les
organismes sont introduits dans leur état sessile. L'usage de I’eau de riviere comme milieu de
culture et source d’organismes semble ainsi présenter le meilleur potentiel de simulation des
conditions réelles.

Un autre aspect important dans la qualité de simulation du milieu est lié aux conditions
hydrodynamiques de |'essai. La majorité des essais réalisés sur des matériaux cimentaires
pour I'étude de I'encrassement des facades de batiments sont des essais dynamiques de
ruissellement. lls utilisent tous des dispositifs expérimentaux plus ou moins similaires
permettant de simuler le ruissellement des eaux pluviales sur les fagades. Un exemple de ces
dispositifs, utilisé par Barberousse et al. [37], est présenté sur la Figure 1.16. Une culture
liguide des microorganismes testés vient ruisseler sur la surface des échantillons par
intermittence a intervalles réguliers. Les organismes de cette culture viennent ainsi
s’accrocher sur les surfaces et les colonisent. Dans ce type d’essai, I'humidité et les
microorganismes sont apportés par le flux d’eau (milieu).
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Figure 1.16 : dispositif expérimental d’un essai dynamique de ruissellement [37].

L'autre type principal d’essais consiste en des essais statiques (I’eau est stagnante, il n’y a pas
d’écoulement) ol les microorganismes sont directement inoculés sur les surfaces étudiées, et
I'humidité est apportée par remontée capillaire. Ces essais simulent notamment
I’'encrassement des parties de mur proches du sol lorsque ce dernier est trées humide. S'ils
n‘ont été que trés peu utilisés pour des matériaux cimentaires [35], [43], [73], il s’agit des
essais les plus courants dans I'étude des roches formant les monuments. Un autre type
d’essais beaucoup moins courant se distingue par un apport d’humidité par brumisation [35],
[43], [76]. Cet essai simule également la pluie (plus faible par rapport a l'essai de
ruissellement) ou encore la brume/brouillard. Les microorganismes sont directement inoculés
en surface [43] ou alors apportés en suspension dans le liquide humidifiant [76].

La présente étude portant sur I’'encrassement en eau de riviere, les conditions a simuler sont
des conditions dynamiques d’écoulement. Parmi les essais cités de biocolonisation sur
matériaux de construction, 'essai de ruissellement est celui qui s’en approche le plus mais
reste tout de méme éloigné des conditions en riviere. Les essais réalisés dans le cadre d’études
écologiques sont mieux disposés a simuler ces conditions. Ceci est le cas des bioréacteurs
annulaires rotatifs cités dans le Tableau 1.1 [79], [80], mais également d’autres dispositifs
comme des microcosmes [17], [81] ou des canaux artificiels de laboratoires.

Pour les conditions d’incubation, les températures sont globalement modérées variant entre
15 et 30°C. L'humidité relative est élevée, variant entre 80 et 100%, ce qui favorise le
développement des organismes. Tres peu d’essais exploitent la lumiere du jour et la majorité
applique des cycles d’éclairage artificiels dont la photopériode est principalement de 12h et
plus rarement de 16h. Ces éclairages sont assurés par des tubes fluorescents de lumiere
blanche et/ou de spectre favorable a la photosynthése (OSRAM Fluora, Sylvania Grolux) avec
des niveaux d’éclairement variables d’un essai a l'autre.

2.3 Labiodétérioration

2.3.1 Mécanismes de biodétérioration

La biodétérioration des matériaux cimentaires par les microorganismes et les biofilms qu’ils
forment peut avoir lieu a travers plusieurs mécanismes différents [82]—[85]. Ces mécanismes
peuvent étre répartis en deux familles selon la nature physique ou chimique de leur action.
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2.3.1.1 Biodétérioration de nature physique

Le biofilm colonisant la surface d’'un matériau peut exercer sur celui-ci des actions physiques
dont certaines sont schématisées sur la Figure 1.17. Pouvant contenir par exemple des
protéines et des glucides colloidaux au sein de la matrice extracellulaire EPS, il est susceptible
de gonfler et de se contracter, ce qui engendre une pression mécanique sur la matiere [83].
En altérant les propriétés thermo-hygriques du matériau, les biofilms augmentent aussi sa
susceptibilité vis-a-vis des processus de détérioration physique « abiotique » tels que le gel-
dégel et la pression engendrée par la précipitation des sels [82], [83]. De plus, certains
organismes, parties d’organismes (rhizoides, hyphes de champignons et lichens...), ou parties
du biofilm (EPS, protéines...) peuvent pénétrer dans le réseau poreux et fissures du matériau
et exercer une pression interne [83]—[85]. Il s’agit d’'une colonisation endolithique [77], [85],
[86]. Ces différentes pressions mécaniques dues a la biocolonisation peuvent provoquer
I’élargissement des pores, I'augmentation de la porosité, la fissuration ou encore I'éclatement
et I'écaillage du matériau d’autant plus que les matériaux cimentaires sont peu résistants a la
traction [34], [83], [85].

Par ailleurs, le biofilm peut aussi accentuer le phénomene d’érosion étant donné les fortes
liaisons qu’il établit avec la surface du matériau (a travers les EPS) : le détachement du biofilm
s’accompagne donc d’un détachement de grains de cette surface [34], [87].

Biodégradation par érosion (ou cisaillement)

Biodégradation par pénétration
(pression interne)

== Mousses +
Diatomées

Bactéries

?A Béton

Figure 1.17 : biodétérioration de nature physique du béton [34].

2.3.1.2 Biodétérioration de nature chimique

Les microorganismes peuvent affecter les matériaux de construction colonisés a travers leur
activité métabolique et ce d’'une maniére directe ou indirecte. L’action indirecte se fait par le
biais des produits métaboliques que secrétent les microorganismes dans leur milieu
environnant et qui peuvent étre agressifs vis-a-vis des phases constituantes du matériau
cimentaire et conduire ainsi a sa détérioration. Parmi les substances agressives, les acides
(organiques et inorganiques, comme les acides sulfurique [88] ou nitrique [89]) sont les plus
connus et les plus étudiés pour leur pouvoir détériorant.
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D’autre part, I'action directe se manifeste par |'extraction de certaines ressources nécessaires
aux microorganismes directement a partir de la matrice minérale du matériau ce qui altére ce
dernier. Ceci a notamment été rapporté pour des cations de fer et de manganése par des
processus de type redox [77], [83], [85].

En ce qui concerne l'action indirecte, les réactions entre les produits métaboliques et les
phases constituant le matériau (principalement la matrice cimentaire et ses phases les plus
réactives dont la Portlandite) donnent lieu a la formation de produits qu’on appelle « produits
de détérioration ». La formation de ces produits entraine en effet une détérioration du
matériau dont la nature (fissuration, désintégration, dégradation des propriétés
mécaniques...) dépend notamment de la nature de ces produits. On distingue de ce fait deux
principaux types de produits de détérioration : expansifs et solubles.

» Formation de produits de détérioration expansifs

Les produits de détérioration expansifs occupent un volume supérieur a celui occupé par les
phases réactives initialement présentes avant la réaction. Cette expansion conduit a
I’'augmentation des contraintes internes au sein du matériau, ce qui peut alors causer son
éclatement (fissuration, écaillement) compte tenu de la faible résistance des matériaux
cimentaires aux contraintes de traction (environ 1/10°™ de leur résistance a la
compression) [26].

Un exemple trés largement étudié est celui de la détérioration des bétons dans les réseaux
d’assainissement [24], [26], [88]. Les bactéries sulfo-oxydantes BSO du genre Thiobacilli
métabolisent de I'acide sulfurique a partir de composés soufrés tres présents dans ce milieu
particulier. L'acide sulfurique réagit avec la Portlandite de la matrice cimentaire pour former
du gypse, ce qui s’"accompagne d’'une augmentation de volume d’un facteur de 2,2. Une partie
du gypse formé réagit ensuite avec I'aluminate tricalcique C3A pour former de I'ettringite [88]
augmentant d’avantage le volume par un facteur estimé entre 2 et 7 [88]. La formation de ces
produits expansifs (gypse et ettringite) induit de ce fait une augmentation des contraintes
internes entrainant I’éclatement du matériau [88], [90].

En dehors de leur nature expansive, ces produits de détérioration présentent aussi de faibles
propriétés mécaniques, ce qui entraine une chute de la résistance a la compression du
matériau en plus d’une vulnérabilité accrue vis-a-vis de I'érosion [91].

» Formation de produits de détérioration solubles

Comme leur nom l'indique, les produits de détérioration solubles peuvent se dissoudre ou
étre lixiviés par le milieu environnant (eau) ou encore y relarguer leurs ions. C'est le cas par
exemple du nitrate de calcium produit par une attaque d’acide nitrique secrété par des
bactéries nitrifiantes (comme Nitrobacter et Nitrosomonas) [92] ou de I'acétate de calcium
produit par une attaque d’acide acétique secrété par le champignon Aspergillus Niger [89].
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La dissolution de la matrice cimentaire entraine une perte de masse, une augmentation de sa
porosité et une dégradation de ses performances mécaniques pouvant aller jusqu’a sa
désintégration. La matrice cimentaire assurant la cohésion entre les différents agrégats, sa
désintégration mene a la détérioration du matériau dans sa globalité ce qui représente un
risque majeur pour ses fonctions de structure.

2.3.2 Epaisseurs détériorées

A travers les différents mécanismes cités ci-dessus, la biodétérioration affecte principalement
la surface des matériaux cimentaires et s’étend sur une certaine épaisseur en dessous de cette
surface. Si elle dépend bien entendu de la durée d’exposition, cette épaisseur reste
relativement faible vis-a-vis des dimensions des structures sur des échelles de quelques
années en milieu naturel (hors conditions extrémes) ou de quelques mois en conditions
accélérées en laboratoire.

Le Tableau 1.2 répertorie quelques mesures d’épaisseurs de couches dégradées sur des pates
de ciment soumises a la biodétérioration dans des conditions variées. Ces épaisseurs sont de
'ordre du millimétre. La colonisation endolithique, principale responsable de Ia
biodétérioration de nature physique, est également connue pour pénétrer a des profondeurs
de quelques millimeétres sous la surface [77], [83].

Tableau 1.2 : épaisseurs de couches biodétériorées.

Milieu Echantillons Durée Epaisseur Réf.
Milieu propice a Pate de ciment
propic CEMI525N | 15mois | ~5mm | [93]
Aspergillus niger
CP2
Solution de 5 acides Pste de ciment
organiques (0,28 mol.L'! - 4 semaines | ~2mm [94]
CEMI152.5R
pH = 4)
Milieu propice a Pate de ciment . o
Escherichia coli CEMI525R | Asemaines | ~1,3mm | [95]

2.3.3 Implication des microorganismes étudiés

L'implication des bactéries sulfurogenes (BSO, BSR et BTR) dans la biodétérioration des
matériaux cimentaires est bien établie dans des environnements particuliers. Ceci est
particulierement le cas dans les réseaux d’assainissement charriant des eaux usées riches en
sulfates, ou cette problématique a été trés largement étudiée [24]. Peu d’études existent
néanmoins pour des milieux plus communs comme les eaux de rivieres. Parmi ces études,
certaines ont abordé la biodétérioration dans les piles de ponts et ont établi une corrélation
entre la présence de BSO produisant de I'acide sulfurique sur des bétons, et I'état de
détérioration de ces derniers [96]—[98].

Pour les biofilms phototrophes et les microorganismes qui les forment, la majorité des études
s’est limitée a I'aspect inesthétique engendré par la colonisation. Cet aspect a en effet été
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longtemps considéré comme la seule forme de biodétérioration provoquée par ce type
d’organismes. Toutefois, d’autres études ont pu démontrer un potentiel significatif de
détérioration imputable aux microorganismes phototrophes [77], [83], [85]. Miller et al. [77]
ont démontré qu’ils peuvent pénétrer et se développer a I'intérieur des roches (colonisation
endolithique) entrainant ainsi une biodétérioration de nature physique. Les auteurs ont
également montré une action de nature chimique puisque les microorganismes étudiés
(algues et cyanobactéries) dissolvent la matrice minérale de la roche (la calcite), augmentent
sa porosité et participent a sa désintégration. Des cavités creusées par ces organismes ont
méme été observées par microscopie électronique [77]. D’autres études ont aussi mis en
évidence la sécrétion par des phototrophes d’acides organiques agressifs notamment vis-a-vis
du calcaire et du marbre [83].

Par ailleurs, les microorganismes phototrophes sont souvent cités pour étre pionniers dans la
colonisation des matériaux de construction et ce notamment grace a leur caractére
autotrophe ne nécessitant pas la présence de matiére organique. Leur installation sur la
surface du substrat et le biofilm qu’ils forment favorisent le développement d’autres
communautés microbiennes en fournissant de la matiére organique aux hétérotrophes ainsi
qgue des niches écologiques a d’autres especes. De ce fait, le développement de
microorganismes agressifs peut se trouver favorisé par le biofilm phototrophe, ce qui amplifie
encore son pouvoir de biodétérioration [83], [85].

3 Indentation des matériaux cimentaires

La biodétérioration des matériaux cimentaires est un phénoméne qui les touche en surface.
Du fait de I'épaisseur relativement faible de la couche affectée, la dégradation des propriétés
mécaniques de ces matériaux sous I'action de microorganismes colonisant leurs surfaces n’est
pas visible/mesurable par les essais classiques (essentiellement de compression) pratiqués sur
des échantillons dont le volume est trés grand devant celui affecté. La contribution de la
couche dégradée est en effet négligeable. Ainsi, et afin de pouvoir mettre en évidence et
guantifier la dégradation des propriétés mécaniques des matériaux cimentaires biodétériorés,
il semble intéressant de s’orienter vers I'indentation.

Cette derniere partie du premier chapitre revient tout d’abord sur I'essai d’indentation en
mettant I'accent sur les méthodes employées pour en extraire les propriétés mécaniques du
matériau (notamment le module d’élasticité). Dans un deuxiéme temps, l'usage de cette
technique pour les matériaux cimentaires est abordé. Ces matériaux sont en effet poreux, a
surface rugueuse et d’une grande hétérogénéité et toutes ces caractéristiques représentent
en premiere approche des inconvénients pour I'essai d’indentation. Néanmoins, on trouve
dans la littérature plusieurs cas olU cet essai est appliqué aux matériaux cimentaires ou
d’autres matériaux qui s’en approchent comme les roches. Un usage pour I'étude de la
biodétérioration est méme reporté [93].
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3.1 Technique d’indentation

3.1.1 Généralités

L'indentation est la technique la plus utilisée pour la mesure de dureté des matériaux. Elle
consiste a appliquer une charge connue pour presser une pointe indéformable (indenteur) de
géométrie connue (conique, pyramidale, sphérique...) perpendiculairement a la surface du
matériau a tester, le matériau constituant 'indenteur (souvent du diamant) ayant une grande
dureté et des propriétés mécaniques connues. L'indenteur pénétre dans le matériau et est
ensuite retiré (décharge), laissant une empreinte résiduelle sur sa surface. Pour la mesure
conventionnelle de dureté, les dimensions de cette empreinte sont mesurées et permettent
de calculer la dureté H définie comme le rapport de la charge maximale appliquée sur I'aire
de contact :

H=-y (1.25)

Suivant I'échelle des charges maximales appliquées et des profondeurs de pénétration, on
peut distinguer trois domaines de la technique : la macro-indentation, la micro-indentation et
la nano-indentation.

L'essai d’indentation peut également étre instrumenté de facon a ce qu’il permette
d’enregistrer en continu la profondeur de pénétration h et la force appliquée P tout au long
d’un cycle charge-décharge. Ceci permet de tracer une courbe force-pénétration (Figure 1.18).
L'analyse de cette courbe permet de déterminer certaines propriétés mécaniques qui sont
essentiellement la dureté et le module d’élasticité.

Pmax

Charge
Décharge / /

P /

L./

//
b

Figure 1.18 : schéma représentatif d’'une courbe de charge-décharge en fonction du déplacement [99].

h h

3.1.2 Détermination des propriétés mécaniques - modele d’Oliver et Pharr

L'analyse de la courbe force-pénétration ayant pour objet la détermination des propriétés
mécaniques reléve de la mécanique du contact. La Figure 1.19 schématise la gé¢ométrie d’'une
surface plane pénétrée par un indenteur (ici conique) sous l'action d’une force normale
appliquée P. La profondeur de pénétration est notée h et se décompose en une profondeur
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de contact notée h, et un déplacement élastique de la surface au périmétre du contact noté
hg :

h = hg + h, (1.26)
Indenteur *p Surface initiale
a
Ap -
-?

Surface sous charge

Figure 1.19 : schéma représentatif d’une coupe a travers une indentation illustrant les différents paramétres
mis en jeu dans I'analyse. Adapté de [99].

La surface réelle de contact entre I'indenteur et I’échantillon est notée A, et la projection de
celle-ci sur la surface initiale de I'échantillon est I'aire de contact projetée, et notée 4,,.

Plusieurs approches existent pour le traitement de la courbe force-pénétration et I'extraction
des paramétres mécaniques. La méthode de Cheng et Cheng [100][101] en est un exemple qui
se base sur une approche énergétique en estimant le travail des forces par les aires sous la
courbe. Néanmoins, c’est le modele d’Oliver et Pharr [102] qui est de loin le plus largement
utilisé et ce pour les différents types de matériaux étudiés dans la littérature.

Ce modele est une extension de la méthode proposée par Doerner et Nix [103]. Il passe par la
détermination de I'aire de contact projetée. Par des considérations géométriques, dans le cas
d’un indenteur parfait, I'aire de contact projetée A, s’exprime en fonction de la profondeur

de contact h, :

Ap =Coh.* (1.27)

ou C, est une constante qui dépend de la géométrie de I'indenteur (ex. Cy, = 24,5 pour un
indenteur Berkovich). Dans la réalité, les indenteurs ne sont pas parfaits et leurs pointes
représentent notamment une certaine courbure. Pour tenir compte du « défaut de pointe »,
Oliver et Pharr [102] ont proposé la relation semi-empirique suivante :

1
Ap = CO ) hcz + Cl ) h’C + CZ ' hcl/z + C3 ' hC1/4 + -4+ Cg b hC /27 (|.28)

ou les coefficients C; a Cg traduisent les imperfections alors que C, est celui qui correspond a
I'indenteur parfait. Ces différents coefficients sont déterminés expérimentalement pour un
indenteur donné en indentant un matériau de propriétés mécaniques connues.

A partir de la courbe force-pénétration (Figure 1.18) obtenue expérimentalement, deux
parameétres sont extraits [99] :
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— larigidité S : elle correspond a la pente de la courbe de décharge (élastique) au sommet

T . dpP e .
(charge et pénétration maximales) : § = — . Cette rigidité mesurée est une grandeur

hmax

d’ensemble qui tient compte de la rigidité du couple échantillon-pointe notée S; mais

également de celle de I'appareil notée S,,, : C = C; + C,,, ou C est la complaisance, inverse
s _ 1. _ 1 _ 1

de larigidité (C =3 C; = si’Cm Sm)'

A la différence de la méthode de Doerner et Nix, qui suppose linéaire le début de la courbe

de décharge (approximation du poingon plat), celle d’Oliver et Pharr considére que la

courbe de décharge suit une loi de puissance de la forme P = a - (h— hf)™ ol a et m

sont des constantes d’ajustement du modéle.

— La pénétration maximale hy,,, correspondant a la charge maximale P4y :

hinax = Ps max + Pe max OU As max €t e max SONt respectivement les profondeurs h; et h,
a charge maximale P, qy-

Les deux parameétres pertinents sont S; et h. ;ax, ilS sont déterminés a partir de S et hy, -
D’une part, la complaisance C,, de I'appareil est déterminée par essais sur un matériau de
propriétés mécaniques connues, ce qui permet de calculer S;. D’autre part, le déplacement
élastique de la surface (profondeur de non contact) hg 4, €St évalué en appliquant la solution
de Sneddon [104], ce qui, utilisant I'équation 1.26, permet d’écrire la profondeur de contact
comme suit :

Pmax

he max = Rmax — € S, (1.29)

ou € est un facteur dépendant de la ggé¢ométrie de I'indenteur [105].

Ces deux parameétres (S; et h.max) permettent de calculer les paramétres mécaniques
suivants [105] :

— Ladureté H, donnée par:

P max

= Ap (hc max) (1.30)

— Le module d’élasticité réduit E,, qui prend en compte non seulement I'élasticité de
I’échantillon mais également celle de la pointe. Il est défini par :

1—1/2 1—Vi2

1
R +

61



Chapitre | : matériaux cimentaires, bioréceptivité et biodétérioration

ou v; et E; sont respectivement le coefficient de Poisson et le module d’élasticité de la pointe
et v et E sont les mémes grandeurs correspondant au matériau testé!l. Ce module réduit est
calculé grace a la relation suivante :

2
S, = ﬁﬁEr Ap(Re maz) (1.32)

ou [ est une constante qui dépend de la géométrie de I'indenteur. v; et E; étant connues, la
connaissance ou l'estimation de v permet de déterminer le module d’élasticité du matériau
testé E. Des études de sensibilité des parameétres [106][107] montrent que le coefficient de
Poisson est peu sensible, c'est-a-dire que I'effet de sa variation est moindre. De ce fait, il n’est
pas nécessaire de déterminer avec précision ce parametre et il suffit généralement de lui
affecter une valeur estimée raisonnable [106][107][108][109]. L’aire de contact projetée est
calculée a partir de I’équation .27 ou de I'’équation 1.28 que la précision I'exige.

Quand lindenteur employé est plat (cylindrique), comme dans certaines études
[110][106][107], I'aire de contact projetée A, est constante et se confond a la surface réelle
de contact A,. Elle n’est autre que la section du cylindre (4, = nD?/4 ; ou D est le diamétre
du cylindre). L’équation 1.32 se trouve donc simplifiée donnant, en négligeant I’élasticité de
I'indenteur et la rigidité de I'appareil, le modéle de Boussinesq :

E-D
S=1"2 (1.33)

3.2 Indentation sur les matériaux cimentaires

Les différentes méthodes et approches évoquées ci-dessus reposent sur des modeles de la
mécanique de contact supposant un caractére homogéne et isotrope du matériau indenté.
Les roches, ou encore les matériaux cimentaires, n’entrent pas dans le cadre de ces
hypothéses présentant notamment une grande hétérogénéité de par leur porosité et leur
microstructure multiphasique.

Toutefois, la technique d’indentation a été utilisée avec succés sur ces matériaux, ainsi que
d’autres matériaux hétérogenes, faisant I'objet de nombreuses études dont I'objectif est de
déterminer, a différentes échelles, leurs caractéristiques mécaniques. La technique de la grille
de nano-indentation a notamment été tres développée et largement utilisée pour I'étude des
caractéristiques mécaniques des différentes phases cimentaires (C-S-H, Portlandite...) [108],
[111]-[114]. D’autres travaux ont utilisé la micro-indentation pour I'étude des matériaux
cimentaires a des échelles plus larges correspondant a celles de la pate cimentaire. La Figure
1.20 en représente un exemple aux deux échelles.

11 Dans la littérature, on utilise également le terme « module d’indentation », noté M, qui est généralement
E

1-v2’
I'indenteur. Le coefficient de Poisson et le module d’élasticité du matériau testé sont donc respectivement notés
vetE.

défini par: M = Cette définition suppose en fait que I'on néglige la contribution de I'élasticité de
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Figure 1.20 : (gauche) micrographie d’empreintes résiduelles laissées sur une pate de ciment par : une grille
de 20x20 nano-indentations avec un espacement de 3 um et deux micro-indentations [115] ; (droite
empreinte de micro-indentation observée au MEB [116].

Les parameétres d’indentation (les dimensions de l'indenteur, I'espacement des points
indentés et surtout la profondeur maximale de pénétration...) doivent étre minutieusement
choisis afin d’obtenir des résultats exploitables et pertinents. En effet, le modéle de contact
mécanique sur lequel s’appuie I'analyse inverse pour la détermination des propriétés
mécaniques est fondé sur une réponse mécanique homogéne du matériau indenté. Les
matériaux cimentaires étant hétérogénes, il est nécessaire de se placer dans une échelle ou le
volume sollicité du matériau (Figure 1.21) peut étre assimilé a un volume homogéene du point
de vue de sa réponse mécanique. Ces aspects d’échelle en lien avec la microstructure sont
abordés dans la partie suivante.

3.2.1 Parameétres d’'indentation et microstructure

L'essai d’'indentation a pour objectif de déterminer les caractéristiques d’'une phase donnée
du matériau. Cette phase est ici désignée par « phase d’intérét ». Il peut s’agir, a titre
d’exemples, des hydrates (ou anhydres) de la pate cimentaire (C-S-H, Portlandite...), de la pate
cimentaire dans sa globalité, ou encore de la couche détériorée du matériau, comme dans le
cadre de ces travaux.

Si D désigne la dimension caractéristique de la phase d’intérét et h la profondeur maximale
d’indentation, selon le rapport h/D, deux configurations de I'essai d’indentation se montrent
d’intérét dans la littérature [117] :

» Sih<KD

Dans ce cas, une indentation qui se fait sur la surface de la phase d’intérét (comme représenté
sur la Figure 1.21(a)) sollicite un micro-volume inclus dans cette phase et donne donc accés
aux propriétés mécaniques de celle-ci. Si cette condition s’applique a toutes les n phases
présentes sur la surface du matériau (h < D,,;,,), il s’agit du domaine d’application de la grille
d’indentation évoquée ci-dessus. Une analyse statistique des résultats de toutes les
indentations de la grille permet de déterminer les propriétés de chacune des n phases ainsi
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que leurs fractions surfaciques (Figure 1.22(b)). La grille doit aussi respecter d’autres
conditions surtout en termes d’espacement entre les points. Cet espacement doit étre
suffisamment large de facon a éviter le chevauchement des volumes sollicités par deux
indentations voisines et ainsi I'interaction mécanique d’indentations voisines.
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Figure 1.21 : grille d’indentation sur un systeme hétérogéene ou le micro-volume sollicité (hachuré) est soit (a)
plus petit ou (b) plus grand que la dimension caractéristique D de la phase d’intérét [114].

D’une facon plus précise, la condition: h < D/10 , connue comme la regle de Buckle ou
encore la «régle d’or 11—0», est largement répandue dans la littérature [112][115][117].

Durst et al. [118] ont également proposé une limite qui est en I'occurrence moins exigeante :

D N - o b
h < /max(4; 2 cot §) Y 6 est le demi-angle du céne équivalent™.

Le rayon de l'indentation (ou du contact) a, représenté sur la Figure 1.19, lié a la profondeur
d’indentation, doit donc également étre trés petit devant D (a < D). Constantinides et al.
[117] estiment par exemple que la dimension caractéristique de ce volume est de I'ordre de :
max(h, a).

Aussi, la profondeur maximale d’indentation doit étre trés grande devant la dimension
caractéristique d de la plus grande hétérogénéité présente dans la phase inspectée considérée
comme homogeéne (d < h) [112]. Il peut s’agir par exemple de la dimension caractéristique
des pores de gel quand la phase inspectée est un C-S-H [113] ou de la dimension des pores

12 Le cbne équivalent d’un indenteur pyramidal (Berkovich, Vickers...) est le céne qui aurait le méme rapport
A,/h? que la pyramide [99].
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capillaires ou des phases cimentaires quand la phase d’intérét est la pate cimentaire. Cette
condition est connue comme celle de séparabilité des échelles'? [117].

» Sih>D

Dans ce cas, et si cette relation est vraie pour toutes les phases formant le matériau
(h > Dyp4x), le volume sollicité par I'indenteur est composé de phases différentes (plusieurs
particules de chacune des n phases) et peut probablement étre considéré comme
mécaniquement homogene. Ceci permet de déterminer a partir de I'indentation les propriétés
mécaniques du matériau composite homogénéisé (Figure 1.22(a)) (comme la pate cimentaire
composée d’hydrates, anhydres et porosité).

Durst et al. [118] proposent la condition plus précise h > 2D cot8 pour I'obtention des
propriétés du matériau composite homogénéisé. On trouve également d’autres limites
comme h > 6D [112] dans la littérature.

Dans le cas ou h et D sont du méme ordre de grandeur, ce qui correspond au cas intermédiaire
10

les résultats de l'indentation et il devient tres difficile d’en extraire des informations
significatives et fiables. La Figure 1.21(b) est une illustration de ce cas.

. (1 . .
entre les deux cas développés ( < h/D < 2cot 9), la microstructure influence beaucoup
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Figure 1.22 : schéma du principe de la grille d’indentation pour un matériau hétérogene : (a) a grande
profondeur de pénétration (h > D) sont déterminés les propriétés du matériau homogénéisé, (b) une petite
profondeur de pénétration (h << D) donne accés aux propriétés individuelles de chaque phase! [117].

13 La condition de séparabilité des échelles est toujours applicable, non seulement pour h < D. Elle s’écrit d’une
facon générale: d K L « (h,a,D) [117] ou L est la dimension caractéristique du « volume élémentaire
représentatif » qui est le plus petit volume pouvant étre considéré comme homogéne (a une échelle donnée).
14 3R sur la figure est une estimation de la dimension caractéristique du volume sollicité pour un indenteur de
type Berkovich.
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3.2.2 Précautions sur la rugosité

La théorie de la mécanique du contact sur laquelle repose I'analyse des résultats
expérimentaux de l'indentation est basée sur l'indentation d’'un demi-espace infini dont la
surface est initialement parfaitement plane (comprendre lisse). Cette régularité n’est pas
accessible dans la réalité et notamment avec les matériaux cimentaires qui présentent
systématiquement une rugosité. Ceci engendre des écarts par rapport au comportement
théorique, dont l'une des sources principales est la surestimation de la surface réelle de
contact. Les surfaces indentées doivent donc présenter un minimum acceptable de régularité
se traduisant par une rugosité réduite. En pratique, les matériaux cimentaires sont donc
généralement polis afin d’abaisser cette rugosité.

Certaines études se sont penchées sur la détermination d’un seuil tolérable de rugosité de
facon a obtenir des résultats assez fiables et précis. Miller et al. [119] ont proposé un tel seuil
pour des essais de nano-indentation. Selon leur critere, la rugosité quadratique moyenne R,
de I"échantillon, calculée sur une surface carrée S de coté égal a 200 fois la profondeur
moyenne  d’indentation de la phase dominante du  matériau  hp,,,
(S = (200 h)?) doit étre inférieure au cinquieme de cette profondeur moyenne :
Rq < hmoy/5.

Trtik et al. [9] reportent que selon I'annexe E d’ISO 14457-1, la rugosité moyenne de surface
R, doit étre inférieure au vingtieme de la profondeur maximale d’indentation h,,,, :
R, < hypgyr/20.

3.2.3 Principales utilisations présentées dans la littérature

L'indentation sur les matériaux cimentaires est utilisée dans plusieurs études a des fins
diverses et variées. La technique de grille de nano-indentation est sans doute la plus
largement présente dans la littérature, mais celle-ci, en termes d’échelle, ne présente pas
d’intérét particulier pour la présente étude.

En se limitant a la micro-indentation, tres peu d’études sont reportées. L'application qui se
rapproche le plus de I'objet de cette synthese bibliographique, a savoir la mise en évidence et
la quantification de la dégradation des propriétés mécaniques par biodétérioration, est
I’étude menée par Lajili et al. [93], qui s’est intéressée a un test accéléré de biolixiviation d’'une
pate de ciment par le champignon Aspergillus Niger. Un essai spécifique d’indentation,
dénommée ROCHART® y a été développé pour déterminer les propriétés mécaniques des
pates de ciment altérées. Cette technique permet en effet, selon les auteurs, de déterminer
en particulier le module d’Young dans un intervalle de 15 a 45 GPa. Le module ainsi obtenu,
Erocuart, €st compris entre 0,5E et 1,5E oU E est le module obtenu par essai de compression
avec jauges de contrainte embarquées. L'indenteur utilisé dans cette étude est de type
cylindrique plat avec un diameétre de 1 mm. L' utilisation de cette technique a permis de mettre

15 ROCHART (de I'anglais ROCk HARdness Test) est un dispositif d’essai d’indentation développé pour I'application
aux roches par le professeur J.P. Henry de I'Ecole des Mines d’Alés. Certains détails de cet essai sont donnés par
Wang et al. [120].
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en évidence la chute du module d’élasticité dans la couche affectée par la lixiviation. Il est a
noter que la valeur moyenne du module d’élasticité dans la zone saine du matériau est tres
proche de celle mesurée par essai de compression sur éprouvette (moins de 2% d’erreur). Une
corrélation linéaire a également pu étre établie entre le module d’élasticité et le rapport
Ca0/SiO, déterminé par analyse EDS et affecté par la biolixiviation.

Constantinides [121] s’est limité a un essai sur une seule formulation a base de ciment
Portland blanc en utilisant une pointe Berkovich. L'objectif de cet essai étant de comparer ces
résultats a ceux issus d’'un modele micromécanique alimenté par des résultats de grille de
nano-indentation. Zhang et al. [116], utilisant une pointe Vickers, ont étudié le fluage des
matériaux cimentaires a travers des essais de micro-indentation sur six formulations
différentes (2 ciments et 3 rapports E/C). Sonebi [122] a lui utilisé la micro-indentation pour
étudier les zones de transition interfaciale entre les pates de ciment et les agrégats et établir
un gradient de propriétés mécaniques au sein de la pate.

Enfin, d’autres études ont utilisé des essais classiques de micro-dureté (sans
instrumentalisation) dans divers champs d’application comme par exemple I'étude des zones
de transition interfaciale [123] ou des profils de carbonatation [124].

4  Conclusions intermédiaires

L’étude bibliographique réalisée dans ce chapitre a permis de déterminer les parameétres les
plus importants des matériaux cimentaires influencant leur bioréceptivité. La rugosité, la
porosité et le pH de surface ont ainsi été choisis pour étre explorés dans le cadre de ce travail
de these.

Les différents travaux ayant étudié I'influence de la rugosité des matériaux cimentaires et des
roches se sont basés sur les parametres d’amplitude et plus spécifiquement la rugosité
moyenne arithmétique R,,. Ce type de parametres ne décrit en réalité qu’un seul aspect de la
rugosité et semble donc insuffisant pour la caractériser et analyser son influence sur la
biocolonisation.

L'étude bibliographique a été élargie a d’autres types de biocolonisation avec des
microorganismes, des matériaux et des milieux différents. Elle s’est avérée bien plus fournie
gue celle concernant les matériaux cimentaires en ce qui concerne l'influence de la rugosité.
Cela a principalement permis de conclure sur l'importance majeure des parameétres
d’espacement de la rugosité faisant apparaitre ainsi linsuffisance des parameétres
d’amplitude. Cependant, la majorité des travaux et des modeles proposés est consacrée a la
biocolonisation de surfaces micro-texturées. De ce fait ils ne sont pas adaptés a I'étude de Ia
bioréceptivité des surfaces a rugosité non controlée (brutes, naturelles) comme c’est le cas
des surfaces cimentaires. C'est pourquoi plusieurs parameétres de rugosité de différentes
natures (amplitude, espacement, hybrides) sont pris en compte dans ce travail afin de
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caractériser au mieux la topographie de la surface et d’apporter une meilleure compréhension
de son influence sur la bioréceptivité.

La plupart des travaux sur la biocolonisation phototrophe des matériaux cimentaires
concernent la lutte contre I'encrassement biologique des facades des batiments. Le type
d’essai le plus courant simule les conditions de ruissellement d’eau de pluie sur les fagades.
Les autres essais ont généralement lieu avec un milieu statique.

Les essais statiques ou de ruissellement ne sont pas adaptés a I'étude de la colonisation des
parties de structures immergées dans les eaux de rivieres. Les conditions dans ce type de
milieux naturels sont donc constamment dynamiques et saturées en eau ce qui n’est pas le
cas pour les deux types d’essais évoqués ci-dessus. S’il est partiellement dynamique
(généralement une a deux heures par journée), I'essai de ruissellement provoque une
alternance de phases séches et humides, amplifiant ainsi le réle de la porosité comme
réservoir d’humidité ce qui pourrait probablement dissimuler le réle de la rugosité dans la
biocolonisation.

Un nouvel essai de biocolonisation phototrophe doit donc étre mis en place pour ces travaux
de these afin de simuler les conditions immergées en eau de riviere.

Enfin, I'étude de la littérature sur I'indentation des matériaux cimentaires a permis de retenir
cette technique pour I’évaluation de la détérioration surfacique des pates de ciment. L'objectif
étant atermes d’évaluer la dégradation des parametres mécaniques de matériaux cimentaires
biodétériorés.
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1 Matériaux étudiés

1.1 Formulations
Les échantillons sont des pates de ciment de douze formulations différentes : trois rapports
E/C (0,3 ;0,4 et 0,5) sont utilisés pour chacune des quatre nuances cimentaires suivantes :

— CEMI152,5N;

— CEM /A 42,5 N-LH;

— CEMV/A (S-V) 32,5 N LH;

— Ciment d’aluminates de calcium (norme EN 14647).

Les fiches produit de ces ciments sont données en Annexe 3 et leurs compositions chimiques
respectives sont présentées dans le Tableau Il.1. Ces ciments seront respectivement notés
CEM I, CEM Ill, CEM V et CAC dans ce manuscrit.

Tableau I1.1 : composition chimique en pourcentages massique des différents ciments étudiés (nc = non
communiqué).

CEMI1 | CEMIIl | CEMV CAC

SiOz 19,8 28,9 29,3 3,5-5,5
Al;03 4,5 8,7 10,1 37,5-41,0
Fe203 3,2 1,9 3,6 13,0-17,5
Cao 61,3 48,1 44,0 35,5-39,0
MgO 4,6 5,5 4,4 <1,5
TiO2 nc nc nc <4,0
SO3 3,7 2,9 3,0 <0,5
K20 1,1 1,0 1,0 nc
Na,O 0,3 0,4 0,37 nc

Une nomenclature spécifique a été adoptée pour désigner les différentes formulations
(Tableau 11.2).

Tableau I1.2 : nomenclature des formulations.

. e 0,3 0,4 0,5
Ciment
CEM | -3 -4 I-5
CEM 1l -3 -4 -5
CEM V V-3 V-4 V-5
CAC A-3 A-4 A-5

Les choix du ciment de haut fourneau (CEM lll), du ciment composé (CEM V) et du ciment
d’aluminates de calcium (CAC) sont justifiés par leur préconisation dans les milieux
chimiquement agressifs [FD P 18-011]. Le ciment Portland (CEM I) est utilisé comme référence.
Plus de détails sur ces choix sont donnés en Annexe 4 traitant du contexte environnemental
et normatif.
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1.2 Elaboration
Le mélange de ciment et d’eau distillée a été réalisé a I'aide d’un malaxeur tournant a vitesse
lente. Le malaxage se fait en suivant les étapes suivantes (NF EN 196-3) :

— Malaxage du mélange eau — ciment pendant 90 secondes ;
— Raclage des parois du bol ;
— Malaxage pendant 90 secondes.

Un moule en silicone pour 20 échantillons de dimensions 60x28x10 mm?3 a été utilisé.

Avec chaque gachée, deux moules sont remplis. L’un est destiné aux essais de biocolonisation
accélérée et I'autre est destiné aux essais de caractérisation et d’indentation (Figure II.1).
L'opération de moulage s’effectue suivant les étapes suivantes :

— Remplissage du moule et étalage par une spatule ;
— Serrage par 10 chocs sur une table a choc ;

— Remplissage total des moules et étalage ;

— Serrage par 20 chocs ;

— Arasement de la face supérieure par une spatule.

A la suite de la derniére étape, des tiges filetées en nylon ont été piquées & mi-profondeur
dans les échantillons destinés a I’essai de biocolonisation. Elles sont maintenues grace a une
plague en plastique pendant les premiéres 24 heures avant démoulage (Figure 11.1). Ces tiges
servent a fixer les échantillons pendant I'essai a I'aide d’un écrou papillon.

. s
Tigefiletée — /Ecrou Egaon
i ; Plaque
Echantillon ‘I /'D plastique
E|
g Moule
Cale L Surface d’intérét

Figure 11.1 : moulage des échantillons et fixation par tige filetée.
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Les moules ont ensuite été placés dans une chambre de conservation a une humidité relative
HR =95 * 3% et température ambiante (20°+ 3°C). Les échantillons sont démoulés aprés 24h.

1.3 Polissage
La surface d’intérét d’un échantillon est celle dont la bioréceptivité est étudiée. Il s’agit de la
surface vue de dessous lors du moulage (Figure 11.1).

Brute de décoffrage, cette surface est affectée par le contact avec le moule en silicone : des
zones colorées en bleu (couleur du moule) y sont visibles. L'observation de ces zones a
différentes échelles au microscope optique (Figure 1.2) montre la présence d’une couche
superficielle surélevée par rapport au reste de la surface (Figure 11.2(c)).

Figure 1.2 : observation au microscope optique de la couche superficielle formée au contact du moule en
silicone.

La surface d’intérét brute de décoffrage a également fait 'objet d’une étude par analyseur
dynamique de profil de goutte (Kriiss DSA30). Une goutte d’eau est déposée sur la surface
étudiée et son profil est suivi au cours du temps a I'aide d’'une caméra rapide. L’analyse des
images de profil de goutte enregistrées permet de déterminer des paramétres comme le
volume de la goutte ainsi que son angle de contact avec la surface 8, (Figure 11.3). Ces
parametres et leur évolution au cours du temps fournissent des informations sur
I’hydrophobicité de la surface et la porosité du matériau.

L'essai réalisé sur une surface brute de décoffrage a mis en évidence un profil de goutte
n’évoluant pas dans le temps, avec un angle de contact constant 8, < 90 ° (Figure 11.3(a)).
Ceci révele un caractere hydrophobe de la surface et indique I'absence d’absorption de la
goutte par le matériau, contrairement a la surface polie (Figure 1.3(b)). La pate de ciment
durcie étant un matériau poreux, ce constat pourrait témoigner d’'une porosité de surface
colmatée ou modifiée sous I'effet du moule en silicone.
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Surface brute de décoffrage Surface polie

Figure 11.3 : dépot de goutte d’eau sur une surface (a) brute de décoffrage et (b) polie.

Le contact avec le moule affecte la surface en termes d’hydrophobicité et de porosité ou
encore avec la formation d’une couche superficielle. Ces facteurs conditionnent la
bioréceptivité de la surface, ce qui empéche I'étude de linfluence des parametres
intrinseques du matériau. Le polissage, permettant de retirer toute présence de silicone, est
donc choisi comme solution a ce probléme, en éliminant la surface affectée par le moule.

Les surfaces d’intérét des différents échantillons sont donc polies manuellement directement
apres démoulage. Le polissage est réalisé pendant une minute avec un papier de verre de
grade P320 (taille moyenne des grains : 46,2 um selon I1SO 6344) a une vitesse de rotation du
disque de 200 tr/min, en utilisant I'’eau du robinet comme lubrifiant. Imnmédiatement aprés
polissage, chaque échantillon est passé dans un bain d’ultrasons (dans un bécher rempli d’eau
distillée) pendant deux minutes, ce qui permet d’enlever les dépo6ts susceptibles de s’étre
produits pendant le polissage.

Un essai de dépo6t de goutte est réalisé sur la surface d’intérét aprés polissage. La goutte
mouille la surface avec un angle de contact initial 8, > 90°. Elle évolue ensuite avec le temps
en s’étalant sur la surface et en étant absorbée par le matériau et finit pas disparaitre. Le
polissage a bien supprimé I'effet hydrophobe et non absorbant du parement lié au coffrage.

1.4 Conservation et séchage

Aprés polissage, les échantillons ont été conservés dans la chambre de conservation
(HR = 95 + 3% et température ambiante) jusqu’au démarrage de |'essai accéléré. Ce
mode de cure est préféré a celui dans I'eau puisqu’il permet, grace au contact avec le CO; de
I'air, de commencer le processus de carbonatation des échantillons et ainsi d’abaisser leur pH
de surface ce qui favorise le développement de certains microorganismes (neutrophiles).

Les échantillons ont été séchés avant ou en cours de certains essais de caractérisation
(porosité, rugosité, indentation...) comme il est détaillé dans les descriptions ultérieures de
chacun de ces essais. Ce séchage a été réalisé dans une étuve a 50°C jusqu’a stabilisation de
la masse (la masse est considérée constante lorsque deux pesées successives réalisées a
24 + 2 h d’écart ne différent pas de plus de 0,1% entre elles selon la norme NF EN 1925).
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2  Caractérisation des pates de ciment

2.1 Porosité accessible a I'’eau

La mesure de la porosité totale accessible a I'eau des échantillons a été adaptée de la norme
NF P18-459. Le dispositif expérimental est présenté dans la Figure 11.4. Les échantillons ont
été saturés en eau par imbibition sous vide, ce qui assure un remplissage maximal des pores
en eau : lls ont été placés dans une cloche (dessiccateur) a vide et I'air contenu dans leurs
pores a dans un premier temps été pompé par le biais d'une pompe a vide (8 mbar).
Parallélement, de I'eau distillée a été placée dans une deuxiéme cloche a vide ou elle a subi
un dégazage (Figure I1.4). Jusque-Ia, les deux cloches ne communiquent pas : les robinets les
séparant sont fermés. A la fin de cette premiére étape qui dure 4 h, les robinets sont ouverts
tout en continuant a pomper du c6té des échantillons : les deux cloches sont reliées et les
échantillons sont progressivement imbibés par I'eau dégazée et gardés ensuite dans I'eau
pendant 44 h supplémentaires (Figure 11.4).

Passage d'eau

Echantillons

Eau distillée

_ . Dessiccateur
Pompe avide A &5\ échantillons

Dessiccateur
eau échantillons

Dessiccateur

Figure 11.4 : montage expérimental de saturation sous vide.

Les échantillons supposés saturés ont ensuite été pesés de deux maniéres différentes :

— AVlair : I'échantillon est essuyé rapidement avec un papier humide apres son retrait de
I'eau et pesé immédiatement. La masse enregistrée est notée mg;,-.

— Pesée hydrostatique : I'échantillon est suspendu a la balance et complétement
immergé dans un bassin d’eau (Figure I1.5). La masse ainsi mesurée est notée m,,,,.

Ces deux pesées permettent de déterminer le volume apparent V; de I’échantillon donné par :

Myir —M
Vt= air eau (”.1)

peau

L’échantillon a ensuite été séché comme décrit précédemment et repesé apres séchage. La
masse mesurée est notée my,.. Cette masse et m,;,- permettent ainsi d’accéder au volume
Vp.acc de la porosité accessible a I’eau donné par I'expression suivante :
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v Myir — Mgec
p.acc — (||_2)

peau

Figure II.5 : dispositif expérimental de pesée hydrostatique.

En utilisant les expressions de V, ;.. et V; (équations II.1 et 11.2), la porosité accessible a I'eau
oo

Dace S écrit :

Vp.acc Mair — Msec

100 = ———- 100
Vt Mair — Mequ (”'3)

Gacc (%) =

Il est a noter que cette technique permet également de calculer la masse volumique
apparente p,;,,, des pates de ciment a travers I'expression suivante :

mSEC mSBC

Papp = v, - Mair — Mogy " Peau (1.4)

Cet essai est mené sur trois échantillons de chacune des douze formulations de pate de ciment
étudiées. Les valeurs de porosité et de masse volumique retenues sont les moyennes sur les
trois échantillons de chaque formulation.

2.2 Imbibition capillaire

La mesure de porosité totale accessible a I’eau ne fournit qu’une information globale sur la
porosité, a savoir le volume total des pores. La mesure d’imbibition capillaire (appelée aussi
« montée capillaire ») permet de tirer des informations supplémentaires sur la géométrie du
réseau poreux.

L'essai utilisé consiste a placer la face d’intérét (polie) d’'un échantillon au contact d’eau
distillée. L’échantillon s’imbibe progressivement d’eau a travers cette face appelée « surface
d’imbibition ». D’'une maniere générale, des mesures sont effectuées pour enregistrer
I’évolution au cours du temps de deux grandeurs significatives :

- La prise de masse de I"échantillon,
- La hauteur de la frange de montée capillaire mesurée sur les surfaces extérieures
latérales de I’échantillon.
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Dans le cadre de cette étude, la hauteur de frange n’a pas été mesurée puisque la montée est
trées hétérogéne et rapide sur une hauteur totale faible (moins d’un centimétre). C'est
uniguement la prise de masse qui a été mesurée.

L’essai d’imbibition capillaire est décrit dans la norme EN 480-5 qui recommande que le niveau
d’eau doit étre maintenu pendant tout I’essai a 3 + 1 mm au-dessus de la base de I’échantillon.
Cependant, I'essai a été adapté selon Bur et al. [125] (Figure 11.6).

g Géotextile - 3
| 7 Echantillons Boite

Echantillon
Frange capillaire /

T g Géotextile

Surface d’intérét

Figure 1.6 : essai d’imbibition capillaire — schéma [125] et échantillons dans la boite.

Cette variante a I'avantage de limiter I'imbibition a la seule surface d’intérét (Figure I1.6),
contrairement a la norme qui permet une imbibition par le bas des surfaces latérales. Elle
consiste a poser la face d’intérét de I'échantillon, préalablement séchée, sur un géotextile
drainant assurant I'apport permanent en eau sur la surface d’imbibition grace a ses extrémités
plongeant dans I'eau. Ce géotextile est placé sur un support rigide (en PVC) maintenant en
hauteur la base de I'échantillon par rapport au niveau de I'eau (Figure I1.6).

L'application de cette variante est d’autant plus importante que la taille des échantillons est
tres réduite ce qui augmente I'erreur en utilisant le protocole de la norme.

L'essai d’imbibition capillaire a été mené sur trois échantillons de chacune des douze
formulations de pate de ciment. Il a été réalisé a température ambiante dans une boite
(Figure 11.6) régulierement fermée entre les pesées, pour limiter les perturbations dues a
I’évaporation de I'eau.

Avant le début de I'essai, les échantillons ont été séchés et pesés a I'état sec. Les masses
enregistrées, notées my, servent de référence pour le calcul de la prise de masse tout au long
de I'essai : Am = m — m,.

A l'instant t = 0, les échantillons sont placés sur le géotextile absorbant déja en place et
imbibé d’eau. Commencent ensuite les mesures de la prise de masse selon les échéances
(Tableau 11.3) durant la premiére journée de I'essai et a une fréquence de une a deux mesures
par jours pour les jours suivants. Avant chaque pesée, la surface d’intérét de chaque
échantillon (au contact du géotextile) a été essuyée avec un papier humide afin d’éliminer la
goutte d’eau restant accrochée a I’échantillon lorsqu’il est retiré.
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Tableau 11.3 : échéances des pesées pendant la premiére journée d’essai d’imbibition capillaire.

0 min 3 min 8 min 18 min 28 min

38 min 48 min 58 min 1h8min |1h18
min

1h28 1h38 2h8min | 2h38 3 h 8 min

min min min

3h38 4h8min |[5h8min | 6h8 min | 7h8 min

min

La masse des échantillons a tendance a se stabiliser dans le temps. La prise de masse
correspondante a la masse finale stable (notée Amy) permet de déterminer un volume de
porosité (connaissant la masse volumique de l'eau imbibée occupant ce volume
Peau = 1g/cm?) noté V,, .o, et donné par :

Amf

Vo.cap = a (1.5)

La stabilisation de la masse intervient a des échéances différentes d’'une formulation a I'autre
et méme d’un échantillon a I'autre pour une méme formulation. Afin de s’affranchir de ces
différences, la masse finale stable m; a été mesurée a une échéance assez grande pour
s’assurer que toutes les masses soient stables. Cette échéance a été fixée a 30 jours pour cette
étude.

Le volume poreux V, 4, (équation I1.5) permet ainsi de déterminer une porosité notée ¢4,
en calculant le volume total de I'échantillon a partir de sa masse séche et de la densité
apparente obtenue grace a |'essai de porosité accessible a I'eau :

Vp'“‘p .100 = %paﬂ. 100

Vt Peau Mo

d)cap (%) = (1.6)

Dans une premiére phase de 'essai, le rapport Am/S, ou S est I'aire de la surface par laquelle
se fait I'imbibition, évolue d’une fagon linéaire en fonction de la racine carrée du temps selon
la relation suivante :

— = AVt (1.7)

ou t est le temps écoulé depuis le premier contact entre I’échantillon et I'eau et A est le
coefficient de capillarité qui décrit donc la cinétique d’imbibition capillaire.

Cette relation expérimentale découle des relations de Washburn [126] décrivant la cinétique
d'imbibition capillaire d'un tube capillaire droit, lisse et de rayon constant :

_ 2 rycosa
V=mnr —27’] t (”8)
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ou V est le volume d’eau dans le capillaire, r le rayon du capillaire, y la tension de surface, a
I’angle de contact et 17 la viscosité dynamique de I'eau.

La structure poreuse d’une pate de ciment est évidemment bien plus complexe que ce modéle
simplifié du capillaire cylindrique parfait. Cependant, cette relation théorique décrit
généralement bien la cinétique d’imbibition capillaire d’ensemble pour des réseaux
complexes. Le coefficient de capillarité A peut ainsi étre exprimé par analogie en fonction d’un
rayon capillaire moyen 7 qui serait représentatif de I’ensemble du réseau poreux :

A_m” fy cosa
=g 21 (1.9)

Le coefficient de capillarité A informerait ainsi sur la géométrie du réseau poreux.

. . R . - LA
Ce coefficient est déterminé a partir de la courbe expérimentale de la fonction ?m = f(\t) et

correspond a la pente de sa premiére partie linéaire (Figure 11.7). D’un point de vue pratique,
une fonction par parties est ajustée aux points expérimentaux. La premiére partie de la
fonction est linéaire et sa pente n’est autre que le coefficient de capillarité A. Pour la deuxiéme

partie, le choix adopté a été celui de la fonction hyperbolique (x = ax + b + ﬁ) qui permet

de bons ajustements et le seuil entre les deux parties est lui-méme défini comme variable
d’ajustement.

0,4

&

(,.-4""* MR

.

0

0,3
- + Pointsexpérimentaux
g_ Courbe ajustée
20,2
%a]
S
E _[
<]

O,ll

0

50 100 150 200 250
vt (min1/2)

Figure I1.7 : ajustement réalisé sur les données de prise de masse pour la détermination du coefficient de
capillarité.

2.3 Rugosité

Pour la caractérisation de la rugosité a la surface des échantillons, un systeme de mesure
optique sans contact de microtopographie 3D a été utilisé. Il s’agit de la station
MICROMESURE STIL qui est basée sur le principe de la microscopie confocale chromatique
[127] (Figure 11.8). Un crayon optique (de 300 um de profondeur de champ) émettant un
faisceau chromatique balaye la surface de I’échantillon en x et y en permettant, grace a un
capteur, de déterminer I'altitude z de chaque point (x,y) et donc la microtopographie de la
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surface. Un exemple de représentation du relief d’une surface de pate de ciment reconstituée
a partir d’une telle topographie avec le logiciel Mountains Map est présenté sur la Figure 11.9.

Figure 11.8 : caractérisation de rugosité par microscopie confocale chromatique (Station MICROMESURE STIL).

Alpha =307 Beta = 30°

Figure 11.9 : représentation 3D d’une surface (1 mm?) de péte de ciment (CEM I, E/C = 0,4) reconstituée sous
Mountains Map.

Pour chaque formulation étudiée (douze), trois échantillons ont été caractérisés. Afin de
s’affranchir de l'influence de I'humidité des échantillons sur la mesure, ces derniers ont
préalablement été séchés. Pour chaque échantillon, trois surfaces (1x1 mm?)1® arbitrairement
choisies (Figure 11.10) ont été balayées avec des pas latéraux de 2 um suivant x et y.

Les surfaces (topographies) brutes obtenues ont été redressées par la méthode du plan des
moindres carrés. Les différents parametres de rugosité ont ensuite été déterminés a partir de
ces surfaces redressées. Les parametres calculés (Figure 11.10) ont été présentés au premier
chapitre ainsi qu’en Annexe 2. Chaque parameétre est moyenné sur neuf surfaces mesurées
pour chaque formulation (3 surfaces x 3 échantillons).

16 | 3 rugosité doit &tre évaluée sur des surfaces de méme taille et en utilisant un méme pas de mesure afin d’étre
comparables. Les valeurs des parameétres de rugosité calculés dépendent en effet de ces deux parameétres de
mesure. Cet aspect est un peu plus abordé au quatrieme chapitre.
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Mesure + Redressement
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Calcul des parameétres

Paramétres Paramétres Paramétres Paramétres
d’amplitude spatiaux hybrides fonctionnels
Sa
Sq
Sz Sds Sdr Shi
5z10 Str Sdq Sci
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Sv Std Sfd
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SHTp

Figure 11.10 : démarche de caractérisation de la rugosité d’un échantillon.

> Analyse en composantes principales (ACP)

L’ensemble des données de rugosité a fait I'objet d’une analyse en composantes principales
(ACP). L’ACP est une méthode statistique multivariée qui permet d’obtenir une représentation
synthétique d’'un ensemble de données. Ces données consistent en un nombre n de variables
de départ (ici les parameétres de rugosité) mesurées sur plusieurs individus d’une population
(ici 'ensemble des échantillons de pates cimentaires). Les individus sont donc initialement
représentés dans un espace a n dimensions oU les n axes correspondent aux variables de
départ.
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Le principe de I'ACP consiste a projeter les données dans un espace de dimensions inférieures
permettant une analyse plus facile. Les axes du nouvel espace sont appelés composantes
principales et s'expriment comme une combinaison linéaire des anciens axes (anciennes
variables).

Le premier axe (composante) principal est I'axe suivant lequel il y a la plus grande dispersion
du nuage de points (le plus grand allongement le long de I'axe), permettant de distinguer au
mieux les points. En terme statistique, c'est I'axe qui a la plus grande variance ou pourcentage
d'inertie (on parle de variance expliquée). Le 2eme axe principal, est la deuxieme direction
d'allongement du nuage. C'est celui qui a la plus grande inertie résiduelle apres la premiére
composante, et ainsi de suite. Le pourcentage d'inertie ou de dispersion représente la quantité
d'information recueillie par un axe principal. Le nombre d’axes principaux retenus pour
I'analyse est le minimum permettant de synthétiser un maximum de [|'information
(pourcentage de variance expliquée cumulé sur les axes retenus).

Si les variables de départ peuvent étre corrélées entre elles (par combinaisons linéaires), les
nouvelles composantes principales présentent I'avantage d’étre décorrélées (axes principaux
orthogonaux).

Apreés calcul et détermination des composantes principales retenues, les variables de départ
sont projetées sur les plans factoriels (formés par deux axes principaux). Cela permet de
visualiser les relations entre les variables et d’expliquer la signification des composantes

principales :

— Plus la variable est loin de I'origine (proche du cercle de rayon 1 appelé cercle des
corrélations), mieux elle est représentée par le plan factoriel.

— Plus la variable est proche d’un axe et loin de I'origine, mieux elle est représentée par
cet axe et la composante principale correspondante. On dit qu’elle décrit bien cet axe
ou inversement.

— Pour deux variables, plus I'angle entre les deux est faible, plus les deux sont
corrélées. Un angle de 180° correspond a une corrélation négative (inverse).

La projection des individus (échantillons) sur les plans factoriels permet de visualiser les
différences et similitudes entre les individus. Elle permet donc de visualiser I'existence
éventuelle de groupes d’individus et d’expliquer les différences et les similitudes entre ces
groupes.

2.4 Mesure de pH
Le pH de la surface des pates cimentaires a été mesuré en utilisant un pH-meétre

HANNA HI 99171 équipée d’une électrode HANNA HI 1414 D (précision 0,02 pH) a contact plat
ce qui la rend adaptée a la mesure du pH de surfaces de matériaux solides.
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La surface de I’échantillon a été humidifiée par une goutte d’eau distillée déposée a I'aide
d’une seringue. Le contact plat de I'électrode a ensuite été placé contre la zone humidifiée de
la surface et maintenue ainsi jusqu’a stabilisation de la mesure.

3 Indentation des pates de ciment durcies

3.1 L’essai d’indentation

Les essais d’indentation ont été réalisés avec le Revetest Xpress+ (Anton Paar TriTec SA) en
utilisant une pointe en diamant de type Vickers (d’angle a =136 £ 0,2 °). Les surfaces indentées
sont les surfaces d’intérét polies aprés démoulage (Figure 11.11). Les échantillons ont été
séchés préalablement a I'indentation.

Surface
d'intérét,
polie '

Figure 11.11 : indentation d’un échantillon de pate de ciment.

Lors d’'une indentation, un cycle de charge — décharge est appliqué. Ce cycle consiste en une
phase de chargement jusqu’a la charge maximale de 20 N, un maintien a cette charge pendant
30 s. suivi d’une phase de décharge. La vitesse de charge et de décharge est fixée a 10 N.min"
1 (Figure 11.12(a)). Cet essai permet de représenter I'évolution de la charge (force) P en
fonction du déplacement h (Figure 11.12(b)).

25 25
(a) - Points expérimentaux (b)

20 20
_15 / \ _ 15
z / \ Z / }
%10 / \ % 10 / /

"/ \ L /

O 1 1 1 1 O 1 1 1 1 1

0 2 Temps (min) 4 0 10 h(um) 20 30

Figure 11.12 : cycle de charge — décharge appliqué lors d’'une indentation a 20 N de charge maximale (a) et
courbe charge — déplacement obtenue pour une pate de ciment avec un tel cycle (b).
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Pour chaque formulation étudiée, trois échantillons ont été soumis aux essais d’indentation
avec un minimum de 15 indentations par échantillons. Les points indentés ont été disposés
sur trois lignes paralleles (L1, L2 et L3) a la surface de I’échantillon (Figure 11.13). Chaque couple
de points est espacé d’au moins 2 mm afin d’éviter le chevauchement des volumes sollicités
par deux indentations voisines et annihiler ainsi I'interférence de ces indentations.

Les indentations ont été éloignées d’au moins 5 mm du bord de I'échantillon afin d’éviter les
effets de bord provenant notamment de la microstructure spécifique de la peau [2].

L1 L2 L3

22 mm

15 mm 15 mm 15 mm 15 mm

Figure 11.13 : disposition des points d’indentation sur un échantillon, exemple avec 27 points (9 par ligne).

3.2 Extraction des parameétres

Le calcul de parameétres mécaniques du matériau (module d’élasticité et dureté) nécessite la
détermination de deux parametres de I'essai d’indentation qui sont 'aire de contact projetée
A, etlarigidite S;.

3.2.1 Détermination de la rigidité

La rigidité S est définie comme la pente de la courbe au début de la phase de décharge (Figure
[1.14(a)). Le calcul de cette pente se fait en supposant que la courbe de décharge suit une loi
de puissance de la forme P = a - (h — hs)™ ou hf correspond a la profondeur résiduelle
(finale) de pénétration et a et m sont des constantes [102]. Un ajustement de ces parametres
permet ainsi d’obtenir la fonction qui décrit le mieux la courbe de décharge expérimentale
(Figure 11.14(b)) et dont la dérivée au point de déplacement maximal h,,,, n’est autre que la
rigidité S :

dP

S=—
dhhmax

=m-a-(h—h;)™! (11.10)
Afin de s’affranchir de la rigidité de I'appareil S,,,, celle-ci a été évaluée par des essais « a vide »
réalisés sans échantillon, en appliquant directement un poincon plat sur le support de
I’appareil (Figure 11.11). En utilisant la valeur de rigidité obtenue, les valeurs de déplacement
h enregistrées lors d’un essai d’indentation ont été corrigées par la formule suivante ou h;y;
est la valeur corrigée du déplacement :
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P
heorr = h =< (1.11)
m
—— Points expérimentaux
. . (a) o (b)
20 = Points expérimentaux 20 Courbe théorique ajustée
= Pente début de décharge = Pente début de décharge
z z|
o @
10 10
0 1 1 1 1 ' O L
0 10 h(um) 20 30 24 26 h(um) 5 30

Figure 11.14 : Courbe charge — déplacement d’un cycle d’indentation sur pate de ciment avec pente au début
de la décharge (a) et détail de I'ajustement de la courbe de décharge (b).

== Brute (non corrigée)
Corrigée
20
= Pente début de décharge
z |
a.
10
O 1 1 1 1 1 1
0 10 h (um) 20 30

Figure 11.15 : superposition d’une courbe brute avec la courbe corrigée correspondante.

La courbe charge — déplacement a ainsi été corrigée en tenant compte de la rigidité de
I'appareil (Figure 11.15). La rigidité S calculée sur la courbe corrigée n’est autre que la rigidité
du couple échantillon-pointe S;. Afin de simplifier les notations, celle-ci est notée S. Les
différentes courbes présentées dans cette étude sont des courbes corrigées et le déplacement
maximal h,,4, a également été déterminé a partir de la courbe corrigée.

3.2.2 Détermination de I'aire de contact
L'aire de contact projetée A,, a pénétration et charge maximales, est déterminée

géométriguement en fonction de la profondeur maximale de contact h. ;4. En supposant
qgue l'indenteur est parfait, la pointe utilisée étant de type Vickers, cette aire de contact est

donnée par [99] :

Ap(hc max) = 24,504 hcmax2 (1.12)

La profondeur maximale de contact a été calculée grace a I'expression suivante [102]:
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Pmax

hemax = Pmax — € 3 (n.13)

Avec € = 0,75 pour la pointe de type Vickers [99] et P, = 20 N.

Cette expression (équation 11.13) suppose la non formation d’un bourrelet sur les bords du
contact. La validité de cette condition a donc du étre vérifiée. La profondeur maximale de
pénétration h,,,, utilisée dans I'équation 1.13 a été déterminée a partir de la courbe
charge - déplacement corrigée (Figure 11.15). Une correction supplémentaire a par ailleurs été
effectuée sur cette profondeur pour tenir compte de I'erreur commise a la détection de la
surface qui se traduit par une sous-estimation de la profondeur. Les détails et la justification
de cette correction sont donnés au dernier chapitre.

Quelques empreintes résiduelles d’indentation ont également fait I'objet de mesures par
microscopie confocale chromatique. Leurs microtopographies de surface ainsi obtenues
(Figure 11.16) ont permis d’estimer autrement les profondeurs maximales de pénétration et
les aires de contact projetées a des fins de vérification.

z (Um)

200

Figure 11.16 : microtopographie d’une empreinte d’indentation.

3.3 Attaque chimique de surface
Pour valider la pertinence de I'indentation pour I’évaluation d’'une détérioration de surface
d’un matériau cimentaire, des pates de ciment de formulation I-3 ont été soumises a une
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attaque chimique de surface. Ces surfaces attaquées ont été ensuite étudiées par micro-
indentation et les résultats comparés a ceux d’échantillons similaires sains (sans attaque).

L'attaque chimique a été réalisée avec une solution de nitrate d’ammonium NHsNO3z a 480 g.L°
1 (6M). Cette solution (pH = 5) est largement utilisée dans les essais de lixiviation accélérée
de matériaux cimentaires [128], [129]. L’échantillon a été complétement immergé pendant 24
h dans 150 mL de solution sous agitation (Figure I1.17). Puis, il a été plongé dans I'eau distillée
pendant 24 heures pour le rincer. Il a ensuite été séché dans une étuve (T = 50°) avant de faire
I'objet d’essais de micro-indentation.

Support
1 (fil)

Solution
NH,NO,

\E&

[r—

™~ Echantillon

Agitation magnétique

Figure 11.17 : essai de lixiviation accélérée.

L'épaisseur dégradée (ou détériorée) e, s+ a été mesurée apres les essais d’indentation grace
a une coloration a la phénolphtaléine. Cette épaisseur a en effet été corrélée a I’épaisseur non
colorée par la phénolphtaléine e, peno; Suivant I'équation empirique suivante [129] :

€ast = L7 €pnenor (11.14)

4  Essaide biocolonisation accélérée

4.1 Description de I'essai de biocolonisation

4.1.1 Montage expérimental (bioréacteur)

Le bioréacteur est une cuve rectangulaire en PE-HD (avec couvercle) de 685x790x605 mm? de
dimension (contenance de 210 L). Elle contient le milieu de culture dans lequel se développent
les microorganismes (volume de 92 L) sur une hauteur d’environ 28 cm (Figure 11.19(a)). La
cuve a été aménagée afin de pouvoir accueillir les échantillons et plusieurs équipements sont
présents pour la transformer en bioréacteur.

Les pates de ciment étudiées ont été fixées sur des plagues rectangulaires en PMMA
(« plaques porte-échantillons ») de 450x340x5 mm?3 de dimension. Les échantillons y ont été
fixés en grille de 3 lignes (L1, L2 et L3) et 12 colonnes (Figure 11.18). La fixation a été assurée
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par des écrous papillons vissés aux tiges filetées solidaires des échantillons (piquées dans la
pate fraiche). Une grille de trous a en effet été préalablement percée dans chaque plaque de
facon a correspondre aux emplacements des échantillons. Pour chaque nuance cimentaire
étudiée il y a une plaque porte-échantillon. La répartition des échantillons d’'une nuance sur
une plaque est présentée ci-dessous (Figure 11.18) : chaque colonne est consacrée a un rapport
E/C et ces rapports sont alternés.

Sens de I'écoulement de I'eau

0,5|0,4 0,5|0,4 0,5(0,4 0,5(0,4

L1

 —
VT
3 e ' Y A
' N [4

A4
. | S

L2 4—- , e |
) ——

i,

L3

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

Figure 11.18 : fixation et répartition des échantillons sur les plaques porte-échantillons.

Les plaques porte-échantillons ont été introduites verticalement dans la cuve (Figure 11.19),
divisant la cuve en cing compartiments, dont deux uniquement sont les compartiments
d’intérét (nommés 1 et 2 sur la Figure 11.19(d)) qui accueillent les échantillons. Ces deux
compartiments rectangulaires sont identiques (45x19 cm? environ). Chacun a été délimité par
deux plaques porte-échantillons placées en face a face. Les cinq compartiments ne sont pas
isolés, ils communiquent notamment par le bas et sur les c6tés des plaques, ce qui permet
I’'homogéinisation du milieu dans la cuve.

Une pompe de brassage Koralia 3200 (3200 L/h de débit) a été placée dans chacun des deux
compartiments. Ces pompes ont été disposées en sens opposés (Figure 11.19), ce qui permet
de former un circuit fermé.

Elles ont été fixées sur les parois de la cuve par magnéto-ventouses (Figure I1.21). Les pompes
de brassage qui fonctionnent en continu tout au long d’un essai, assurent les fonctions
suivantes :

— Empécher la stagnation et la sédimentation des microorganismes,

— Homogénéiser le milieu, et de ce fait la disponibilité des nutriments et la présence de
lumiere pour les microorganismes dans le milieu,

— Assurer les échanges gazeux entre le milieu et I'atmosphére, notamment en termes de
CO2 nécessaire au métabolisme des microorganismes photosynthétiques,

— Créer des conditions dynamiques d’écoulement d’eau (Figure I11.19(b)) qui se
rapprochent plus des conditions réelles dans le milieu naturel (comparées aux
conditions d’'un milieu statique stagnant). La situation simulée est celle d’'un voile
(vertical) dans un cours d’eau paralléle a la direction de I'écoulement.
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L’éclairage du bioréacteur a été assuré par quatre tubes fluorescents. A chacun des deux
compartiments d’intérét du bioréacteur ont été dédiés deux tubes centrés entre les deux
plaques délimitant le compartiment afin d’assurer la symétrie (Figure 11.19(a) et (b)). Il s’agit
de deux tubes différents : un OSRAM L 15W/865 G13 T8 | LUMILUX et un OSRAM L 15W/77

G13 T8 | FLUORA (Figure 11.19(a) et (b)) dont les caractéristiques principales sont reportées
dans le Tableau I1.4.

Tableau I1.4 : principales caractéristiques des tubes fluorescents LUMILUX et FLUORA utilisés dans le
bioréacteur'’.

Désignation LUMILUX Cool Daylight FLUORA
Teinte de couleur 865 77
Puissance (W) 15 15
Flux lumineux (Im) 900 400
Spectre . i
Déoo 306—L 400 500 600 700 800 Dzoo 0 l 400 500 600 700 800

Les tubes fluorescents ont été montés sur des douilles étanches (IP67) fixées sur la face
intérieure du couvercle (Figure 11.20). Les douilles ont été connectées a deux ballasts et
I’ensemble a été branché sur un programmateur hebdomadaire Brennenstuhl Primera-Line
DT permettant de produire des cycles d’éclairage jour-nuit (12h-12h).

fluorescents :

%= Fluora —==

B e lumilux —=—aa

Couvercle

Douilles de la cuve

-
étanches

Figure 11.20 : systeme d’éclairage (tubes fluorescents) fixé au couvercle.

L’ensemble du bioréacteur a été placé dans une chambre de culture (Superbox Mylar 100)
étanche a la lumiére (Figure 11.21) pour isoler le montage de toute source extérieure de
lumiére qui viendrait perturber le cycle d’éclairage (notamment en phase de nuit qui doit étre

17 D’aprés www.osram.com
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totalement obscure), d’autant plus que les cycles jour-nuit appliqués ne correspondent pas
aux cycles réels in situ.

Cuve éclairée

Afficheur numérique
thermo-hygrometre

Chambre de culture
Aimant de fixation de

pompe de brassage

Figure 11.21 : bioréacteur dans la chambre de culture en phase de jour.

Un thermo-hygromeétre a affichage numérique Vaisala HMD83D a été introduit dans le
bioréacteur pour suivre 'humidité et la température a I'intérieur de I’enceinte (Figure 11.19).
Il a été connecté a un PC a travers une carte d’acquisition pour enregistrer ces données en
continu.

4.1.2 Milieu de culture

Le milieu de culture est constitué de I'eau de riviere enrichie en azote et phosphore qui
représentent les nutriments principaux (macronutriments) pour les microorganismes
photosynthétiques. L’azote a été apporté sous forme de nitrate de sodium (NaNOs3) et le
phosphore sous forme de d’hydrogénophosphate de potassium (K;HPO4).

Les concentrations ont été choisies de facon a correspondre au ratio de Redfield [130]
N/P = 16 et en s’alignant sur le milieu le plus riche en azote parmi ceux qui sont fréquemment
rencontrés dans la littérature (Tableau I1.5). Les concentrations choisies en azote et phosphore
sont présentées (Tableau 11.6) ainsi que les concentrations correspondantes en additions.

Tableau II.5 : concentrations en azote et phosphore de milieux de culture pour algues et cyanobactéries.

Milieu Bold de Walne BG11 Fau du. ré.seau Etude

base enrichie
Réf.| (321, 1741 | (721 | 1151 | (431, 173] [17] actuelle
Azote (N) (mg/L)| 40,33 | 16,47 | 32,94 | 247,06 7,00 256,00
Phosphore (P) (mg/L)| 52,11 | 3,97 | 7,95 7,12 0,44 16,00
N/P 0,77 4,14 34,71 15,91 16,00

Tableau I1.6 : concentration du milieu enrichie en macronutriments.
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Elément Concentration Addition Concentration
(mg/L) (mg/L)
N 256 ) NaNOs 1554,29
P 16 K2HPOq4 89,91

Afin de valider la composition du milieu utilisé, celui-ci a fait I'objet d’un essai préliminaire.
Des flacons en verre ont été remplis d’eau de riviére enrichie et fermés par du coton cardé
permettant les échanges gazeux (CO2 nécessaire a la photosynthése) (Figure 11.22). lls ont été
soumis a un cycle d’éclairage similaire aux conditions de |'essai accéléré avec une
photopériode de 12h-12h jour-nuit et des tubes fluorescents de mémes teintes (Tableau 11.4).
L’agitation du milieu a été assurée par des agitateurs magnétiques.

La coloration verte acquise par le milieu aprés quelques jours d’incubation (Figure 11.22)
témoigne du développement de microorganismes photosynthétiques, ce qui a permis de
valider I'usage du milieu.

Eclairage : tubes

V fluorescents

Coton cardé

Lancement de I'essai

Figure 11.22 : essai sur milieu de culture au lancement de I’essai et aprés 18 jours d’incubation.

4.1.3 Déroulement de I'essai
L’'eau de riviere a été prélevée dans la Lauch au niveau du prototype de la micro-centrale
hydroélectrique (MCH) a Guebwiller, dans des bidons de 10 L (Figure 11.23).

Cette eau est également la source d’apport de microorganismes : ceux qu’elle contient ont
été cultivés dans le bioréacteur. Elle a donc rapidement été enrichie et introduite dans le
bioréacteur (dans la méme journée que le prélevement). Le bioréacteur a ensuite été mis en
route et les échantillons ont été introduits cing jours apres.

Deux essais ont été réalisés. Lors du premier essai, seuls des échantillons a base de CEM | ont
été utilisés, occupant seulement deux plaques placées dans le premier compartiment
(Figure 11.19), sans alterner leurs positions.
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Figure 11.23 : point de prélevement d’eau pour le bioréacteur.

Lors du deuxiéme essai, les quatre nuances cimentaires étudiées ont été utilisées sur quatre
plaques différentes. Les positions des plagues ont été alternées, deux par deux, tous les jours
(Tableau I1.7). Pour ce deuxiéme essai, le milieu a été renouvelé 35 jours apres la mise en route
du bioréacteur. Une nouvelle eau a été prélevée dans la riviere et enrichie de la méme
manieére. Le bioréacteur a été vidé et nettoyé puis rempli avec le nouveau milieu. Lors de ce
renouvellement, les plagues porte-échantillons ont été maintenues dans une chambre
humide (HR = 95 + 3%) afin d’éviter leur dessiccation.

Tableau 1.7 : disposition des plaques lors du deuxiéme essai.

Nuance Numéro Position Position
cimentaire Plaque initiale d’alternance
CEM | 1 1 2
CEM Il 2 2 1
CEM YV 3 3 4
CAC 4 4 3

4.1.4 Mesure de I’éclairement

Des mesures d’éclairement ont été réalisées avec un luxmetre digital VOLTCRAFT MS-1300
avant I'introduction de I'eau dans la cuve. Pour mesurer I'éclairement recu par un échantillon
a une position donnée, le capteur de lumiere du luxmetre a été fixé a la plaque porte-
échantillons sur cette position (Figure 11.24). Grace aux symétries du montage, seulement 2
plagues porte-échantillons (plaques 1 et 2) ont fait 'objet de mesures en se limitant a des
positions couvrant la moitié de chaque plaque (Figure 11.24).
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Sens de I'écoulement de I'eau
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Figure 11.24 : mesure de la luminosité au niveau des plaques porte-échantillons.

4.2 Suivi du milieu

4.2.1 Mesures physico-chimiques

Un suivi du pH du milieu a été réalisé par mesure directe dans la cuve a I'aide d’'un pH-metre
HANNA HI 99171 équipé d’une électrode HANNA HI 1414 D dotée d’une précision de 0,02 pH.
Les concentrations en nutriments principaux (macronutriments) — orthophosphates (P043") et
nitrates (NO3’) — ont été suivies pendant les premiéres semaines de I'essai : des dosages ont
été réalisés au laboratoire d'études des eaux (LEE) de I'école nationale du génie de I'eau et de
I'environnement de Strasbourg ENGEES) par spectrophotométrie d’absorption moléculaire
(SAM).

4.2.2 Mesures biologiques
L'objectif des mesures biologiques était de quantifier les microorganismes présents en
suspension dans le milieu et de suivre leur évolution au cours du temps.

4.2.2.1 Biomasse seche

Un volume connu (100 cm?3) du milieu a été prélevé et soumis a une pré-filtration par un tamis
de 160 um de porosité. Ce préléevement a ensuite été filtré sous vide grace a une trompe a
eau sur un filtre en fibres de verre Whatman GF/F de 0,7 um de porosité. Le filtre a ensuite
été séché dans une étuve a 60°C pendant 24 h. Il a ensuite été pesé pour déterminer la
biomasse séche, en soustrayant la masse séche du filtre, qui a été déterminée en pesant un
filtre soumis aux mémes conditions de séchage. La concentration en biomasse (exprimée en
mg.mL1) a enfin été obtenue en rapportant la biomasse mesurée au volume initial filtré.
L’ensemble de la procédure est schématisé sur la Figure 11.25.

4.2.2.2 Chlorophylle a

La concentration en chlorophylle a (mesurée par spectrophotométrie a absorption)
représente un bon indicateur [131] — souvent utilisé — pour estimer la biomasse
photosynthétique (algues et cyanobactéries) [32], [38].
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La procédure utilisée [132] est présentée sur la Figure I1.25. Les premiéres étapes sont
identiques a celles de la détermination de la biomasse séche (prélévement, préfiltration et
filtration). Le filtre a ensuite été placé dans un bécher et recouvert d’acétone. Ce solvant
permet de libérer les pigments intracellulaires, comme la chlorophylle a (Chl a). Le bécher,
couvert afin d’éviter I'évaporation du solvant, a été traité aux ultra-sons 20 minutes puis laissé
au repos 10 minutes. L’extrait'® a été filtré 3 nouveau sur un filtre similaire (Whatman GF/F)
et le filtrat a été transvasé dans une fiole jaugée et additionné a de I'acétone pour atteindre
un volume de 10 mL.

Pré-filtration

Filtration

Mise a 'acétone Séchage

= 20min a ultrasons

Pesée

Figure 11.25 : procédure de mesure de concentration de biomasse séche et de chlorophylle a dans le milieu.

18 Acétone avec chlorophylle dissoute.
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La solution a ensuite été placée dans une cuve en verre et son absorbance a été mesurée par
un spectrophotométre visible GENESYS 10Vis (Thermo Scientific) en utilisant de I'acétone
comme solution de référence. Dans un premier temps, elle a été mesurée a deux longueurs
d’onde différentes. La premiére (A = 665 nm) correspond au pic caractéristique d’absorption
de la Chl a (notée A,665). A la deuxieme (A =750 nm), I'absorbance (notée A,750) ne dépend
pas de la teneur en pigments mais traduit la turbidité du milieu (du fait de la diffusion de la
lumiére par les particules et/ou cellules). La soustraction de 4,750 permet donc d’apporter
une correction de turbidité.

Aprés cette premiere mesure, la solution a été acidifiée par ajout d’environ 10 pL d’acide
chlorhydrique HCI et la cuve a ensuite été agitée et les mémes mesures ont été effectuées
apres acidification toutes les 30 s jusqu’a 4 minutes et les valeurs retenues notées 4,665 et
A, 750 étaient les valeurs minimales.

La méthode de Lorenzen [132] a permis de mesurer la concentration en chlorophylle a grace
a I'équation suivante :

v,
Chl a(pg/ml) = 27 - (49665 — A4,750) — (4,665 — 4,750)) ﬁ (11.15)

ou V, est le volume de I'acétone utilisé (ml), V le volume de I’échantillon initial filtré (1) et L le
trajet optique de la cuve de mesure (cm).

Lors des manipulations, il est important de protéger la chlorophylle a contre la lumiére qui
risque de la dénaturer. Pour cela, les récipients ont été couverts par du papier aluminium.

4.3 Suivi de la colonisation

4.3.1 Détermination du taux de recouvrement

Afin de déterminer le taux de recouvrement de la surface des échantillons colonisés par le
biofilm, ceux-ci ont été scannés a |'aide d’un scanner Epson Perfection V600. Les couleurs des
images obtenues par le scanner ont été codées sur 48 bits et la résolution utilisée était de
2400 dpi, ce qui rend détectables sur les images des détails jusqu’a 10 um. L'usage des
scanners bureautiques est répandu dans la littérature [32], [37], [38], [43], [72]. Il est justifié
par le fait qu’il garantit une reproductibilité des conditions d’éclairement, de taille d’image et
de paramétres de prise de vue [32] par rapport a un appareil photo.

Les scans ont été réalisés pour I'ensemble des échantillons de I'essai. Avant de procéder a la
numérisation, la plaque portant les échantillons a été retirée du bioréacteur et laissée a I'air
libre afin que les échantillons séchent en surface. Elle a été laissée a proximité du bioréacteur
afin d’éviter au maximum les contaminations. Ce séchage est déterminant pour la
numérisation puisque les images sont affectées par I’lhumidité : un pixel sec n’a pas le méme
aspect qu’un pixel humide. Le séchage doit ainsi durer jusqu’a ce que toute la surface soit
seche d’une facon homogene (Figure 11.26). Ce séchage a duré quelques heures (deux a quatre
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en général). Aprés numérisation de I'ensemble des échantillons d’une plaque, celle-ci a tout
de suite été réintroduite dans le bioréacteur.

-_>-

Figure 11.26 : séchage des échantillons a I’air avant numérisation.

Un dispositif, basé sur un moule similaire a celui servant a la confection des échantillons, a été
mis en place pour la numérisation des échantillons. Le moule a été utilisé comme support pour
les échantillons lors du scan. Les bases du moule ont été découpées de facon a laisser des
fenétres a travers lesquelles les surfaces d’intérét des échantillons ont été numérisées (Figure
[1.27). Le moule a été monté sur un support en résine époxy (coulé dans un moule similaire)
qui permet non seulement de consolider le moule (trés mou) mais surtout de le surélever
légerement pour éviter le contact entre les surfaces colonisées des échantillons et la vitre du
scanner (Figure 11.27) Un tel contact pourrait en effet perturber la surface. Ce dispositif a
permis de numériser neuf échantillons a la fois. L'image obtenue a ensuite été découpée pour
extraire séparément les informations pour chaque échantillon (Figure 11.28).

B4 g

ERr# N |

P R B :
PTacement d’un échantillan

¢ , pu §can

Espacement

Moule monté sur support  [RVINERV NG R ERVi¢-Ns TRYe= 1311 1=18

Figure 11.27 : dispositif pour la numérisation des échantillons.
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Les images obtenues par numérisation sont dans I’espace de couleurs RGB ou la couleur d’un
pixel de I'image est donnée par trois composantes R (red), G (green) et B (blue)*°.

Pour analyser ces images et ainsi déterminer les pourcentages de recouvrement de surface,
celles-ci ont tout d’abord été transformées dans un autre espace représentant les couleurs
d’une fagon plus conforme a leur perception : I'espace HSV, ou la couleur est définie par les
trois composantes H (hue), S (saturation) et V (value)®. Une représentation schématique de
cet espace est donnée sur la Figure 11.29.

La transformation de I'espace RGB en I'espace HSV a été réalisée en utilisant le plugin Color
Transformer 2 du logiciel ImagelJ (Figure 11.28). Cette transformation est non linéaire et est
définie par les relations suivantes :

= He
= 360° avec
( 0, max = min
G—B
(60° —_— 4 360°) mod 360°, max = R
max — min
_ 3 (11.16)
B 60° ———— +120°, max=G
max — min
R—-G
L 60°  — + 240°, max = B
max — min
0, max =0
5={1_ﬂ' max £ 0 (11.17)
max
V = max (1.18)

Avec max = max(R, G, B) et min = min(R, G, B).

Les différentes composantes ont été définies dans un intervalle de 0 a 1 et ceci inclue la teinte,
caractérisé par un angle entre 0 et 360° et linéairement ramenée a lintervalle [0, 1]
(équation 11.16).

Un double seuillage a ensuite été appliqué sur les deux composantes H et S avec des seuils
de 0,21. Ce seuillage fournit une image binaire (noir et blanc) ou les pixels noirs représentent
les pixels recouverts par de la biomasse photosynthétique (couleur verte), et les pixels blancs
représentent la surface cimentaire non colonisée. Cette image binaire a ainsi permis de
déterminer le pourcentage de recouvrement de la surface cimentaire par des
microorganismes photosynthétiques (Figure 11.28).

19 Red : rouge ; green : vert ; blue : bleu / hue : teinte ; saturation : saturation ; value : valeur.
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Plaque d’échantillons colonisés

Composantes H, Set V
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Ex. 36,77 %

Figure 11.28 : détermination des pourcentages de recouvrement de surfaces.
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Figure 11.29 : représentation de I'espace de couleur HSV.
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4.3.2 Mesure de chlorophylle a

Les microorganismes photosynthétiques colonisant les échantillons ont été évalués avec une
procédure similaire a celle utilisée pour le milieu (cf. § 4.2.2.2). Il s’agit de libérer la
chlorophylle a contenue dans le biofilm en plagant I’échantillon dans I'acétone [38], de la
méme facon que pour les filtres (Figure 11.30). La suite de la procédure est également identique
(Figure 11.25).

Polissage
faces
latérales
etarriere

Placement dans
I'acétone

= Filtration

sur Whatman GF/F

Obscurité
Couverture
papier
aluminium

= Spectrophotométrie

Figure 11.30 : procédure de mesure de chlorophylle a sur échantillons colonisés.

Afin de limiter I'étude a la seule surface d’intérét, les surfaces latérales et arriere de
I’échantillon ont été soumises a un polissage grossier avant le placement dans I'acétone. Ce
polissage a permis d’éliminer les biofilms colonisant aussi ces surfaces (Figure 11.30). Cet essai
est destructif et c’est pour cette raison que cette technique n’a été utilisée qu’en fin d’essai.
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Chapitre III.

Mise au point de I'essai de
biocolonisation accélérée

Ce chapitre est principalement consacré a la mise au point de |'essai de biocolonisation
accélérée et des méthodes d’analyse des échantillons colonisés. Dans une premiére partie
sont tout d’abord présentés les conditions environnementales (éclairage, température) de
I'essai ainsi que le suivi du milieu dans lequel sont immergés les échantillons : le pH, la
concentration en nutriments et le développement des microorganismes phototrophes. La
deuxieme partie porte sur I'analyse des surfaces des échantillons colonisés : une nouvelle
méthode de calcul du taux de recouvrement y est présentée ainsi que les résultats de mesure
de chlorophylle a, d’observations au microscope électronique a balayage environnemental
(MEBE) et d’évolution des pH de surface des échantillons dans le temps. Dans la troisieme
partie, l'influence de la position des échantillons dans le bioréacteur sur leur taux de
recouvrement est étudiée et corrélée aux différences des conditions environnementales
(lumiere et conditions hydrodynamiques). L’évolution de la colonisation en termes de taux de
recouvrement avec le temps est ensuite présentée dans une quatrieme partie pour les
différentes formulations et confrontée au modeéle cinétique d’Avrami-Tran [71]. Une derniére
partie est dédiée a l'influence de la formulation (nuance cimentaire, E/C) sur le taux de
recouvrement.

Ce chapitre se limite donc a la mise au point de I'essai accéléré et des méthodes d’analyse
ainsi qu’aux premieres observations générales sur la colonisation en termes de cinétique et
variation avec les formulations. L'influence des paramétres intrinseques du matériau durci
(rugosité, porosité, pH) n’y est pas traitée et fait I'objet du chapitre suivant.
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1 Suivi du milieu et de I'environnement dans le bioréacteur

1.1 Eclairage

L’éclairage assuré par des tubes fluorescents fixés au couvercle du bac expérimental n’est pas
uniformément réparti dans les différents endroits du bac, ce qui entraine des différences
d’éclairage pour les échantillons soumis a I’essai. Etant donné I'importance de la lumiere dans
le processus de photosynthése permettant le développement des microorganismes étudiés,
la répartition de I’éclairement dans les différentes zones d’intérét a été étudiée afin d’évaluer
I’éclairement regu par les échantillons en fonction de leurs positionnements dans le bac.

L’ensemble des mesures d’éclairement est reporté ci-dessous (Figure 111.1) avec un rappel des
positions des points de mesure sur les plaques porte-échantillons. L'observation de ces
résultats montre les évolutions suivantes :

— Pour une ligne donnée sur une plaque, I'éclairement est maximal au centre de la
plague et diminue en allant vers les extrémités. Cette répartition est bien illustrée
(Figure 111.2(b)) avec les moyennes sur chaque colonne. En moyenne, |'éclairement de
I’'extrémité d’une plaque est environ 30% plus faible que le centre.
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Figure lll.1 : éclairements aux positions des échantillons sur les plaques 1 et 2.
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Eclairement (Ix)

1.2

— L’éclairement de la plaque 2 est moins important (80%) que celui de la plaque 1 (Figure
11.2).

— Pour une position horizontale donnée sur une plaque, I’éclairement diminue en allant
de la ligne L1 (la plus haute) a la ligne L3 (la plus basse) avec des valeurs intermédiaires
pour la ligne L2. Les valeurs moyennes de chaque ligne illustrent bien cette diminution
(Figure 111.2(a)). L’éloignement vis-a-vis de la source de lumiére (tubes fluorescents)
explique cette baisse d’éclairement.

En moyenne, la ligne L2 a un éclairement 17% plus faible que L1. L’éclairement de la
ligne L3 est lui 22% plus faible que celui de L1.

Remarque importante : ces mesures d’éclairement n’ont pas été réalisées en conditions

réelles d’essai, mais a sec, c’est a dire avant I'introduction de I'’eau dans la cuve puisque le

luxmeétre utilisé ne peut pas fonctionner sous I'eau.

En conditions d’essai, les échantillons sont plongés dans le milieu de culture (eau enrichie)

et I'éclairement qu’ils recoivent s’en trouve affecté puisque les rayons lumineux sont

atténués par le milieu. Ceci est d’autant plus le cas quand I'eau devient chargée en
microorganismes en suspension. Ce phénomeéne doit accentuer la différence
d’éclairement entre les lignes, en abaissant davantage I'éclairement des lignes les plus

basses.
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Figure 1Il.2 : moyennes d’éclairements par lignes (a) et par colonnes (b) sur les plaques 1 et 2.

Température et humidité relative

L’évolution de la température et de I'humidité relative dans I’enceinte du bioréacteur sur un

cycle journalier est présentée ci-dessous (Figure I11.3). La température augmente en phase de

jour sous |'effet de I’éclairage [73] qui entraine aussi une baisse de I’'humidité relative (HR). En

période de nuit, la température baisse et I'atmosphére est quasiment saturée (HR = 100%).

Des allures similaires des cycles journaliers de température et d’humidité sont observées dans

la littérature pour les essais de ruissellement [45], [51].
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Figure 111.3 : Evolution de la température et de ’humidité relative dans I'enceinte de I'essai sur un cycle
journalier.

La température dans I'enceinte du bioréacteur varie d’un jour a l'autre en fonction des
conditions extérieures. Un exemple de |’évolution de la température maximale dans le
bioréacteur (sur une journée) avec la température maximale donnée par la météo est
présenté ci-dessous (Figure 111.4). L’humidité relative varie quant a elle toujours entre environ
80% et 100%.
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Figure 11l.4 : températures maximales dans le bioréacteur et données météorologiques sur une période de 55
jours.

La température du milieu de culture liquide dans lequel sont immergés les échantillons est
dépendante de la température dans l'enceinte. Celle-ci a été relevée manuellement
(électrode pH — température) durant quelques jours (deux heures avant le début de la phase
de nuit) et comparée a la température maximale enregistrée dans I'atmosphere de |'enceinte
(Figure 111.5). Cette comparaison montre que les deux températures sont liées et que celle du
milieu liquide est environ 4°C inférieure a celle de I'atmosphére de I'enceinte.
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Figure lII.5 : comparaison entre la température de I'’eau et la température dans I'atmosphére de I’enceinte.

1.3 pH du milieu

L'eau prélevée en riviere (la Lauch) est a pHp,yue1 = 7,4. Aprés son enrichissement en
nutriments, le pH du milieu est modifié : pHeprichies = 8. Ce milieu est introduit dans le
bioréacteur qui est ensuite mis en marche. L'introduction des échantillons, 5 jours plus tard,
est pris comme référence pour le début de I'essai. Le pH du milieu n’évolue presque pas
pendant ces 5 jours. Son évolution au cours du temps est ensuite étudiée (Figure 111.6).

12

10

Renouvellement
du milieu

0 20 40 60 80
Temps d'essai (jours)

Figure II1.6 : évolution du pH du milieu avec le temps lors de I'essai.

Le pH du milieu augmente brusquement apres l'introduction des échantillons (de 8 a 9,5 le
premier jour). Ce saut de pH peut s’expliquer par la nature alcaline des pates de ciment (pH
de surface de 10,2 en moyenne mesuré avant l'introduction des échantillons a I'aide d’une
électrode de pH). L'immersion de ces échantillons dans le milieu déclenche un rééquilibrage
des pH d a la lixiviation des pates cimentaires par le milieu liquide (le rapport des volumes
entre le milieu et I'ensemble des 144 échantillons est d’environ 44). Au-dela du premier jour,
le pH du milieu continu a augmenter l[égérement jusqu’au septieme jour d’essai environ, ou il
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se stabilise globalement aux alentours de 10. Une évolution similaire du pH du milieu de
culture a en effet été observée par Tran et al. [50] lors de leur essai de ruissellement et a été
expliquée par I'effet de lixiviation des mortiers testés.

Le pH de surface moyen des échantillons mesuré au septiéme jour est d’environ 9,7, ce qui
correspond a une légére baisse par rapport a la valeur initiale?®. Cette baisse et la proximité
de la valeur moyenne avec le pH du milieu (pH = 10), confortent I'idée de rééquilibrage des
pH.

Un renouvellement du milieu a lieu le 30°™¢ jour d’essai (35 jours aprés la préparation et
I'introduction du premier milieu dans le bioréacteur), représenté par une ligne rouge
(Figure 111.6). Le pH de I’'eau brute prélevée pour le nouveau milieu (pHp,r2 = 7,6) et celui
du milieu obtenu par enrichissement (pHepnrichier = 7,9) sont trés proches des valeurs
initiales. Apres réintroduction des échantillons, un saut de pH est a nouveau observé au
premier jour mais son amplitude (0,5 : de 7,9 a 8,4) est plus réduite que celle du premier saut
(1,5). Ce saut peut aussi s’expliquer par un rééquilibrage des pH et son amplitude réduite est
due a I'écart plus faible entre le pH du milieu et celui des échantillons, ce dernier ayant déja
baissé lors de la premiére période de 'essai. Aprées ce saut, le pH continue a augmenter plus
lentement au cours du temps. pour atteindre environ 10,8 vers la fin de I'essai (77 jours).

Le pH de surface des échantillons a été remesuré le 47°™¢ jour d’essai (17 jours aprés le
renouvellement du milieu). La valeur moyenne obtenue est d’environ 9,1 contre 9,2 pour le
milieu a cette méme date ce qui conforte encore I’hypothése de rééquilibrage des pH.

Le pH du milieu continue a augmenter au-dela de ce temps et fini par se stabiliser aux
alentours d’une valeur de 10,8 vers la fin de 'essai (derniére échéance de numérisation des
échantillons : 77 jours).

Cette augmentation ne pouvant s’expliquer par des raisons d’équilibrage avec les échantillons,
elle est tres probablement due a I'activité biologique (métabolismes...). Une telle influence de
développements algaux sur les pH des milieux de culture est en effet rapporté dans la
littérature [133]. Les essais préliminaires réalisés sur I’eau de riviére enrichie dans des flacons
en verre sans introduction d’échantillon montrent par ailleurs que le pH du milieu augmente
au cours du temps, ce qui devrait donc s’expliquer par I'activité biologique en I'absence
d’échantillons cimentaires (Figure 11.7).

Par ailleurs, le pH reste stable et n"augmente pas durant les premiers jours (jusqu’aux sept
premiers au moins) (Figure II.7) pour ces essais sans échantillons. Cela confirme que les sauts
de pH observés dés le premier jour lors de I'essai de biocolonisation sont dus a I'introduction
des échantillons et non a I'activité biologique.

20 e détail de I'évolution des pH des échantillons est présenté plus loin : cf. § 111.2.1.
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Figure 111.7 : évolution du pH du milieu avec le temps lors d’un essai préliminaire sur eau de riviére enrichie
(sans échantillons cimentaires). Moyenne des pH de 4 flacons.

1.4 Nutriments
Le suivi des concentrations du milieu en macronutriments, a savoir des phosphates (PO43") et

des nitrates (NOs’), est représenté ci-dessous (Figure 111.8). Les concentrations des deux
principaux nutriments ici suivis diminuent avec le temps. lls sont en effet consommés par les
microorganismes du milieu pour leur croissance. Parmi ces deux nutriments, les phosphates
représentent le facteur limitant puisque c’est leur concentration qui diminue le plus

rapidement.
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Figure 111.8 : évolution avec le temps des concentrations du milieu en macronutriments : phosphates (PO4*)
et nitrates (NOs’).
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Le renouvellement du milieu aprés 35 jours?! permet d’éviter I’épuisement des nutriments
(PO437) qui devait avoir lieu aux alentours du 40®™¢ jour. Il garantit ainsi la disponibilité des
deux macronutriments jusqu’aux derniers prélévements pour le suivi de la colonisation des
échantillons, limitant d’éventuelles perturbations de la colonisation.

1.5 Microorganismes dans le milieu

Le développement de la biomasse photosynthétique a été suivi pendant les trois premieres
semaines de |'essai grace a la mesure de la concentration du milieu en chlorophylle a (Figure
[11.9(a)). Cette concentration augmente au cours du temps, ce qui témoigne du
développement et de la croissance de la population de microorganismes photosynthétiques
contenus dans le milieu. Cela est en cohérence avec la consommation des nutriments
observée ci-dessus (Figure 111.8).

Ce résultat est également confirmé par le suivi de la biomasse séche qui évolue dans le méme
sens (Figure 111.9(a)). Celle-ci présente par ailleurs une corrélation correcte pour les points
mesurés (Figure I11.9(b)).
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Figure 111.9 : suivi du développement des microorganismes en termes de masse séche et de concentration en
chlorophylle a.

2  Suivi des échantillons de pate de ciment

2.1 Evolution du pH de surface

Deux mesures de pH de surface ont été réalisées sur les pates de ciment a deux reprises au
cours de I'essai de biocolonisation, 7 et 47 jours apres leur introduction dans le bioréacteur.
Les moyennes de ces mesures sur les différentes formulations sont représentées et
confrontées aux mesures d’avant essai (Figure 111.10).

21 Contrairement & I'évolution du pH, la référence du temps correspond ici au jour du prélévement de I'eau de
riviere, son enrichissement et son introduction dans le bioréacteur.
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Figure 111.10 : évolution du pH de surface des différentes formulations de pates cimentaires.

A I'exception de la formulation A-5 qui enregistre une hausse de pH a 7 jours (de 9,4 a 10),
toutes les autres formulations voient leurs pH baisser au cours du temps (a 7 puis a 47 jours).
Cela s’explique par la lixiviation des pates cimentaires par le milieu, évoqué précédemment
(§ 111.1.3, page 105), et est conforme aux résultats de Tran et al. [50] montrant une baisse de
pH des mortiers soumis a un essai de ruissellement. A 7 jours, comme avant I'essai, le pH
décroit avec le rapport eau/ciment (E/C) pour une nuance cimentaire donnée sauf pour le
ciment CAC (et CEM | dans une moindre mesure), qui voit cette tendance s’inverser (Figure
[11.10). Cette tendance n’est plus conservée a 47 jours sauf pour le ciment CEM IlI. Pour le CAC,
comme a 7 jours, la formulation A-5 présente le pH le plus élevé (9,5).

L’ordre relatif des valeurs de pH entre les différentes formulations des quatre ciments évolue
également avec le temps. A titre d’exemple, si le ciment CEM Il présente les pH les plus élevés
avant le début de I'essai, ses pH sont les plus faibles a 47 jours et trés proches des pH minimaux
a 7 jours.
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2.2 Analyse d'images : mise au point de la méthode d’évaluation du taux de
recouvrement

L'objectif de cette partie est de mettre au point une méthode de détermination du taux de
recouvrement des surfaces cimentaires par les biofilms phototrophes, a partir des images
numérisées des échantillons colonisés. D’autres méthodes sont utilisées dans la littérature
dont notamment celle relative aux essais de ruissellement. Escadeillas et al. [38] ont par
exemple utilisé une méthode de type « nuées dynamiques », qui est une méthode de
partitionnement (clustering), sur des images dans I'espace RGB. Barberousse et al. [37] ont
utilisé un seuillage sur des images en niveaux de gris, tandis que Tran [32] et Dalod [45] ont
appliqué un seuillage sur la composante Q apres transformation des images vers I'espace de
couleurs YIQ?2. Une autre méthode reposant sur une transformation des images vers I'espace
HSV est ici présentée.

2.2.1 Les échantillons blancs

Avant leur introduction dans le bioréacteur, les échantillons sont désignés par le terme
« échantillons blancs ». Ceux-ci présentent déja des aspects trés variés avant méme le début
de la colonisation (Figure 111.11). Cela nécessite une attention particuliére pour s’assurer que
la méthode utilisée pour la détermination du pourcentage de recouvrement soit applicable
aux douze formulations sans étre biaisée par ces différences initiales.

E/C CEM | | CEM I CEM YV CAC

;e ——

0,3 |
0,4

0,5 .

Icm

Figure 111.11 : exemples d’images d’échantillons blancs (avant colonisation) des douze formulations
différentes (ces images ont été obtenues dans les mémes conditions de luminosité et de contraste).

Afin de définir au mieux les critéres de seuillage permettant la segmentation des images et
ainsi le calcul des pourcentages de recouvrement, les échantillons blancs ainsi que les
échantillons au maximum de colonisation (derniére échéance de numérisation : 77 jours) et
leurs différences de coloration ont été étudiés dans I'espace de couleur HSV et plus
précisément les composantes H et S.

22Y|Q est un espace de couleurs ol Y représente la luminance et | et Q représentent la chrominance (information
sur la couleur).
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2.2.2 Composante H (teinte)
Les biofilms formés sur la surface des échantillons étant de coloration verte, la teinte pourrait

permettre de distinguer les points colonisés de la surface. Les spectres de la teinte ont été
calculés pour les différents échantillons blancs et un spectre moyen (sur douze échantillons)
a été calculé pour chaque formulation. Ces spectres sont présentés ci-dessous en superposant
les trois différents rapports E/C pour chaque nuance cimentaire (Figure 111.12).

Les douze spectres de chaque formulation sont superposables et ne présentent pas d’écarts
significatifs. Les spectres des différents rapports E/C d’'une méme nuance cimentaire
présentent également des spectres superposables, a I'exception du ciment d’aluminates de
calcium pour qui des écarts sont observés, mais la plage de teinte occupée reste globalement
la méme, entre 0,1 et 0,6 environ (Figure 111.12).
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Figure 111.12 : spectres moyens de la teinte (H) des différentes formulations répartis par nuance cimentaire.

Afin de comparer les spectres des différents ciments, des spectres moyens par ciment (tout
E/C confondus, soit 36 échantillons) ont été calculés et sont reportés ci-dessous (Figure 111.13).

Les spectres de teinte des pates de ciments CEM | et CEM Il sont proches et ont des
répartitions de forme proche de la gaussienne qui s’étendent entre 0,1 et 0,3 environ. Celui
du ciment CEM V est plus aplati et s’étend sur une plage plus large (jusqu’a 0,5 environ),
comme celui du ciment CAC. L'ensemble de ces spectres se chevauchent plus ou moins avec
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le domaine des teintes vertes, qui peut dans un premier temps étre approximé par l'intervalle
0,2 —0,45. Les microorganismes colonisant la surface des échantillons étant majoritairement
de couleur verte, cela poserait un probléme dans la distinction entre pixels recouverts et non
recouverts de la surface en se basant sur la teinte du pixel.
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Figure 111.13 : spectres moyens de la teinte par nuances cimentaires.

Cela est confirmé par les spectres de teinte des échantillons colonisés a la derniere échéance
enregistrée, dont les moyennes par ciment sont présentées ci-dessous (Figure 111.14). Ces
échantillons étant colonisés a des taux de recouvrement trés élevés (résultats présentés par
la suite : cf. § 1ll.4, page 131), les spectres sont proches de celui du biofilm recouvrant leurs
surfaces. Comme attendu, ces spectres sont en effet principalement localisés sur les teintes
vertes avec des pics principaux a une teinte d’environ 0,3 pour tous les ciments, ce qui est
conforme avec un biofilm photosynthétique de coloration verte.

Cela confirme donc le chevauchement entre biofilm et surface cimentaire non recouverte.
Ainsi, si un seuillage sur la teinte est adopté pour la segmentation de l'image, ce
chevauchement conduira a une surestimation de la surface colonisée puisque les échantillons
blancs présentent déja des recouvrements importants voir méme trés élevés (CEM V et CAC)
selon la formulation (Figure 111.15), sans étre réellement recouverts.

Les résultats (Figure 111.15) ont été obtenus en réalisant un seuillage a 0,22 — correspondant
au début de la teinte verte (Figure Il1.13) — : les pixels de teinte supérieure sont considérés
comme colonisés. Aucun seuil supérieur n’a été appliqué puisque les surfaces cimentaires
(échantillons blancs) ne présentent pas de teintes au-dela de la plage couverte par le biofilm
(jusqu’a environ 0,6) (Figure 111.13).

Observées a I'ceil, les surfaces des échantillons ne présentent pas de teinte verte perceptible
mais ont plut6t un aspect gris (noir pour le ciment CAC). Ceci pourrait s’expliquer par des pixels
ayant une faible saturation. La saturation a donc également été étudiée.
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Figure 111.14 : spectres moyens de la teinte par nuances cimentaires a la derniére échéance de mesure.
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Figure 111.15 : pourcentages de recouvrement moyens des échantillons blancs avec un seuillage a 0,22 sur la
teinte.

2.2.3 Composante S (saturation)
Comme pour la teinte, les spectres de la saturation des échantillons blancs sont superposables
pour une méme formulation. lls sont également trés proches pour un méme ciment et des
E/C différents, a I'exception du ciment CAC (notamment E/C = 0,5) et trés légérement pour le
ciment CEM | a E/C = 0,3 (Figure 111.16).

Les différents spectres sont localisés a basses saturations (Figure V.16), comme dans le cas des
spectres moyens des nuances cimentaires (Figure I11.17). Cela explique donc I'importante
présence de teinte verte dans les échantillons blancs, malgré I'absence de points visiblement
verts. En effet, une faible saturation se traduit visuellement par un aspect gris, ce qui est le
cas des pates cimentaires. Les pates de ciments CEM |ll et CEM V présentent des spectres tres
similaires. Ces derniers sont les plus localisés avec la saturation la plus faible (moyenne
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inférieure a 0,1) tandis que les pates de ciment CAC présentent les spectres les plus étendus
couvrant une plage de saturation allant jusqu’a environ 0,4 notamment a E/C = 0,5.
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Figure 111.16 : spectres moyens de la saturation (S) des différentes formulations répartis par nuance
cimentaire.

Les spectres moyens de saturation des échantillons colonisés a la derniére échéance, c’est a
dire les spectres des biofilms, sont présentés ci-dessous (Figure 111.18). Ces spectres montrent
notamment des saturations plus élevées que celles des échantillons blancs avec des pics a
environ 0,4. Ceci est en cohérence avec I'aspect coloré du biofilm. En plus, le domaine des
basses saturations, principalement occupé par les échantillons blancs (entre 0 et 0,2 environ),
n’est que faiblement couvert par les échantillons colonisés. Ceux a base de ciment CEM | et
surtout de ciment CAC présentent tout de méme un nombre de points dans ce domaine, ce
qui pourrait s’expliquer par la colonisation non compléte observée sur ces nuances a la
derniere échéance. Ces points représenteraient donc des surfaces non colonisées et non des

surfaces couvertes par le biofilm.

Le spectre de la saturation du biofilm semble donc bien se distinguer de ceux des échantillons
blancs : c’est notamment le cas pour les ciments CEM Ill et CEM V pour lesquels il n’y a
guasiment pas de chevauchement (Figures 111.17 et 111.18). Du chevauchement est néanmoins
présent pour les ciments CEM | et surtout CAC étant donné leurs étendues plus importantes

vers les hautes saturations (Figure 111.17).
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Figure 11l.17 : spectres moyens de la saturation par nuances cimentaires.
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Figure 111.18 : spectres moyens de la saturation par nuances cimentaires a la derniére échéance de mesure.

La saturation semble donc présenter un bon critére pour distinguer les points colonisés des
points non colonisés. Un seuillage est donc réalisé avec un seuil inférieur de 0,22
(Figure 111.19) : les pixels de saturation supérieure sont considérés comme colonisés.

La segmentation basée sur ce seuillage permet de calculer des pourcentages de
recouvrement. Sur les échantillons blancs (Figure 111.20), les ciments CEM Ill et CEM V ainsi que
la formulation I-5 donnent des résultats trés probants puisqu’ils ont des taux de recouvrement
quasiment nuls : 0,6% en moyenne et 1,5% au maximum pour le ciment CEM IIl ; 0,4% en
moyenne et 0,7% au maximum pour le CEM V et 0,6% en moyenne et 1,1% au maximum pour
la formulation I-5. Cependant, les deux autres formulations de ciment CEM | (I-3 et 1-4)
présentent des taux de recouvrement supérieurs (3,6% en moyenne et 8,4% au maximum) et
le ciment CAC présente des taux de recouvrement trés élevés (environ 20% en moyenne et

115



Chapitre Il : mise au point de I'essai de biocolonisation accélérée

allant jusqu’a 56%). Ce résultat est attendu étant donné le chevauchement des spectres du
ciment CEM | et du ciment CAC avec celui du biofilm (Figures I11.16 et 111.17).
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Figure 111.19 : spectres moyens des échantillons blancs et colonisés (derniére échéance) et emplacement du
seuil de segmentation.
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Figure 111.20 : pourcentages de recouvrement moyens des échantillons blancs avec un seuillage a 0,22 sur la
saturation.

L'utilisation de la composante saturation pour calculer les pourcentages de recouvrement
s’avere donc plus adaptée que la composante teinte, mais un probleme persiste notamment
pour les pates de ciment d’aluminates de calcium.

2.2.4 Double seuillage

La saturation de la couleur d’un pixel donné est indépendante de sa teinte et les pixels
comptabilisés comme colonisés sur les images des échantillons blancs pourraient étre de
n’importe quelle teinte, plus ou moins proche du vert. Certains de ces pixels peuvent donc
étre écartés sur la base de leur teinte en utilisant le méme seuillage sur la teinte, présenté
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précédemment, mais qui viendrait donc s’ajouter au seuillage sur la saturation. Il s’agit
d’éliminer les pixels saturés (S supérieure au seuil de 0,22) mais dont la teinte ne correspond
pas au biofilm (H inférieure au seuil de 0,22). Cette opération revient a multiplier les deux
images segmentées en S et en H (en tant que matrices binaires : formées de 0 et de 1).
L'exemple présenté ci-dessous (Figure I1l.21) montre un résultat probant sur un échantillon
blanc de CACa E/C=0,5.

S H SxH
Image brute 12,7% 0,3%

Figure 111.21 : combinaison des deux seuillages, exemple CACE/C =0,5.

Avec ce double seuillage, les taux de recouvrement obtenus sur les échantillons blancs sont
trés faibles pour toutes les formulations (Figure 11.22). lls sont d’abord, par construction,
inférieurs aux taux mesurés par simple seuillage sur S et sont donc satisfaisants pour les
formulations I-5 et celles a base de ciments CEM Il et CEM V (0,07% ; 0,03% et 0,38% au
maximum respectivement). Les formulations de ciment CEM | présentent également des taux
largement en dessous de 1% (0,24% et 0,02% au maximum). Enfin, les pates de ciment a base
de CAC présentent de faibles recouvrements avec 2,9% au maximum (pour la formulation A-
4). Les moyennes des trois formulations sont en dessous de 2% et celle de la formulation A-5
est méme en dessous de 1%.

Le double seuillage semble bien adapté pour la détermination des taux de recouvrement des
échantillons avec une tres faible surestimation possible qui devient de plus en plus négligeable
au fur et a mesure que la colonisation augmente. Afin d’éviter l'influence d’'une telle
surestimation quand les taux de recouvrement sont encore tres faibles (a 7 jours), une
correction est tout de méme appliquée au taux de recouvrement selon la relation suivante :

Rmes - Rblanc

R %) =100 ————
corr (%) 100 — Ryjane (11.2)

ou R, est le taux de recouvrement corrigé, R,,.s est celui obtenu apres seuillage et Ry;qnc
est celui mesuré sur les échantillons blancs. Cette correction prend en compte que les zones
non colonisées de la surface contiennent un pourcentage de pixels qui sont considérés comme
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colonisés par le seuillage mais qui ne le sont pas en réalité, et les soustrait du taux de
recouvrement. L'ensemble des résultats présentés dans la suite de ce manuscrit
correspondent a des taux de recouvrement corrigés.

E/C m0,3 m0,4 m0,5

2,5

1,5

Recouvrement (%)

0,5

oL . _ b

CEM | CEM Il CEMV CAC

Figure 111.22 : pourcentages de recouvrement moyens des échantillons blancs pour un double seuillage sur les
composantes S et H.

2.3 Mesure de la chlorophylle a
La mesure de la chlorophylle a a été réalisée sur sept échantillons colonisés issus du premier
essai (donc a base de CEM I) avec des taux de recouvrement différents. L'objectif étant de
chercher une éventuelle corrélation entre la quantité de chlorophylle a contenue dans le
biofilm, qui représente un indicateur de la biomasse photosynthétique présente, et le taux de
recouvrement de la surface par le biofilm.

La quantité de chlorophylle a par échantillon est représentée ci-dessous en fonction des taux
de recouvrement des échantillons (Figure 111.23). Cette quantité augmente globalement avec
le taux de recouvrement, mais la corrélation linéaire n’est pas bien vérifiée (Figure 111.23(a)).

L'absence de corrélation peut s’expliquer par plusieurs facteurs. D’abord, la teneur en
chlorophylle a des microorganismes photosynthétiques varie en fonction des espéces. Les
travaux d’Escadeillas et al. [73] montrent par exemple des concentrations différentes en
chlorophylle a pour des cultures de trois espéces différentes d’algues et cyanobactéries
malgré des biomasses seches similaires. Dans le biofilm, a taux recouvrement équivalent, des
quantités différentes de chlorophylle peuvent donc étre présentes si les proportions des
espéces sont différentes.

D’autre part, le taux de recouvrement de la surface n’apporte pas d’information par rapport
a I'épaisseur du biofilm. Au méme taux de recouvrement, un biofilm peut contenir plus de
biomasse photosynthétique s’il est plus épais. Méme en supposant des répartitions
équivalentes en termes de proportions d’especes entre les échantillons, un biofilm plus épais
contiendrait donc plus de chlorophylle a a recouvrement équivalent.
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Figure 111.23 : quantité de chlorophylle a en fonction du taux du recouvrement de sept échantillons a base de
CEM I.

Par ailleurs, une colonisation endolithique des échantillons est également possible. Des
organismes phototrophes peuvent en effet pénétrer dans le volume des pates cimentaires en
colonisant le réseau poreux comme le rapportent plusieurs travaux [77], [83], [85]. La quantité
de chlorophylle a mesurée comptabilise ces organismes endolithiques et se trouve ainsi
sensible a la présence et I'ampleur de ce type de colonisation, alors que le taux de
recouvrement de la surface y est insensible. Ce facteur pourrait probablement expliquer
I’écart de tendance — de la chlorophylle a en fonction du recouvrement — observé entre les
échantillons a E/C=0,3 et ceux a E/C=0,4 (Figure I11.23(b)). Les échantillons a E/C = 0,4 étant
plus poreux, ils pourraient étre plus sensibles a la colonisation endolithique, ce qui
expliquerait une quantité plus importante de chlorophylle a a taux de recouvrement
équivalent par rapport aux échantillons, moins poreux, a E/C =0,3.

Le taux de recouvrement de la surface représente un parametre plus pertinent pour
I’évaluation de la bioréceptivité primaire, donc intrinséque, des surfaces des pates de ciment.
Liée a I'épaisseur du biofilm et a la colonisation endolithique, la quantité de chlorophylle a est
moins adaptée. En effet, d’'une part, 'augmentation de I'épaisseur du biofilm résulte de sa
croissance ou alors de l'attachement de nouveaux organismes a celui-ci. Elle est donc
tributaire du biofilm lui-méme et de sa bioréceptivité propre et ne décrit donc pas la
bioréceptivité intrinseque du matériau. D’autre part, I'étude de la colonisation endolithique
n‘est pas au cceur des objectifs de ces travaux qui s’intéressent principalement a la
colonisation en surface (épilithique) des matériaux cimentaires.

Contrairement a la mesure de chlorophylle g, la mesure du taux de recouvrement de la surface
est de plus non destructive. Elle sera donc utilisée par la suite pour évaluer la colonisation et
donc la bioréceptivité des pates de ciment.
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2.4 Observation par microscopie électronique

L'observation d’échantillons colonisés par microscopie électronique a balayage
environnemental (MEBE) a permis de mettre en évidence la présence de microorganismes sur
les surfaces (Figures 111.24 et 111.25). Ces microorganismes, dans leur grande majorité,
présentent une forme commune (allongée en batonnet : bacille) et ont des tailles du méme
ordre de grandeur (entre 20 et 30 um de long (Figures I1l.24(a) et 11.25) et entre 2 et 4 um de
large). En comparant ces images (Figures I11.24 et 111.25) avec les images de bases de données
sur les algues®3, cette forme semble bien s’apparenter a des diatomées, plus précisément
pennales (ou pennées) (de symétrie bilatérale).

AccV SpotMagn Det WD b 10pum

V50 5000x GSE 105 09 Torr

Figure 111.24 : micro-algues colonisant la surface cimentaire.

Par ailleurs, ces microorganismes semblent coloniser les creux de la surface en occupant les
espaces entre les aspérités et en étant souvent au contact d’une aspérité (Figures I1l.25 et
[11.24). Ce constat est en accord avec le réle favorable des aspérités dans I'accrochage et
I’'attachement des microorganismes, comme le rapporte la littérature [44]. Cela fera I'objet
d’une discussion dans le chapitre suivant.

23 https://diatom.ansp.org/ , http://www.algaebase.org/,
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Figure 111.25 : micro-algues colonisant la surface d’un échantillon de pate de ciment (CEM 1).

3 Influence de la position dans le bioréacteur
L’objectif principal des essais de biocolonisation accélérée est d’étudier I'influence sur la
bioréceptivité de certains parametres propres aux pates de ciment, comme la rugosité et la
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porosité. Au-dela des différences qu’ils présentent au niveau de ces parametres intrinseques,
de par leurs formulations respectives, les échantillons introduits dans le réacteur ont été
soumis a un ensemble de conditions extrinseéques qui varient d’un échantillon a I'autre méme
pour des échantillons de méme formulation. Ces conditions, d’ordre environnemental, ne
dépendent en effet que de la position des échantillons dans le bioréacteur. Ceci peut donc
induire des différences de colonisation entre échantillons intrinsequement équivalents
(méme formulation), en raison de la différence de position et donc de conditions extrinséques
qui en découlent. Parmi ces conditions, il est notamment important de citer :

— Les conditions d’éclairage : ces conditions varient avec la position dans le bioréacteur
comme cela a été explicité précédemment dans ce chapitre (§ 111.1.1, page 102). Les
différences d’intensité lumineuse entre les positions induisent des différences de
développement des microorganismes phototrophes [28], [29] et donc des différences
de colonisation.

— Les conditions hydrodynamiques : les pompes de brassage produisent dans le bac un
écoulement de I'eau présentant des parameétres hétérogeénes. Ceci induit par exemple
des vitesses d’écoulement différentes sur la surface des échantillons, ce qui a une
influence sur leur colonisation [17], [134].

— Letauxde CO:: le taux de CO, dissout, qui est nécessaire pour la photosynthése, peut
varier en fonction de la profondeur sous I'eau.

L'un des objectifs du brassage assuré par les pompes est de favoriser la diffusion du CO; et sa
dissolution dans I'eau ainsi que d’homogénéiser sa concentration dans le milieu. Du fait de ce
brassage, et en supposant suffisante son efficacité, le taux de CO; ne devrait pas présenter un
paramétre discriminant entre les différentes positions des échantillons dans le bioréacteur.

L'objet de cette partie est d’étudier I'influence de la position sur le taux de colonisation des
échantillons et d’essayer d’expliquer cette influence par les conditions environnementales
dans le bioréacteur : I’éclairage et les conditions hydrodynamiques.

3.1 Position verticale

Le positionnement des échantillons sur les différentes plaques porte échantillon et
I’emplacement des pompes de brassage sont rappelés ci-dessous (Figure I11.26). Au sein d’une
méme plaque, les trois lignes (L1 a L3) sont identiques : elles sont composées d’échantillons
de mémes formulations et en méme nombre (quatre par rapport E/C) avec la méme
répartition. Elles ne different ainsi que par leurs positions verticales respectives. L'influence
de la position verticale sur la colonisation peut donc étre explorée en comparant les
moyennes?* de taux de recouvrement mesurées sur les trois lignes. Ces moyennes calculées
pour les différentes plaques et les différents essais (Figures 111.27 et I11.28 pour les essais 1 et

24 || s’agit de moyennes dans I'espace (tous les échantillons d’une lighe) mais également dans le temps, c’est a
dire toutes échéances de mesures confondues, afin de s’affranchir de ce parametre. Les résultats détaillés des
taux de recouvrement de chaque échantillon et a chaque échéance de mesure sont donnés en Annexe 5.
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2) confirment I'influence de la position verticale, mais deux tendances différentes se dégagent
en fonction de la nuance cimentaire.
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Figure 111.26 : grille de position des échantillons sur les plaques porte-échantillons (lignes « L », colonnes et
blocs « B ») et position de la pompe de brassage.

Pour les plaques d’échantillons a base de ciments CEM | (pour les essais 1 et 2) et CAC (essai
2), le taux de recouvrement diminue avec la baisse de la position verticale : plus les lignes sont
basses (profondes), moins la colonisation est importante. Ce constat peut s’expliquer par la
diminution de I'éclairement avec I'augmentation de la profondeur (Figure Ill.2(a)), ce qui
ralentit la photosynthese et ainsi la colonisation des échantillons par les microorganismes
photosynthétiques.
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Figure 111.27 : moyennes des taux de recouvrement par ligne et sur le temps de la plaque P1 (essail). Les
écarts types (trés grands, car les moyennes sont faites sur plusieurs temps) ne sont pas présentés sur cette
figure pour ne se focaliser que sur la tendance.

Pour les plaques d’échantillons a base de ciments CEM Ill et CEM V (essai 2), I'évolution avec
la position verticale est différente. La ligne L3 (la plus basse) reste celle ol la colonisation est
la moins importante. Cependant, c’est la ligne intermédiaire L2 qui est la plus colonisée. Par
ailleurs, I’écart relatif de colonisation entre la ligne la plus haute (L1) et la ligne la plus
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profonde (L3) est faible : 12 et 6% pour les ciments CEM IIl et CEM V, contre 28 et 45% pour
les ciments CEM | et CAC.
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Figure 111.28 : moyennes des taux de recouvrement par ligne et sur le temps des différentes plaques (pour les
différents ciments) (essai2). Les écarts types (trés grands, car les moyennes sont faites sur plusieurs temps)
ne sont pas présentés sur cette figure pour ne se focaliser que sur la tendance.

En affinant I'étude au niveau des formulations, c’est-a-dire en calculant une moyenne par
ligne et par formulation?>, les résultats (Figure 111.29) montrent, méme au sein d’une seule

nuance, des évolutions différentes pour des E/C différents. Deux formulations (surtout V-5)
présentent méme une colonisation plus importante de la ligne L3 que celle de la ligne L1.

Etant donné toutes ces observations, le parametre éclairement s’avére insuffisant pour
apporter une explication a I'évolution de la colonisation avec la position verticale, qui soit
pertinente pour I'ensemble des nuances cimentaires et des formulations. Les conditions
hydrodynamiques sont donc prises en compte par la suite.

25 La moyenne de colonisation est calculée sur les quatre échantillons de méme formulation d’une ligne au lieu
de I'étre sur 'ensemble des douze échantillons de la ligne (méme nuance cimentaire, mais E/C différents).
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Figure 111.29 : moyennes des taux de recouvrement par ligne et sur le temps de chacune des douze
formulations (essai2). Les écarts types (trés grands, car les moyennes sont faites sur plusieurs temps) ne sont
pas présentés sur cette figure pour ne se focaliser que sur la tendance.

Afin de pouvoir étudier I'influence de la position verticale pour toutes les formulations en
s’affranchissant de I'influence des formulations elles-mémes, un taux de recouvrement relatif
RR; a été défini par ligne et par formulation :

R;

RR; = R, (111.2)

ol R; est le taux de recouvrement moyen d’une formulation donnée sur la ligne Li (i = 1, 2,
3). Le taux de recouvrement relatif RR; de la premiére ligne L1 est donc par définition égal a
1 pour toutes les formulations. Les différents taux relatifs calculés sont reportés ci-dessous

(Tableau Ill.1). Les taux relatifs pour une méme ligne different donc d’une formulation a I'autre
ce qui traduit les constats précédents (Figure I11.29).

D’apres I'étude bibliographique (Chapitre 1), I'influence des conditions hydrodynamiques est
liée a la rugosité du matériau : cette influence est plus importante quand le matériau est plus
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rugueux. Les taux relatifs des trois lignes sont donc représentés ci-dessous en fonction de la
rugosité moyenne arithmétique S, (Figure 111.30).

Tableau lll.1 : taux de recouvrements relatifs des différentes formulations aux trois lignes.

-3 I-4 I-5 -3 -4 | -5 V-3 V-4 V-5 A-3 A-4 A-5
RR 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

RR, | 092 | 0,91 | 0,9 1 1,04 | 1,03 1 1,16 | 1,12 | 0,93 | 0,99 | 0,89
RR3; | 0,74 | 0,71 | 0,7 | 066 | 0,95 | 0,99 | 0,82 | 1,02 | 1,05 | 0,66 | 0,54 | 0,47

1,2
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Figure 111.30 : taux de recouvrement relatifs RR; des différentes lignes (i = 1, 2, 3) en fonction de la rugosité
moyenne S, de chaque formulation.
Le taux relatif de recouvrement augmente avec le parametre de rugosité S,, ce qui est

notamment visible pour la ligne L3 (RR3) (Figure 111.30). Ceci justifie le choix de S, comme
paramétre discriminant.

Afin de prendre en compte l'influence de I'éclairement, des conditions hydrodynamiques et
de la rugosité, plusieurs expressions empiriques du taux de recouvrement ont été évaluées.
Ces expressions ont été construites de facon a traduire les relations suivantes :

— L’augmentation de la colonisation avec la luminosité.
— L’augmentation de la colonisation avec la vitesse d’écoulement.

— L'amplification de l'influence de la vitesse d’écoulement par I'augmentation de la
rugosité.

Parmi les expressions testées, la suivante (la plus satisfaisante) a été retenue :

1
R, =L; V"% (111.3)

ou L; est un paramétre décrivant I’éclairement de la ligne Li, et V; un parameétre qui décrit la
vitesse de I’écoulement sur la surface des échantillons au niveau de la méme ligne Li. S, étant
la rugosité moyenne arithmétique de la formulation en question.
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La combinaison des équations 1.3 et IIl.3 permet d’exprimer comme suit les taux relatifs de
recouvrement :

RR; = LR; - VR,!"5a (111.4)

ou LR; = L;/L, décrit la luminosité relative de la ligne Li par rapport a la ligne L1 et
VR; = V;/V; décrit la vitesse d’écoulement au niveau de la ligne Li par rapport a la ligne L1.
Par définition : LR; = VR, = RR, = 1.

L’équation IIl.4 a été ajustée aux données expérimentales pour les lignes L2 et L3, ce qui
permet de tracer les taux de recouvrement relatifs théoriques en fonction de la rugosité
moyenne arithmétique (Figure 111.31). Les parametres relatifs de luminosité et de vitesse
d’écoulement obtenus par cet ajustement, ainsi que les coefficients de détermination, sont
reportés ci-dessous (Tableau 111.2).

1,2
. ./
1 . & ¢ RR1
B RR2
€ 0,8 RR3
——RR1-th
0,6 ——RR2-th
RR3-th
0’4 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10

Sa (um)

Figure 111.31 : ajustement de I'équation empirique aux donnée expérimentales de RR; en fonction de Sa.

Tableau Ill.2 : parameétres relatifs ajustés de luminosité (LR;) et de vitesse d’écoulement (VR;) des trois
lignes d’échantillons.

i (ligne) LR; VR, R?
1 1 1 1
2 0,83 1,16 0,59
3 0,45 1,56 0,76

Malgré des coefficients de détermination (R?) faibles (Tableau 111.2), notamment pour la
deuxieme ligne (0,59), les expressions empiriquement ajustées décrivent globalement tres
bien I’évolution des taux de recouvrement relatifs des deux lignes avec la rugosité.

Pour les faibles rugosités, la ligne L1 est |la plus colonisée et la ligne L3 est la moins colonisée.
Ce résultat a été observé pour les échantillons a base de ciments CEM | et CAC dont les
rugosités S, sont en effet les plus faibles. Au-dela d’un seuil S, = 3,5 um, la deuxiéme ligne
devient plus colonisée que la premiére et la ligne L3 reste la moins colonisée. Ce résultat a été
observé avec les formulations a base de ciments CEM Il et, en partie, de CEM V. Les rugosités
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de ces formulations sont en effet supérieures au seuil évoqué. Passé un deuxieme seuil de
rugosité S,, = 6,2 pm, la troisieme ligne dépasse a son tour la premiere en termes de
colonisation mais la ligne L2 reste la plus colonisée. C'est notamment le cas de la formulation
V-5 dont la rugosité dépasse en effet ce seuil S,,. Enfin, le modéle empirique prévoit une
quatrieme plage de rugosité au-dela d’un troisieme seuil S,, = 8,2 pm qui devrait voir la
troisieme ligne présenter le maximum de colonisation et la premiere ligne moins colonisée
que la deuxiéme. Cependant, les formulations étudiées dans ces travaux ne présentent pas
des rugosités si élevées, et I'existence de cette zone ne peut pas étre confirmée ici.

Les parametres relatifs de luminosité et de vitesse d’écoulement obtenus par ajustement
(Tableau 111.2) sont par ailleurs cohérents avec le sens physique qui leur est attribué et les
conditions dans le bioréacteur :

— Le parameétre lié a la luminosité décroit avec la profondeur. Ceci est en accord avec les
mesures d’éclairement réalisées a vide (sans milieu liquide). La décroissance du
parametre ajusté est méme plus importante et ceci peut s’expliquer par I'absorption

de la lumiére en présence du milieu liquide.

— Le parametre décrivant la vitesse d’écoulement est maximal au niveau de la ligne L3 et
décroit en s’y éloignant. Ceci est en accord avec le positionnement de la pompe de
brassage qui est a I'origine de I’écoulement. Celle-ci est en effet placée au niveau de la
ligne L3 (Figure 11.18), ce qui explique un écoulement plus important a ce niveau, mais
de plus en plus atténué en s’y éloignant.

Pour conclure, la position verticale des échantillons dans le bioréacteur a bien une influence
sur leur taux de colonisation. Cette influence a été expliquée par les différences de luminosité
et de conditions hydrodynamiques.

3.2 Position horizontale

La position horizontale des échantillons sur les plaques est définie par les colonnes (de 1 a 12)
(Figure 11.18). Cependant, la comparaison des moyennes de recouvrement des colonnes ne
peut permettre d’étudier I'influence de cette position. En effet, les colonnes adjacentes étant
de formulations différentes, ce parameétre intervient, rendant la comparaison biaisée. Afin de
s’affranchir de I'influence de la formulation, il a été choisi de raisonner sur des blocs (de trois
colonnes successives) (Figure 11.18), ce qui permet de distinguer quatre positions horizontales
distinctes (B1 a B4) et représenter des entités comparables, incluant toutes une colonne (trois
échantillons) de chaque formulation.

Les moyennes?® des quatre blocs calculées pour les différentes plaques et les deux essais sont
reportées ci-dessous (Figures 111.32 et 111.33) respectivement pour les essais 1 et 2. Pour le
premier essai, une colonisation plus importante est observée sur les extrémités par rapport

26 Comme pour les lignes, il s’agit de moyennes dans I'espace (tous les échantillons d’un bloc) et dans le temps
(toutes échéances de mesures confondues).
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au centre des plaques (Figure 111.32). Cette observation ne peut pas s’expliquer par les
conditions d’éclairage. En effet, les mesures d’éclairement réalisées a vide avaient montré un
éclairement minimal aux extrémités des plaques. Ces extrémités devraient donc présenter le
minimum de colonisation, ce qui va a I'’encontre de I'observation. Le constat pourrait plutot
s’expliquer par les conditions hydrodynamiques, plus agitées sur les extrémités des plaques,
résultant des vitesses d’écoulement plus élevées qui favoriseraient la colonisation. Cela est d{i
a la proximité de la pompe de brassage d’un c6té et pourrait s’expliquer par les remous sur le
cOté opposé. Ces conditions hydrodynamiques prédomineraient ainsi sur l'influence de
I’éclairage.

mBl mB2 mB3 mB4

o]
o

w1
o

40

30
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Recouvrement (%)

10
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Figure 111.32 : moyennes des taux de recouvrement par bloc et sur le temps de la plaque P1 (essail). Les
écarts types (tres grands, car les moyennes sont faites sur plusieurs temps) ne sont pas présentés sur cette
figure pour ne se focaliser que sur la tendance.

Le constat est cependant différent pour le deuxieme essai (Figure I11.33). La quasi-symétrie
observée pour le premier essai n’est plus visible. La colonisation est toujours maximale sur
'une des extrémités de la plaque et diminue en allant vers la deuxieme ou elle est
généralement minimale. Pour comprendre cette évolution, il est primordial de déterminer
avant tout le(s) critere(s) discriminant(s) entre les deux extrémités d’'une méme plaque
d’échantillons qui donneraient une colonisation maximale sur I'une et pas sur l'autre.

Il est nécessaire de rappeler que les plagues ont fait I'objet de permutations deux par deux
lors du deuxieéme essai. La maniere dont sont réalisées ces permutations (cf. Chapitre Il) vérifie
les conditions suivantes :

— Chaque plaque se trouve un jour sur deux du c6té le plus lumineux (coté tube Lumilux)
et I'autre jour du co6té le moins lumineux (c6té tube Fluora).

— Chaque extrémité d’une méme plaque se trouve un jour sur deux du coté de la pompe
de brassage et I'autre jour du coté opposé.

— Une plague donnée a toujours la méme configuration (position des extrémités par
rapport a la pompe de brassage) quand elle se trouve dans un état d’éclairement
donné (c6té plus ou moins lumineux). La position d’'une extrémité donnée d’une
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plague par rapport a la pompe de brassage est liée a la position de la plaque par
rapport a I'éclairage.

CEM | CEM 1l
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Figure 111.33 : moyennes des taux de recouvrement par ligne et sur le temps des différentes plaques
(différents ciments) (essai2). Les écarts types (trés grands, car les moyennes sont faites sur plusieurs temps)
ne sont pas présentés sur cette figure pour ne se focaliser que sur la tendance.

Cette derniere condition permet de discriminer entre elles les deux extrémités d’'une méme
plaque : celle qui se trouve du coté de la pompe de brassage quand la plaque est du c6té le
plus lumineux est désignée « premiére extrémité ». La « deuxiéme extrémité » désigne celle
qui se trouve du c6té de la pompe de brassage quand la plaque est du c6té le moins lumineux.

Comme le bloc le plus colonisé correspond toujours a la « premiere extrémité » (B1 pour les

plagues de ciments CEM | et CEM V, B4 pour les ciments CEM Il et CAC), ce critére discriminant
semble étre pertinent pour la colonisation.

La luminosité accrue et la vitesse d’écoulement élevée sont des facteurs qui favorisent chacun
la biocolonisation des surfaces :

— Une luminosité accrue favorise la photosynthése et donc la croissance des colonies
photosynthétiques présentes sur la surface [28].
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— Une vitesse d’écoulement élevée peut d’une part favoriser l'accrochage des
microorganismes [17]. D’autre part, elle peut aussi amplifier la croissance des colonies
en amplifiant I'activité métabolique [17] et en affinant la couche limite [135] ce qui
résulte en une meilleure assimilation des nutriments par les microorganismes
adhérant sur la surface.

Sur une journée d’essai, la vitesse d’écoulement impose une colonisation maximale de
I'extrémité située a coté de la pompe (la colonisation est plus faible vers I’extrémité opposée),
en prédominant sur les différences latérales de luminosité et leur influence, ce qui tend a
minimiser la colonisation des extrémités puisque moins éclairées (Figure I1.2(b)). Ainsi, pour
une plague donnée, un sens de décroissance de la colonisation, et le sens inverse sont chacun
imposés un jour sur deux. Sur I'ensemble, une compétition a lieu entre les deux sens
d’évolution. Or, la colonisation est globalement plus importante les jours ou la plaque est plus
éclairée. Ceci favorise donc la « premiére extrémité » (du c6té de la pompe ces jours-ci) pour
une colonisation maximale et décroissante en allant vers la « deuxiéme extrémité », ce qui est
en accord avec les observations (Figure 111.33).

4  Evolution de la colonisation dans le temps

4.1 Observations générales

Les taux de recouvrement moyens, calculés pour les différentes formulations étudiées, sont
présentés en fonction du temps d’incubation dans le bioréacteur (Figure 111.34). Le taux de
recouvrement augmente avec le temps. Cette augmentation se présente sous forme de
courbes en S?” pour les différentes formulations avec des allures globalement comparables
(Figure 111.34). Ces allures sont en accord avec les résultats de plusieurs études dont celles de
Ruot et Barberousse [136], Dalod [45], et Tran et al. [71] et qui ont proposé un modele
cinétique auquel les résultats expérimentaux sont confrontés dans la partie suivante.

L’évolution du recouvrement des échantillons a base de ciment CEM | présente néanmoins
une particularité du fait de I'observation d’un palier entre 20 et 47 jours d’incubation :
I'augmentation du taux de recouvrement est tres faible sur cette période de 27 jours,
notamment a E/C=0,3 et 0,4.

L'observation et la comparaison des images brutes numérisées des échantillons a base de
ciment CEM | aux deux échéances montrent que plusieurs points recouverts a la premiere
échéance (20 jours) ne le sont plus a la deuxiéme (47 jours) (Figure 111.35). Ce constat visuel
est confirmé par les images résultant du double seuillage/segmentation (Figure 111.35). Ceci
peut conduire a une baisse du taux de recouvrement (de 9,8 a 3,4% par exemple dans le cas
de I’échantillon a E/C = 0,4), mais cette baisse n’est pas systématique. La colonisation d’autres

27 Une courbe en S est un terme utilisé pour décrire une courbe qui a a peu prés la forme de la lettre S, et qui se

rapproche donc de la fonction sigmoide : x — 1/1 te—Ax
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zones de la surface peut en effet compenser cette baisse et donner suite a I'augmentation du
recouvrement (par exemple : échantillon a E/C=0,5).
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Figure 111.34 : évolution du recouvrement au cours du temps pour les différentes formulations.

Ce phénomeéne de « décolonisation » partielle de la surface pourrait s’expliquer par une
perturbation due a la procédure de numérisation des échantillons. En effet, la sortie des
échantillons du bioréacteur et leur maintien en dehors de la cuve pendant quelques heures
pour le séchage de leurs surfaces pourraient avoir causé un stress de dessiccation a certains
microorganismes [137]. Cela aurait probablement provoqué leur mort ou I'affaiblissement de
leur adhésion sur la surface, menant a un détachement une fois les échantillons resoumis aux

flux d’eau. L’'ensemble de ces considérations pourrait expliquer le ralentissement observé de
la colonisation [137].
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Ce phénomene de « décolonisation » a également été vérifié, dans une moindre mesure, sur
certains échantillons des nuances cimentaires autres que le CEM I. Le nombre d’échantillons
présentant une baisse du taux de recouvrement entre la 2°™¢ et la 3°™¢ échéance (Tableau
[11.3) donne une idée de I'ampleur relative du phénomeéne pour les différentes formulations
étudiées. Parmi les 36 échantillons de CEM | étudiés, 12 présentent une baisse du taux de
recouvrement contre 3 pour le ciment CEM Ill (a E/C=0,3) et 1 pour le ciment CEM V (Tableau
11.3).

La décolonisation semble ainsi plus importante pour les échantillons a base de ciment CEM |,
ce qui expliquerait I'allure particuliere de leurs courbes de recouvrement en fonction du temps
avec le palier entre la deuxieme et la troisieme échéance. La décolonisation des échantillons
a base de ciment CEM Ill a E/C = 0,3 étant par ailleurs significative, avec une baisse du taux de
recouvrement de 3 échantillons sur 12 (Tableau 1l1l.3), ceci pourrait également expliquer
I"allure distincte de la courbe de cette formulation (baisse de la vitesse de colonisation (pente),
suivie d’une reprise) (Figure 111.34).

Tableau lil.3 : le nombre d’échantillons par formulation présentant une baisse du taux de recouvrement
entre la 2°™ et la 3°™ échéance.

iments | CEM 1| | CEMIIl | CEMV | CAC

E/C
0,3 6 3 0 0
0,4 5 0 1 0
0,5 1 0 0 0
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Figure 111.35 : évolution du recouvrement entre 20 et 47 jours pour deux exemples d’échantillons de CEM I.
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4.2 Application du modele cinétique (Avrami-Tran)

L'objet de cette partie est d’étudier I’évolution du taux de recouvrement de la surface au cours
du temps a travers le modeéle cinétique de type Avrami proposé par Tran et al. [71] et présenté
dans le chapitre | (équation 1.21, p 50). Un ajustement de ce modele aux données
expérimentales du recouvrement en fonction du temps (Figure 111.34) a été réalisé. Le
parametre n a été fixé a 4 (g = 1) comme pour |'étude de Tran et al. [71]. Cela correspond a
une vitesse d’accrochage des microorganismes qui augmente linéairement avec le temps
(équation .19, p 49) et qui traduit une augmentation de la concentration des microorganismes
dans le milieu. Les deux paramétres a ajuster sont donc le temps de latence t; et la constante
de vitesse de colonisation K.

La majorité des temps de latence obtenus sont nuls (= 10~* jours) a I'exception de ceux
calculés pour les formulations a base de ciment CEM | ainsi que la formulation 1lI-3 (Figure
[11.36). Ces temps de latence importants (environ 20 jours) pour les quatre formulations ne
semblent cependant pas justifiés. Des taux de recouvrement non négligeables (de 4,5 a 20%)
sont en effet enregistrés pour ces formulations a la deuxiéme échéance correspondant a 20
jours.

E/C m0,3 m0,4 m0,5

25

[ERN
(2}

[EEN
o

t, (jours)

CEM | CEM 1Nl CEMV CAC

0,3 19,74 19,23 3,02.10™ 4,02 .10
0,4 21,83 2,77 .10 2,68 .10 2,22 .10
0,5 13,83 3,11.10" 3,49 .10 3,39.10"

Figure 111.36 : temps de latence calculés a partir du modeéle de type Avrami proposé par Tran et al. pour n =4,

Par ailleurs, les quatre formulations concernées sont celles ou une baisse du taux de
recouvrement a été observée sur plusieurs échantillons entre la deuxieme et la troisieme
échéance (Tableau I1l.3). Les temps de latence calculés pourraient ainsi s’expliquer par les
allures particulieres des courbes de ces formulations, ce qui a précédemment été expliqué par
la perturbation subie lors de la sortie du bioréacteur pour la numérisation des échantillons.
L’anomalie dans I'allure de ces courbes réside notamment dans la décélération traduite par
des valeurs de recouvrement a la troisieme échéance plus faibles qu’attendues pour une
courbe en S (sigmoide). Le fait d’écarter ces valeurs ou de leur accorder un poids relatif faible
lors de I'ajustement fourni en effet des temps de latence nuls comme pour les huit autres
formulations.
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Le temps de latence a donc été fixé a zéro pour toutes les formulations, ce qui laisse la
constante K comme seul parametre d’ajustement du modeéle. L’écart entre ce temps de
latence (nul) et un temps d’environ 25 jours mesuré par Tran et al. [71] sur des échantillons
non carbonatés, pourrait s’expliquer par les différences des conditions expérimentales entre
les essais accélérés. En effet, I'essai faisant I'objet de cette étude expose en continu (24h/24)
les échantillons au milieu contenant les microorganismes et les nutriments contre
uniqguement 3h d’exposition par jour lors de I'essai de ruissellement de Tran et al. L'exposition

continue pourrait accélérer la colonisation et expliquerait ainsi I'annulation du temps de
latence.

Les courbes du modeéle ajusté aux données expérimentales sont présentées ci-dessous (Figure

[11.37) et les constantes K obtenues par ajustement ainsi que les coefficients de détermination
sont reportés par la suite (Tableau II1.4).
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Figure 111.37 : ajustement du modéle cinétique de colonisation (Avrami-Tran) aux données expérimentales
(n=4,t,=0).
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Les coefficients de détermination obtenus (Tableau I1l.4) montrent des ajustements
globalement satisfaisants. Dix des douze coefficients sont en effet supérieurs a 0,96 et un seul
est inférieur a 0,9 (R? = 0,86 pour la formulation A-5).

Tableau lll.4 : constante de vitesse de colonisation K et coefficient de détermination R? des ajustements.

CEM | CEM Il CEM V CAC
-3 | 1-4 | I-5 | WI-3 |1I-4 [llI-5| V-3 V-4 |V-5]|A-3|A4 ]| A5
K (10°.jour?) 55 | 47 | 52 | 172 | 478 |2433| 182 | 102 | 254 | 46 | 43 | 132
R2 0,96 | 0,96 | 0,98 | 0,92 | 0,97 | 0,99 | 0,99 | 0,99 | 0,97 | 0,99 | 0,97 | 0,86

Les modeles ajustés présentent quasi-systématiquement une sous-estimation de Ia
colonisation sur la premiére période de I'essai (2¢™¢ échéance). Celle-ci pourrait s’expliquer
par la décélération de la colonisation notamment marquée a la troisieme échéance et déja
commentée. Ces mémes constats sont par ailleurs également vérifiés sur plusieurs courbes
ajustées dans les travaux de Tran et al. [71].

5 Influence de la formulation sur la colonisation

5.1 Nuance cimentaire

Les valeurs moyennes des taux de recouvrement ont été calculées pour chaque nuance
cimentaire, tout E/C confondus. Elles sont présentées ci-dessous en fonction du temps
d’incubation (Figure 111.38). Les échantillons a base de ciment CEM Il sont les plus colonisés,
c'est-a-dire les plus bioréceptifs vis-a-vis des microorganismes photosynthétiques. Le ciment
CEM V arrive en deuxieme position en termes de bioréceptivité, suivi par le ciment
d’aluminates de calcium (CAC) en troisieme position. Le ciment CEM | présente la colonisation
la plus faible, sauf a longue durée d’incubation (derniere échéance : 77 jours), ou il est plus
colonisé que le ciment CAC. Ce résultat a longue durée est par ailleurs conforme aux résultats
de Dalod et al. [138] comparant la colonisation de mortiers de ciments CEM | et CAC par des
algues lors d’un essai de ruissellement. La littérature manque par contre de données sur
I’encrassement de matériaux a base de ciments CEM lll et CEM V.

Cette méme tendance moyenne est globalement vérifiée en raisonnant a E/C constant (Figure
[11.38), a I'exception du ciment CEM Il a E/C = 0,3 qui se trouve moins colonisé que le ciment
CEM V a la troisieme échéance. Cette exception pourrait d’ailleurs s’expliquer par le
ralentissement de la colonisation observé pour cette formulation a cette échéance et
précédemment évoqué (Tableau 111.3).

5.2 RapportE/C

Les courbes expérimentales présentées auparavant (Figure Il1.34) montrent que pour une
nuance cimentaire donnée, la formulation a E/C = 0,5 est généralement la plus colonisée.
Seules quelques exceptions se présentent pour le ciment CEM | avec des taux de
recouvrement trés proches de ceux de la formulation a E/C = 0,3. Cette derniére formulation
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(E/C = 0,3) est par ailleurs clairement la plus colonisée lors du premier essai sur des
échantillons a base de CEM | (Figure 111.39).

Les formulations a E/C = 0,4 sont plus colonisées que celles a E/C = 0,3 pour les ciments CEM Il

et CAC (tres légérement pour ce dernier) alors que la tendance est inverse pour les ciments
CEM YV et CEM | (premier et deuxiéme essai).
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Figure 111.38 : comparaison du recouvrement au cours du temps entre les différentes nuances cimentaires.
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Figure 111.39 : évolution du recouvrement au cours du temps pour le 1*" essai (CEM I).

6 Conclusions intermédiaires

— Le suivi du milieu de culture dans le bioréacteur a permis de vérifier le bon développement
des microorganismes phototrophes durant I'essai. Le renouvellement du milieu a 35 jours
a notamment permis d’éviter I'épuisement en macronutriments (phosphates et nitrates).

— Le suivides pH du milieu et des échantillons a montré que ceux-ci évoluent et ont tendance
a s’équilibrer au cours de I'essai sous I'effet de la lixiviation des pates cimentaires par le
milieu, ce qui se traduit par une hausse du pH du milieu et une baisse des pH des
échantillons.

— Une nouvelle méthode de calcul de recouvrement a été mise au point : un double seuillage
sur les composantes saturation (S) et teinte (H) des images numérisées des pates de
ciment a été adopté pour leur segmentation afin de déterminer le taux de recouvrement
des surfaces par les biofilms phototrophes.

— Les observations par microscopie électronique d’échantillons colonisés montrent la
présence de microorganismes principalement de méme morphologie (bacille) sur la
surface des pates de ciment. Cette morphologie observée s’apparente a celle de
diatomées pennales, avec des longueurs variant globalement entre 20 et 30 um.

— Ces microorganismes occupent principalement les espaces (creux) entre les aspérités de
la surface, tout en étant souvent au contact d’'une aspérité, ce qui est en accord avec le
role favorable de ces aspérités dans I'ancrage des microorganismes.

— Pour s’affranchir de I'influence de la position des échantillons dans le bioréacteur, il est
nécessaire de raisonner sur des moyennes calculées sur tous les échantillons d’'une méme
formulation, bien répartis sur une plaque. Cela justifie donc la répartition alternée des
échantillons sur les plaques (Figure 11.18, page 87) ainsi que le non recours a des méthodes
destructives sur les échantillons.

— Le taux de recouvrement des pates de ciment augmente avec le temps suivant une allure
de courbe en S. Cette évolution est en accord avec la littérature et est bien décrite par le
modele cinétique d’Avrami-Tran.
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— Entermes de formulation, les pates de ciment CEM lll semblent étre les plus bioréceptives
dans les conditions de I'essai, suivies par celles de CEM V et les pates de CEM | semblent
étre les moins réceptives sur les 50 premiers jours de I’essai. Pour les différentes nuances,
ce sont les formulations a E/C=0,5 qui sont les plus colonisées. La formulation est un
parametre indirect agissant sur les parametres dictant la bioréceptivité, a savoir ceux du
matériau durci (rugosité, porosité, pH...). L'étude de l'influence de ces parameétres fait
I’'objet du prochain chapitre.
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Chapitre IV.

Influence des parametres
de surface sur la
colonisation

Ce chapitre est consacré a I'étude de lI'influence des différents parametres mesurés des pates
de ciment sur leur colonisation. La premiéere partie se focalise sur I'influence des différents
parametres de rugosité comme la densité en pics S;; de la surface. L'influence de ce dernier
parametre est approfondie dans la deuxiéme partie en confrontant aux données
expérimentales un modele théorique proposé. La troisieme partie est dédiée a I'étude de
I'influence de la porosité a travers la mesure de la porosité totale et du coefficient de
capillarité, alors que la quatrieme traite de 'influence du pH des surfaces.



Chapitre IV : influence des parametres de surface sur la colonisation

1 Influence de la rugosité

1.1 Etude préalable de la rugosité des formulations testées

La rugosité des différentes formulations étudiées dans cette thése a été mesurée par des
essais de microscopie confocale. Ces mesures ont eu lieu avant la soumission des échantillons
a I'essai de biocolonisation accélérée. Les paramétres de rugosité évalués sont définis au
premier chapitre et en Annexe 2. Les valeurs de ces parameétres présentées dans la suite
représentent les moyennes obtenues sur neuf mesures différentes (surface de 1 mm?) (trois
échantillons et trois mesures par échantillons) pour chaque formulation.

1.1.1 Parametres d’amplitude
Les rugosités arithmétiques et quadratiques moyennes S, et S, qui mesurent I'amplitude de
la rugosité sont reportées ci-dessous (Figure 1V.1).

E/C m0,3 m0,4 0,5 E/C m0,3 m0,4 mO0,5
12 14
10 12
10
8
E E 8
26 2
a g6
4
4
0 0
CEM | CEM III CEM YV CEM | CEM III CEMV

Figure IV.1: paramétres de rugosité S, et S, des formulations étudiées avant soumission a I'essai de
biocolonisation.

Pour un ciment donné, en dehors du CAC, I'amplitude a tendance a augmenter avec le rapport
E/C. Cette augmentation est la plus nette pour les pates de ciment CEM V. Cette augmentation
de I'amplitude avec le rapport E/C est conforme aux résultats obtenus par Ficker et al. [8] sur
des surfaces de rupture de pates de ciment CEM | avec différents rapports E/C (allant de 0,3 a
0,8).

Il convient ici de souligner que si I’évolution de la rugosité avec le rapport E/C est comparée
aux résultats de la littérature [8] et y est conforme, les valeurs précises ne peuvent étre
comparées pour plusieurs raisons :

— Les différences de nuances cimentaires et des conditions de cure,
— Les différences des modes d’obtention des surfaces rugueuses : polissage pour cette

thése contre rupture par flexion trois points pour les surfaces étudiées par
Ficker et al. [8],
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— Les différences des aires des surfaces évaluées (1 mm? ici contre 1,28 mm? pour les
surfaces fracturées) et des pas d’échantillonnage des mesures (2 um ici contre 1,25 pum
pour Ficker et al. [8]).

Ce dernier aspect revét une importance particuliere puisque les parameéetres de rugosité
évalués sur une méme surface différent selon le pas d’échantillonnage (échelle d’observation)
utilisé comme le montrent plusieurs études sur les surfaces de rupture [12], [13], [139]. Ces
études montrent que l'amplitude de rugosité augmente avec |'augmentation du pas
d’échantillonnage et cela est bien confirmé dans cette étude comme le montre I'exemple
illustratif pour un échantillon de formulation I-3 (Figure 1V.2). Ce travail se limite a une étude
comparative basée sur des parameétres calculés sur des surfaces de méme taille (1xX1mm?) avec
le méme pas d’échantillonnage (2 um). L’analyse fractale n’étant pas I'objectif, elle n’a pas été
abordée dans ce cadre.

2,5 0,8
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o
(o))

£15 E 04
= =

g 1 Qs
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o
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) / 1 2 3
0 0,2

0 1 log(8 (um)) 2 3 log(6 (um))

Figure IV.2 : évolution des rugosités arithmétique et géométrique moyennes S, et S, avec le pas
d’échantillonnage & pour une méme surface de 1 mm? d’une péate de CEM |1 a E/C = 0,3 (échelles
logarithmiques).

Malgré la tendance a I'augmentation, I'évolution de I'amplitude de rugosité avec le rapport
E/C n’est pas toujours monotone (CAC, CEM Ill pour S, Figure IV.1). Ce constat est également
vérifié sur les résultats de Ficker et al. [8]. Dans ces travaux [8], 'augmentation des paramétres
d’amplitude mesurant les extrémités des surfaces (S, : pics, S, : vallées et S, : amplitude
maximale) est moins bien vérifiée que pour les parametres moyens (S, et S;). Cela est
également le cas pour les pates cimentaires étudiées dans cette thése (résultats présentés en
Annexe 6). Cela pourrait s’expliquer par la plus grande sensibilité aux valeurs extrémes de ces

paramétres les rendant plus dispersés et moins significatifs.

La comparaison entre les pates de différentes nuances cimentaires montre une amplitude de
rugosité plus élevée pour les pates a base de ciments CEM Ill et CEM V par rapport a celles a
base de ciments CEM | et CAC, quel que soit le rapport E/C.

Les parameétres Sy, et Sgx sont des parametres de forme (distribution des hauteurs) et
mesurent donc des aspects différents de la rugosité par rapport a S, et S; qui sont des
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parametres d’échelle mesurant I'amplitude de la rugosité (dispersion des altitudes). Les
moyennes de ces parametres sont reportées ci-dessous (Figure 1V.3).

Toutes les formulations présentent des facteurs d’aplatissement (Sy,,) supérieurs a 3, ce qui
traduit une distribution des altitudes plus resserrée autour la moyenne qu’une distribution
gaussienne. Cette distribution est par ailleurs beaucoup plus « resserrée » pour les pates de
ciment CAC ainsi que la formulation I-3. Ces formulations se distinguent en effet par des
valeurs bien plus élevées de Sy, (Figure 1V.3). Dans une moindre mesure, les deux autres
formulations de CEM | (I-4 et I-5) présentent également des valeurs relativement plus élevées
que les celles des pates de CEM Ill et CEM V.

E/C m0,3 m0,4 m0,5 E/C m0,3 m0,4 mO0,5
90 8
80 6
70 4
60 5
o ml ]
> -
-~ w0
440 s J !- = BT
30 -2
20 -4
o I e e M 1
o all | 3
CEM | CEMIl  CEMYV CAC CEM | CEM Il CEM YV CAC

Figure IV.3 : facteurs d’aplatissement S}, et d’asymétrie S, des formulations étudiées avant soumission a
I'essai de biocolonisation.

Le facteur d’asymétrie S, présente des moyennes négatives pour toutes les formulations, a
I’exception de I-3. La rugosité des surfaces des pates cimentaires est donc plus dominée par
les creux que par les pics (ou aspérités). Ce résultat est cohérent avec la nature poreuse de
ces matériaux, puisque les porosités ouvertes sur la surface présentent des creux. Méme si
des aspérités sont présentes, probablement en raison de la microstructure des hydrates sur
la surface, les profondeurs des porosités peuvent dominer les hauteurs de ces aspérités, qui
sont par ailleurs limitées en raison du polissage appliqué aux échantillons. Pour les
formulations a base de ciment CEM |, les faibles valeurs absolues de S, combinées a des
écart-types tres élevés semblent montrer qu’il n’y a pas d’asymétrie particuliere qui se
dégage. La distribution des altitudes est donc plutét symétrique pour les pates de ce ciment
(CEM 1). La moyenne positive enregistrée pour la formulation I-3 ne présenterait donc pas une
singularité significative.

Par contre, les pates de ciment CAC présentent bien une singularité significative avec des
valeurs de S, nettement plus négatives. Cela pourrait traduire une porosité plus importante
sur la surface que ce soit en termes de profondeur ou de surface couverte par cette porosité.
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1.1.2 Parametres d’espacement
Les valeurs des densités de sommets moyennes mesurées sur les différentes formulations

étudiées sont présentées ci-dessous (Figure IV.4). Pour toutes les nuances cimentaires, ces
densités diminuent quand le rapport E/C augmente. Les densités de sommets S, des pates
de ciments CEM Ill et CEM V sont du méme ordre de grandeur et présentent les valeurs les
plus faibles (environ 5700 pic/mm? au minimum (l11-5)) tandis que les pates de ciment CAC
présentent les plus grandes densités (environ 15800 pic/mm? au maximum (A-3)).

E/C m0,3 m0,4 m0,5 E/C m0,3 m0,4 m0,5
20000 1
15000
£
g 10000 =
.
i_ &
(%]
)
(7]
- ' '
0

CEM | CEMIIl  CEMV CEM | CEM Il CEMV CAC

Figure IV.4 : densités de sommets S, et rapports d’aspect S,,. des formulations étudiées avant soumission a
I'essai de biocolonisation.

L’étude des surfaces a travers leurs fonctions d’autocorrélation permet de calculer le rapport
d’aspect S;,- qui reflete le caractére plus ou moins isotrope de la surface. Les moyennes de ce
parametre pour les différentes formulations sont reportées ci-dessus (Figure IV.4).

La moyenne de S;, est supérieure a 0,6 pour toutes les formulations, avec une moyenne
globale d’environ 0,7. Ces résultats montrent que les surfaces des différents échantillons sont
isotropes. A I'échelle de mesure utilisée, rien n’indique donc que la confection et le polissage
des échantillons auraient introduit une anisotropie particuliere des échantillons.

Cette isotropie est par ailleurs confirmée par la comparaison des longueurs développées?®
selon les deux directions x et y de la surface. La Figure V.5 montre en effet sur un exemple
que ces longueurs sont bien superposables ce qui traduit une rugosité équivalente selon les
deux directions perpendiculaires et confirme ainsi l'isotropie.

28 e pas d’échantillonnage, désigné par & (Figures IV.2 et IV.5) est la distance en x, respectivement y, entre deux
points successifs qui définissent un segment de droite. Cette ligne brisée est ensuite aplatie pour calculer sa
longueur développée. Plus 6 est petit et plus on « voit » de détails donc de meétres linéaires.
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L'isotropie des surfaces implique par ailleurs que le parametre S;;, donnant la direction
principale de la texture, n’a pas de sens dans le cadre de cette étude. C’est pour cette raison
qu’il ne sera plus pris en compte dans la suite.

direction x

directiony

log(ld/10-1)

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3
log(6 (um))

Figure IV.5 : comparaison des longueurs développées l; rapportées aux longueurs de base [, calculées sur
les deux directions x et y de la surface (1 mm?) d’'une pate de CEM | a E/C = 0,3 (échelles logarithmiques).
6 désigne le pas de 1 mm?2.

1.1.3 Parametres hybrides

Les surfaces développées mesurées sur I'ensemble des formulations de pates de ciment sont
reportées ci-dessous (Figure IV.6). Pour les pates a base de ciments CEM |, CEM Il et CEM V,
I’évolution de ce parameétre (Sg,-) avec le rapport E/C est comparable a celle du parameétre
d’amplitude S,. Ce résultat s’explique par l'augmentation de la surface développée avec
I'amplitude de la rugosité. Par contre, contrairement a S, pour lequel les valeurs associées
aux ciments CEM Ill et CEM V sont toujours supérieures a celles du ciment CEM |, les valeurs
de S;- sont comparables entre les ciments CEM | et CEM Il pour tous les rapports E/C. La
surface développée des pates de CEM V est aussi comparable a E/C = 0,3 mais supérieure
au-dela.

En effet, S;,- est un parametre hybride : s’il augmente avec I'amplitude de la rugosité, il est
également affecté par les parametres d’espacement. Des motifs plus espacés de la surface
engendrent une surface développée moins importante, ce qui est le cas des surfaces des pates
de ciments CEM Ill et CEM V dont les motifs sont plus espacés que ceux du ciment CEM |
(densités de sommets plus faibles, Figure 1V.4). Les effets de I'amplitude et de I'espacement
de la rugosité se compensent donc en donnant des surfaces développées comparables.

La pente quadratique moyenne S;, évolue avec les différentes formulations d’une maniere
trés similaire a la surface développée et cela s’explique par la trés bonne corrélation linéaire
entre ces deux parametres, tous ciments confondus (Figure 1V.6).

Enfin, les dimensions fractales S;; moyennes, calculées par la méthode MM [12] pour les

différentes formulations sont présentées ci-dessous (Figure IV.7). Les formulations a base de
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ciment CAC se distinguent par des dimensions fractales?® plus faibles : elles sont en moyenne
de 2,23 contre une moyenne de 2,39 pour les autres formulations.
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Figure IV.6 : surfaces développées S 4, des formulations étudiées avant soumission a I'essai de
biocolonisation (gauche) et corrélation avec la pente quadratique moyenne S, (droite).
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Figure IV.7 : dimensions fractales des formulations étudiées avant soumission a I’essai de biocolonisation.

1.1.4 Analyse en composantes principales (ACP)
L'analyse en composantes principales a été utilisée afin d’avoir une vue d’ensemble plus

synthétique de la rugosité des pates cimentaires, et ainsi détecter et expliquer les différences
significatives entre les différentes formulations en termes de rugosité.

Les contributions des neuf premieres (sur 19) composantes principales a I'inertie totale des
points mesurés sont représentées ci-dessous (Figure 1V.8). Les deux premiéres composantes
permettent d’expliquer ensemble 61,7% de la variance totale (34,9% pour la premiere et

2 La dimension fractale, définie dans le premier chapitre (page 25) est un paramétre sans unité qui varie entre 2
et 3 pour une surface.
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26,8% pour la deuxieme). Cette inertie n’étant pas trés élevée, la troisieme composante
(13,62%) a également été prise en compte pour cette étude, ce qui permet d’atteindre une
inertie cumulée satisfaisante de 75,3%.
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Figure IV.8 : variabilité expliquée par les neuf premiéres composantes principales.

La projection des parametres de rugosité étudiés sur les trois premiers plans factoriels, formés
par un couple parmi les trois composantes principales (Figure IV.9) montre que les parametres
qui contribuent le plus au premier facteur (axe ou composante principale) sont les paramétres
hybrides S, et Sg4. lls y sont positivement bien corrélés. La grande majorité des parametres
de rugosité sont par ailleurs placés du c6té positif de I’axe correspondant a ce premier facteur,
ce qui indique qu’ils y contribuent tous dans le méme sens (positif). De plus, les seuls
parameétres placés du c6té négatif (Sus, Sku, Srq €t Sp;) ne sont pas bien corrélés au premier
facteur.

Dans une moindre mesure que Sdr et Sdq, les parametres mesurant I'amplitude de la rugosité
(Sa) Sq, S, et S,10) sont également bien corrélés positivement au premier facteur. Leur
projection sur les plans factoriels (Figure IV.9) montre qu’il est possible de les distinguer en
deux couples : le premier étant formé par les parametres S, et S,1o, trés proches entre eux,
alors que S, et S;, moins proches, forment le deuxieme. Cette distinction pourrait s’expliquer
par les natures différentes de ces parametres : le premier couple repose sur des mesures des
valeurs extrémes alors que le deuxieme représente des moyennes. Les différentes projections
montrent par ailleurs que le paramétre SHTp est tres bien corrélé a la rugosité moyenne S,,.

La projection de I'ensemble des points mesurés sur ces plans factoriels est présentée

ci-dessous (Figure IV.10). Les moyennes calculées sur chacune des douze formulations y sont
également reportées.

Ces projections montrent que la formulation V-5 est bien discriminée par le premier facteur.
Ce résultat est en accord avec les valeurs particulierement élevées déja observées sur cette
formulation pour les parameétres bien corrélés avec le premier facteur (Sgr, Saq, Sa, Sq)-
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Le deuxiéme facteur permet de discriminer clairement les formulations a base de ciment CAC,

présentant des valeurs bien plus élevées (Figure 1V.10). La formulation |-3 présente une

moyenne intermédiaire mais plus rapprochée de celles des formulations a base de CAC. Les

parametres de rugosité qui décrivent le mieux ce facteur sont Sy, et S;5 avec une corrélation

positive ainsi que S¢; et Sg4 avec une corrélation négative (Figure IV.9).
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Figure IV.9 : projection des parametres de rugosité étudiés sur les trois plans factoriels et projection du
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Figure IV.10 : projection des points mesurés et des moyennes des douze formulations sur les trois plans

factoriels.
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Une discrimination des pates de CAC a déja été observée avec les parameétres S, (Figure IV.4)
et S¢q (Figure IV.7) qui permettent également de distinguer la formulation I-3.

Les parametres de rugosité les mieux corrélés avec le troisieme facteur sont S,; et Sp;
(corrélation négative) (Figure IV.9). Seule la formulation I-3 se distingue légerement vis-a-vis
de ce facteur, ce qui peut en effet étre vérifié sur les parametres S,,; et Sp;.

Le partitionnement (clustering), en utilisant la méthode des k-moyennes des différents points
mesurés a partir de leurs coordonnées (ensemble des 19 coordonnées) dans la base des
composantes principales, donne des résultats qui confirment les discriminations observées
sur les trois premiers plans factoriels. Le partitionnement en deux groupes sépare les pates de
CAC et la formulation I-3 des autres formulations alors qu’un partitionnement en trois groupes
sépare en plus la formulation V-5.

1.2 Etude d’ensemble sur I'influence des parametres

L’évolution du taux de recouvrement des surfaces cimentaires par les biofilms phototrophes
avec les différents parametres de rugosité (Tableau IV.1) a été examinée séparément pour
chaque nuance cimentaire aux trois premiéres échéances de mesure de la colonisation (7, 21
et 47 jours). L'approche utilisée pour I'étude est illustrée par un exemple (Figure IV.11, pour
le parametre S, soit la densité de pics) :

— Le caractere monotone de I’évolution (pour les trois formulations (E/C) de la méme
nuance) avec le parametre en question a été inspecté : sur I'exemple, les ciments
CEM 1l et CAC présentent des évolutions monotones tandis que les évolutions des
ciments CEM | et CEM V ne le sont pas.

— Le «sens global de I'évolution » est déterminé par le signe de la pente d’'une
régression linéaire. L’évolution est dite « globalement croissante » pour une pente
positive et « globalement décroissante » pour une pente négative. Sur I'exemple de la
Figure IV.11, I'évolution de la colonisation avec S est globalement croissante pour le
ciment CEM | et globalement décroissante pour les trois autres nuances. Ces
terminologies seront fréquemment utilisées dans la suite de I'étude.

Le Tableau IV.1 rapporte ces informations (monotonie et sens global) pour toutes les nuances
et I'ensemble des parametres étudiés aux trois premieres échéances de mesure ainsi que les
coefficients de détermination R? des régressions linéaires sur chaque évolution.
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Tableau IV.1 : tableau récapitulatif sur I’évolution des taux de colonisation avec les différents parameétres de rugosité.

(Sur deux pages)
Sens et monotonie de I'évolution3° Coefficient de détermination (régression linéaire) Sens

. majoritaire Nb.
Ciment CEM | CEM I CEM YV CAC CEM | CEM I CEM YV CAC d'évolution’! | Exceptions®
Echéance [ 1|2 [3[1 231232 ]2]3]a]2]3]a]2]3]a]2]3]1]2]3] 2 |

Parametres d’amplitude

Sa N\ N|A|AA|A A A A A A A|09(05(0(1)|106(07]/09]|03| 0| 0| O0 A 2
Sq N|IN|AA|A|A|\A|A|\A | A | 1| 21]05/|01/03/|08/0,8|0,3/0,7|/08/0,3| 0| 0| O A 2
Sz AN A | A|A|A|N|A|A| AN |N|N|03|08/09/0)]0]01/05|06(0,1/0,1] 0| O A 4
Sz10 N\ A A|A|A|N | A | A|A|N|N|A4(03/07/09] 0101/0,1|0,5|0,6/|0,1 0|0 A 3
Sp AN A|A|A|A|N|A|A|N|N|N|N|06|09/07]|01/0,1] 0 |0,2|03] 0| 1|11 Z 5
Sv AN A|A|N|N|N A A A A| A A|0(02(09|01] 0 05/07/09|03| 0| 0| O A 3
Ssk AlA(N| A A | AN N|IN|N|IN|N(|08]04] 0 |0,7]/0,7| 1 |0,2(/0,1]/06]|0,2|0,2|0,1 N 5
Sku A A AN |N|N N |N|N|N|N|N09 1/03/05/05/09|1|107| 001|011 N 3
SHTp N|N|N | A AA A A A A| A A|09(06(0|1)107/07]/09|03|0,1{0,1{0,2| A 3

30 L3 couleur de la cellule donne I'information sur le caractére monotone de I'évolution du taux de recouvrement avec le paramétre de rugosité (vert : évolution
monotone — rouge : non monotone). Le contenu de la cellule indique le sens global de I’évolution (monotone ou non) déterminé par le signe de la pente d’'une
régression linéaire dont le coefficient de détermination R? est également reporté dans le tableau : 2 correspond a une évolution globalement croissante et
\I a une globalement décroissante.

31 Sens majoritaire d’évolution : correspond au sens d’évolution représentant une majorité parmi les douze évolutions observées (une par ciment et par
échéance de mesure) pour un parameétre de rugosité. /1 représente une évolution croissante et \ une évolution décroissante.

32 Nombre d’exceptions : pour un parametre de rugosité donné, cela correspond au nombre d’évolutions allant dans le sens opposé du sens majoritaire
d’évolution.
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Suite du Tableau IV.1.

Evolution monotone Coefficient de détermination (régression linéaire) Sens
. majoritaire Nb.
Ciment CEM | CEM 1l CEMV CAC CEM | CEM IlI CEMYV CAC d'évolution | Exceptions
Echéance [ 123|123 1231 ]2|3[1]2[3[1]2][3][1]2|3]1]2]3] 2]\
Parametres spatiaux
Sds ALl A| AN |IN N[N [NIN [ N|[NINI1/060(07/07/1/06]|0,7]|0,2|0,6]|0,6]0,5 N
Str A1 A AN [N | NN [NIN|[N|[NINIO6/09(07(03(|03|08|05|04|/09|05]|04]04 N
Sal Al A AN [N | N (A A A A A|A(09] 103|010 |05 1 1(07(0,3|0,2(0,2 ~
Paramétres hybrides
Sfd N[N [N A AN [N |N[N|N|[N|N|1]|09/01|/0]|O0]02(08]|07| 1|03(03|04 N 2
Sdq N|A|A|A| A A A A A|N|N|[NO1]0|0809(09|05|0,7|08]|0,2|0,3]|0,2]|0,2| A 4
Ssc N|N| A A | A A A A AN |NINO04/01(03(07(0,7/0,2/08|09|0,3|0,5|04]04]| A 5
Sdr N|N| A A A A A A AN |N|INO5/01(03(09(1|05/07]|08]|0,3|0,3|0,3]|0,2| A 5
Parameétres fonctionnels
Sbi N[N [N IN | N AN N A A A1 AA2105/09(0,7/ 0|0 |02/0)0]01|03|03|04 N 5
Sci N[N | N A | A A A AN |[N|[N[N[10902|06|06|1|0]01|01]|0,7]|0,7]|0,8 N 5
Svi N(N[N|N|N|(N[(N(N|A|AlA]A]1]09]02]08]07] 1(02]03]| 0(0,3[0,3/0,2 \ 4

Tableau IV.2 : récapitulatif des nombres d’exceptions par ciment et par échéance.

Echéance 1 2 3 Ensemble
Ciment
CEM | 10 9 4 23
CEM 11l 5 5 8 18
CEM V 1 3 5
CAC 8 7 23
Ensemble | 24 | 23 | 22 |
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Figure 1V.11 : évolution du taux de recouvrement de la surface avec le paramétre de rugosité S, (densité de
pics) a la premiére échéance de mesure.

Le « sens majoritaire d’évolution » également présenté (Tableau IV.1) est défini comme étant
le sens représentant une majorité parmi les douze évolutions observées (une par ciment et
par échéance de mesure) pour un parametre de rugosité donné. Pour le parameétre S, par
exemple, le sens majoritaire correspond a une décroissance (9 évolutions sur 12, Tableau
IV.1). Les évolutions n’allant pas dans ce sens sont appelées « exceptions » et leur nombre est
également reporté (Tableau IV.1) pour chaque parameétre de rugosité étudié. Trois exceptions
sont par exemple enregistrées pour le parametre S;;. |l s’agit des trois évolutions relatives au
ciment CEM | (pour les trois échéances). Un récapitulatif du nombre de ces exceptions par
ciment et par échéance est présenté dans le Tableau V.2, tous parametres de rugosité
confondus.

En explorant en détail les différents sens d’évolution, il s’avére que ceux déterminés aux deux
premieres échéances sont les mémes a une seule exception prés (sur 76, pour le parametre
Saq avec le ciment CEM I). Les sens d’évolution a la troisieme échéance présentent par contre
plusieurs différences (15 par rapport a la deuxieme). Cela explique les nombres d’exceptions
similaires aux deux premieres échéances mais trés différents pour la troisieme (Tableau 1V.2).
Ces différences pourraient probablement s’expliquer par des artéfacts comme ceux évoqués
au chapitre 1l observés entre la deuxiéme et la troisieme échéance et probablement liés au
séchage avant numérisation. Les résultats de la troisieme échéance pourraient ainsi étre
biaisés et ont donc été écartés. L'étude est ici limitée a la deuxieme échéance dont les
résultats sont considérés comme significatifs puisque vérifiés sur deux échéances. La
deuxieme échéance est par ailleurs préférée a la premiére puisque les taux de recouvrement
observés sur cette derniére sont tres faibles, ce qui pourrait amplifier le poids des erreurs
commises dans le calcul de ces taux.

Pour la deuxieme échéance, aucun parametre étudié ne présente le méme sens d’évolution
pour tous les ciments. Pour la majorité de ces parametres (15 sur 19), trois ciments présentent
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le méme sens et un seul se distingue par un sens opposé. Un sens majoritaire se dégage ainsi
et il est le méme que le sens majoritaire déterminé sur I'’ensemble des échéances (Tableau
IV.1). Les ciments représentant I'exception sont reportés ci-dessous (Tableau IV.3). Pour les
quatre autres parameétres (Sgk, Sqr, Ssc €t S¢i), deux ciments présentent les deux sens. Aucun
sens majoritaire ne se dégage donc pour ces parametres sur la deuxieme échéance et celui
représenté (Tableau IV.1) est uniquement vérifié sur I'ensemble des échéances (cellules
oranges). Aucun ciment n’est considéré comme exception dans ce cas mais les exceptions au
sens des trois échéances sont reportées ci-dessous (Tableau IV.3, cellules oranges) pour
mettre en évidence les couples de ciments évoluant dans le méme sens.

Tableau IV.3 : synthése sur I’évolution de la colonisation avec les paramétres de rugosité a la deuxieme
échéance de mesure.

Exceptions Nb. Evolutions monotones | _, "
L R* moyen R? global
CEMI [CEMIII| CEMV | CAC en sens majoritaire

Sa X 1 0,46

Sq X 0 0,41 0,24

Sz X 1 0,35 0,01
Sz10 X 1 0,35 0,00
Sp X 1 0,34 0,00

Sv X 1 0,27 0,01
Ssk X X 1 0,07 0,01
Sku X 1 0,38 0,19
SHTp X 1 0,50

Sds X 2 0,50

Str X 2 0,28 0,12
Sal X 2 0,14
Sfd X 2 0,47 0,06
Sdq X 1 0,44 0,00
Ssc X X 0 0,40 0,11
sdr X X 1 0,44 0,01
Sbi X 2 0,24 0,20
Sci X X 1 0,41 0,21
Svi X 2 0,49 0,03

Les ciments CEM | et CAC présentent le plus d’exceptions vis-a-vis de I’évolution de la
colonisation avec les parameétres de rugosité (six exceptions chacun) (Tableau IV.3). Le ciment
CEM 1l présente moins d’exceptions (trois) et le ciment CEM V n’en présente aucune. Pour les
parametres ne présentant pas de sens majoritaire, a I’exception de Sy, les ciments CEM 11l et
CEM V présentent le méme sens, comme pour les ciments CEM | et CAC. Dans I'ensemble, les
ciments CEM Il et CEMV présentent le méme sens d’évolution pour la majorité des
parametres (15 sur 19) et I'un des deux ciments CEM | ou CAC (ou parfois les deux) se distingue
de ce sens.
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L'observation du caractére monotone des différentes évolutions (Tableau IV.1) montre par
ailleurs qu’elles sont majoritairement non monotones (environ 61% pour I'ensemble et le
méme pourcentage, en se limitant a la deuxiéme échéance). Cette absence de monotonie
concerne les exceptions (70%) mais également les évolutions dans les sens majoritaires (57%).
En effet, pour tous les parameétres, au moins un des ciments évoluant dans le sens majoritaire
présente une évolution non monotone. Le nombre de ciments évoluant dans le sens
majoritaire d’'une maniére monotone est reporté ci-dessus (Tableau 1V.3) pour chaque
parametre. |l est donc au maximum égal a 2 et cela est vérifié pour six parametres (Syg, St
Sai €t Sgq, Spi et Sy;).

Afin d’évaluer de maniere synthétique la qualité de la corrélation linéaire de la colonisation a
un parameétre de rugosité donné, un coefficient de détermination R? moyen a été calculé
(Tableau 1V.3) en considérant nuls les coefficients de détermination relatifs aux exceptions,
afin d’évaluer la qualité de corrélation dans le sens majoritaire.

Le meilleur coefficient de détermination moyen (R? = 0,55) est obtenu pour une augmentation
de la colonisation avec la longueur d’autocorrélation S,;. Un autre parametre d’espacement,
la densité de pics Sy, se trouve en deuxiéme position (R? = 0,5) avec une corrélation négative.
L’autre parametre d’espacement qui représente l'isotropie S;, présente par contre 'un des
coefficients les plus faibles (R? = 0,28), malgré deux évolutions monotones au sens majoritaire
(décroissance).

Parmi les parametres d’amplitude, qui en dehors de S, et Sy, présentent tous des sens
majoritaires d’augmentation de la colonisation, SHT, est le parametre d’amplitude
présentant la meilleure corrélation (R? = 0,5 comme pour Sy), suivi par la rugosité moyenne
arithmétique S, (R? = 0,46). La rugosité quadratique moyenne Sq présente un coefficient
intermédiaire (R? = 0,41 : médiane) malgré 'absence d’évolutions monotones et les autres
parameétres d’amplitude ont les coefficients les plus faibles (entre 0,07 et 0,38).

Les parametres hybrides viennent derriére les premiers parametres d’espacement et
d’amplitude. Le premier est la dimension fractale S;4 avec un coefficient R* = 0,47 et une
évolution décroissante. Il est suivi par la surface développée S, avec une évolution croissante
et un coefficient R2 = 0,44.

Un coefficient de détermination global, calculé pour une corrélation linéaire sur I'ensemble
des formulations sans distinction entre les ciments (échéance 2), est également présenté
(Tableau IV.3). Les meilleurs corrélations globales sont obtenues pour les parametres SHT,,
Sq et Sys.

Finalement, la multitude d’exceptions et d’évolutions non monotones montre qu’il est difficile
de lier par une relation simple (monotone) la bioréceptivité des pates cimentaires a un seul
parameétre de rugosité. Cette étude d’ensemble permet néanmoins de ressortir I'importance
des parametres d’espacement dans la biocolonisation. Cette importance est bien conforme
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aux conclusions de I'étude bibliographique présentée au premier chapitre de ce manuscrit. Si
les parametres d’espacement ne sont pas abordés dans les études de I'encrassement des
matériaux cimentaires et roches, plusieurs études la souligne en effet dans d’autres contextes
(encrassement en milieu marin, biomatériaux...) [49], [54], [59], [65], [67].

Des paramétres ont également été sélectionnés a la lumiere de cette étude pour faire dans la
suite I'objet d’une étude individuelle plus détaillée. Il s’agit des parameétres qui ont présenté
les meilleures régularités au sens linéaire soit Sy, S, et SHT, ainsi que S, et Syq comme
meilleurs paramétres hybrides.

Du point de vue des nuances cimentaires, les ciments CEM | et CAC présentent le plus
d’exceptions vis-a-vis de I’évolution de la colonisation avec les parameétres de rugosité. Le
comportement particulier de ces deux ciments sera analysé dans la suite.

1.3 Etude de l'influence de parametres sélectionnés sur la biocolonisation
L'étude de I’évolution de la colonisation avec des parameétres abordés dans la littérature
(Sa) Sar, Sra) et/ou ayant montré une importance particuliére lors de la présente étude
(Sas, SHT,) est présentée dans cette partie.

1.3.1 Parametres d’amplitude

Les parametres d’amplitude sont les plus étudiés dans la littérature en relation avec la
biocolonisation des matériaux [15], [37], [41], [45], [71]. |l s’agit le plus souvent de parameétres
mesurés sur un profil comme la rugosité arithmétique moyenne R, qui est le parameétre le
plus répandu. Les résultats de la littérature seront ici comparés a ceux obtenus avec des
parameétres surfaciques équivalents calculés dans le cadre de ces travaux.

Les taux de recouvrement correspondant aux différentes formulations aux trois premiéres
échéances sont tracés en fonction de la rugosité arithmétique moyenne S, et de la hauteur
de taux de portance (20 — 80%) SHT,, (Figure IV.12).

— Les évolutions de la colonisation avec les parametres S, et SHT, sont similaires, pour
les quatre ciments et les trois échéances.

— Pour les pates cimentaires a base de ciment CEM I, le taux de recouvrement
augmente avec les deux parametres aux trois échéances (une excellente corrélation
linéaire est établie pour les deux premieres). Le sens global d’évolution de la
colonisation avec I'amplitude de rugosité correspond a une augmentation pour les
pates de ciment CEM V malgré un aspect non monotone notamment marqué aux
premiere et troisieme échéances.

— Pour le ciment CEM [, une décroissance est observée aux deux premiéres échéances,
tandis qu’aucune tendance ne se dégage a la troisieme. Les évolutions ne sont pas
monotones.

— Pour les pates de ciment CAC, aucune tendance ne se dégage. L'évolution est
globalement non monotone pour toutes les échéances.
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Figure IV.12 : taux de recouvrement en fonction de la rugosité arithmétique moyenne S, et de la hauteur de

taux de portance SHT,,.
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L’augmentation de la colonisation avec la rugosité arithmétique moyenne S, observée pour
les ciments CEM Ill et CEM V est conforme aux résultats de la littérature pour des matériaux
cimentaires [15], [37], [71] ou encore des roches [41], [52], oU le parameétre de profil
équivalent R, est étudié. Cette relation n’est cependant pas vérifiée pour les ciments CEM |
et CAC. De tels comportements différents selon les nuances cimentaires vis-a-vis de la rugosité
arithmétique moyenne ont également été reportés dans la littérature. Manso et al. [15] ont
observé une influence positive de la rugosité R, sur la colonisation de mortiers de ciment
Portland contre une absence d’influence pour des mortiers de ciment phosphomagnésien
(MPC) dans les mémes conditions. Dalod [45] a observé une influence plus limitée sur des
mortiers de CEM | et de CAC gris comparativement a des mortiers de CEM | blanc. L'auteur a
également relevé des inversions de tendance comme dans le cas de cette étude.

Par ailleurs, I'augmentation de la colonisation avec la rugosité arithmétique moyenne S,
observée pour les ciments CEM Il et CEM V présente deux tendances distinctes selon le
ciment : la colonisation augmente beaucoup plus avec le S, pour les pates de ciment CEM |l
que pour celles a base de CEM V (Figure 1V.12). A S, équivalents, les pates de ciment CEM IlI
se trouvent ainsi plus colonisées. Ce résultat est cohérent avec les observations de
Manso et al. [15] (roches différentes) et de Dalod [45] sur une influence variable de la rugosité
avec les ciments.

Aucune corrélation générale (linéaire ou non) tous ciments confondus n’est donc possible
entre la colonisation et la rugosité moyenne S, (Figure IV.12). Par ailleurs, la formulation
présentant I'amplitude de rugosité la plus élevée (V-5 : S, = 7,9 um) n’est pas la plus colonisée
(m-5:85, =5,2 um).

L’ensemble de ces résultats montre que I'amplitude de rugosité exprimée en termes de S, ou
SHT, ne peut a elle seule expliquer les différences de colonisation entre formulations. Ce type
de parameétres n’est pas le seul influant et il n’est pas dominant sur les autres paramétres
pouvant intervenir dans la bioréceptivité des pates cimentaires.

Les différents comportements entre ciments vis-a-vis de I'amplitude de rugosité montrent une
influence de la nature chimique des nuances cimentaires sur la colonisation. Cette influence
peut étre directe ou indirecte®3. Uinfluence directe des éléments chimiques composant le
matériau en tant qu’éléments nutritifs (ou biocides) pour les microorganismes n’est pas bien
mise en évidence dans la littérature. Ribas Silva [47] rapporte néanmoins par exemple que la
silice peut constituer un nutriment pour les diatomées, ce qui favoriserait leur colonisation de
la surface du matériau. Si une telle influence devait exister, elle pourrait probablement
expliquer des différences de colonisation entre les pates de deux ciments différents par leurs
teneurs en cet élément nutritif. Cependant, cette influence semble a priori incapable

33 Les sens associés aux terminologies « influence directe » et « influence indirecte » sont présentés au premier
chapitre. L'influence indirecte traduit une influence a travers un impact sur un parametre tiers (pH, porosité,
rugosité...).
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d’expliquer les évolutions en sens inverses ici observées (Figure 1V.12) avec I'amplitude de
rugosité (décroissance pour le ciment CEM ).

L'influence de la composition chimique devrait donc étre indirecte et avoir lieu a travers
d’autres parameétres du matériau durci. Cette influence pourrait avoir lieu a travers la rugosité
et la discrimination des pates de ciments CEM | et CAC par leurs rugosités, mise en évidence
par ACP, conforte cette hypothese qui sera revérifiée par la suite en considérant les résultats
de I'’étude des autres parametres.

Les résultats des autres parametres d’amplitude étudiés ne sont pas ici présentés. Ceux
obtenus pour la rugosité quadratique moyenne S, sont globalement similaires avec de moins
bonnes corrélations tandis que les autres parameétres ne présentent aucun intérét particulier.
Aucune tendance ne se dégage en effet pour ces parametres et la qualité des corrélations est
globalement médiocre. Ce constat concerne notamment le paramétre S,. Le paramétre de
profil équivalent R, a pourtant déja présenté une bonne corrélation avec la colonisation selon
Miller et al. [41] et leurs travaux sur des roches calcaires. Cette absence d’intérét pour ces
parametres est bien justifiée par leur grande sensibilité aux valeurs extrémes les rendant ainsi
peu significatifs.

Dans la majorité des études traitant de l'influence de la rugosité sur la colonisation, les
parameétres de rugosité sont évalués sur des échelles plus grandes que dans cette these
(1 mm?). Les mesures sont généralement réalisées sur plusieurs profils de longueurs variables
(7 cm pour Tran et al. [51], 4 cm pour Manso et al. [15] ou 5 cm pour Miller et al. [41]) et avec
des pas de mesure élevés par rapport a celui employé ici (2 um) (20 um pour Tran et al. [51]
ou 0,5 cm Barberousse et al. [37]). Les amplitudes de rugosité mesurées sont également
parfois trés élevées comme pour Barberousse et al. [37] (R, > 100 um) ou Tran et al. [51]
(30 < R, (um) < 150) qui utilisent des finitions grossieres pour faire varier la rugosité de leurs
mortiers. Les mortiers présentent des rugosités plus grossiéres étant donné la présence de
granulats. L'échelle de la rugosité est déterminante dans son influence sur la colonisation et
la majorité des études ne semble pas prendre en compte des échelles comparables a la taille
des microorganismes [37], [51]. Cette importance de I'échelle est donc abordée avec plus de
détails dans la suite.

1.3.2 Parametres hybrides

L'influence du ratio de la surface développée S;,- sur la bioréceptivité a été étudiée a partir
des taux de recouvrement en fonction de ce paramétre de rugosité (Figure 1V.13). Aux trois
premieres échéances, le taux de recouvrement varie avec S;, d’'une maniére équivalente a
son évolution avec les parametres d’amplitude auparavant présentés (S, et SHT,, Figure
IV.12). Les tendances sont les mémes pour les différentes nuances cimentaires.

Méme si elle n'est que faiblement vérifiée, la tendance globale a la diminution de la
colonisation avec la surface développée, observée sur les pates de ciments CEM | et CAC est
conforme avec les résultats d’une étude [53] sur I'adhésion et la colonisation par des
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ostéoblastes humains de surfaces métalliques. Elle est cependant contredite par la croissance
observée pour les ciments CEM Ill et CEM V.
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Figure 1V.13 : taux de recouvrement en fonction du ratio de la surface développée S, et de la dimension

fractale S¢g4.
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Anselme et al. [53] expliquent leur observation par une diminution de I'aire de contact entre
les cellules et la surface quand le ratio de surface développée S, augmente. Ceci est illustré
ci-dessous (Figure IV.14) ou la surface est représentée de maniére simplifiée en dents de scie.
Dans cette configuration, et a fréquence spatiale constante, I'augmentation de la surface
développée S;,- est équivalente a une augmentation de I'amplitude de rugosité et doncde S,,.

A petite échelle latérale de rugosité (haute fréquence spatiale), a savoir une échelle inférieure
a la taille caractéristique des cellules, I'augmentation de la surface développée conduit a une
diminution de 'aire de contact entre la cellule et la surface du matériau. En effet, a faible
amplitude de rugosité, les irrégularités de la surface sont aplaties et la cellule se déforme3* en
épousant leurs formes en assurant ainsi une surface de contact plus ou moins importante
(Figure IV.14(b)). Quand I'amplitude augmente (et donc S, aussi), les irrégularités sont plus
abruptes et la cellule ne peut plus épouser leurs formes donnant suite a une faible aire de
contact (Figure 1V.14(c)), ce qui peut expliquer une baisse de colonisation.

A une échelle de rugosité plus grande que celle des cellules (faible fréquence spatiale), I'aire
de contact n’est pas affectée par I'amplitude de la rugosité. L’'augmentation de la surface
développée fournit par contre plus d’emplacements probables pour les organismes
colonisateurs (par unité de surface projetée) (Figure 1V.14(e-f)), ce qui favorise donc la
colonisation. Cet effet pourrait expliquer 'augmentation du taux de recouvrement avec Sy,
mais aussi avec S, pour les pates de ciments CEM Ill et CEM V qui présentent en effet des
fréquences spatiales plus faibles que celles des ciments CEM | et CAC en termes de densité de

pics Sys-
Petite échelle Grande échelle
a (a) ( ) (d)
[
a
e —

w@
@
o3

(c) (f)

Figure 1V.14 : illustration de I'influence de la surface développée S, et de I'amplitude de rugosité S, en
fonction de I’échelle latérale de rugosité.

34 ’élasticité des cellules intervient et elle est prise en compte par Anselme et al. [53] pour I'estimation de la
surface de contact.
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Chapitre IV : influence des parametres sur la colonisation

La pente quadratique moyenne S, étant trés bien corrélée a S, (R? = 0,98), I'évolution du
taux de recouvrement avec ce parametre est tres similaire a celle observée avec S;,. Le
parametre Sy, mesurant la courbure moyenne arithmétique aux sommets présente des sens
d’évolution similaires a ceux observés avec Sy, et Sy4 (pour les différents ciments). C'est
normal en raison des bonnes corrélations linéaires, ciment par ciment, entre ces parametres.

En ce qui concerne la dimension fractale S¢4, la colonisation est globalement décroissante
avec celle-ci pour tous les ciments en dehors de CEM Il (Figure 1V.13). Ce sens d’évolution est
notamment vérifié de maniere monotone pour les ciments CEM | et CEM V, mais la qualité de
corrélation linéaire varie entre les ciments et les échéances de mesure.

Cette diminution de la colonisation avec la dimension fractale est également en accord avec
les résultats d’Anselme et al. [53] qui expliquent aussi cette tendance par une diminution de
I'aire de contact quand la dimension fractale augmente.

Enfin, aucun parameétre hybride ici étudié ne présente de tendance globale vérifiée sur
plusieurs ciments. Comme dans le cas des parameétres d’amplitude, les paramétres hybrides
ne sont donc pas des parameétres dominant sur la bioréceptivité des pates de ciment. Les
interprétations données ci-dessus (Figure 1V.14) laissent penser que leur influence pourrait
étre dominée par celle des paramétres d’espacement.

1.3.3 Parametres d’espacement
En raisonnant sur les différentes nuances cimentaires séparément, le taux de recouvrement
en fonction de la densité de pics S;5 (Figure IV.15) met en évidence que :

— Pour les pates de ciments CEM IIl et CAC, la colonisation diminue de maniére
monotone avec I'augmentation de la densité de pics, aux trois échéances. La qualité
de corrélation linéaire n’est cependant pas trés bonne, notamment pour le ciment
CAC.

— Pour le ciment CEM V, la colonisation diminue globalement avec I'augmentation de la
densité de pics aux trois échéances, mais le caractéere monotone de I'évolution n’est
pas vérifié.

— Pour le ciment CEM |, I’évolution de la colonisation n’est pas monotone. Pour toutes
les échéances, celle-ci diminue Iégérement en passant de la densité de pics la plus
faible (I-5 : S;; = 7600 pics/mm?) a la densité intermédiaire (-4 : S;; = 8300 pics/mm?).
La colonisation augmente a nouveau par la suite pour la densité la plus élevée (I-3:
S4s = 11600 pics/mm?). Le sens global d’évolution correspond a une croissance de la
colonisation avec la densité de pics, contrairement aux trois autres nuances
cimentaires.
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Figure 1V.15 : taux de recouvrement en fonction de la densité de pics Sds.
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Au-dela du constat fait sur les nuances cimentaires séparées, le plus important dans I'étude
du parametre « densité de pics » est I'apparition d’une tendance globale vérifiée pour huit
des douze formulations étudiées : celles a base de ciments CEM Ill et CEM V ainsi que deux
formulations a base de ciment CEM | (I-4 et I-5). Pour ces huit formulations, une baisse de la
colonisation avec la densité de pics est observée (Figure IV.15). En écartant les quatre autres
formulations (CAC et I-3), une corrélation exponentielle est vérifiée. Les courbes de tendances
exponentielles obtenues sur les points expérimentaux des huit formulations retenues sont
représentées sur les graphiques des trois échéances (Figure IV.15) avec une extrapolation aux
valeurs plus élevées de S;;.

La densité de pics Sy est le seul parametre pour lequel une tendance générale commune est
vérifiée pour plusieurs ciments. Pour la bioréceptivité des pates cimentaires dans le cadre de
ces travaux, ce paramétre semble donc dominant et le plus déterminant parmi I’'ensemble des
parametres étudiés.

La tendance commune décelée, qui se traduit par une décroissance de la colonisation avec la
densité en pics de la surface, semble pourtant étre contre intuitive en premiéere approche. En
effet, la présence de pics sur la surface représenterait des aspérités auxquelles les
microorganismes peuvent s’accrocher, favorisant ainsi leur adhésion. La colonisation de la
surface devrait donc a premiere vue augmenter avec sa densité en pics. La modélisation
proposée dans la partie suivante (§ 1V.2) permettra de lever cette ambiguité et d’expliquer la
tendance de décroissance observée.

Les quatre formulations écartées (CAC et I-3) présentent des taux de recouvrement mesurés
bien plus élevés que ce que donne I'extrapolation (Figure IV.15). Les valeurs extrapolées sont
en effet trés faibles et proches de zéro sur tout le domaine de densité de pics ou se situent les
quatre formulations (S;s = 11000 pics/mm?). Des explications de cet écart observé sont
également proposées en fin de la partie qui suit (§ 1V.2.4).

2 Modélisation de l'influence de la densité de pics

Cette partie vise a établir un modéle théorique permettant d’expliquer l'influence observée
expérimentalement de la densité en pics d'une surface sur sa colonisation par les
microorganismes phototrophes cultivés dans le cadre de I'essai accéléré. Un modele de la
surface est décrit dans un premier temps. Un modele simplifié est ensuite présenté afin de
relier directement la colonisation a la densité en points d’accrochage (notion définie dans le
cadre de ce modele). Enfin, un modele généralisé prenant en compte la répartition en taille
des microorganismes dans le milieu est présenté et les données expérimentales sont
confrontées aux deux modéles.
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2.1 Modélisation de la surface

L’objectif de cette modélisation étant d’expliquer I'influence de la densité en pics d’une
surface sur sa colonisation, la surface de la pate cimentaire est modélisée par une surface lisse
sur laquelle sont dispersés des pics (Figure 1V.16).

En raison de la complexité du travail en trois dimensions, la modélisation de la surface est
uniquement réalisée en 2D, ce qui revient a un profil (Figure IV.16). La longueur totale du profil
étudié est notée L. Un nombre total n de pics est dispersé sur toute la longueur du profil. Les
pics sont notés p; avec i allant de 1 a n et sont supposés avoir la méme hauteur h.

(a) Espaces inter-pics
o | e
[—I |—|I ei l_ll‘ei+1
[ P Wﬂ Di1 Di Pisr ) § |
i Pics —1 I ! ! l
(b) Espaces inter-pics Pics
| I
| | . ‘ |
311? e, 1?2 es 1;3 | | \ Pi—1 e; I;i Pi'+1 | 1] Pn-1 e, Pn
Matériau : pate de ciment \ \
1 L :
(c)
41 b2 b3 Pi—1 bi  DPi+1 Pn-1, Pn
e I I T T e ey TR (R M (N Tt

3

Figure IV.16 : modélisation de la surface en 2D (profil) par une surface lisse avec des pics.

Par analogie avec le parametre surfacique S;; mesurant le nombre de pics par unité de surface
(pics/mm?2), un paramétre de profil équivalent noté R, est ici défini comme étant le nombre
de pics par unité de longueur (pics/mm). Dans le cas du modéle ici décrit, ce paramétre est

donné par I'expression :

Ras =T (IV.1)

Les données expérimentales étant disponibles sous forme du parameétre surfacique Sy, le
parametre de profil R s est estimé a partir de ce dernier comme étant sa racine carrée :

Rys = /Sas (IV.2)

La largeur de I'espace ou la distance séparant les deux pics successifs p; et p;_; est désignée
par e; (Figure IV.16). Comme les pics, les espaces sont ainsi au nombre de n. La largeur d’un
pic p; est notée dp; (Figure IV.16(a)). Avec ces notations, la longueur totale est :
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n n
L= e; + z op; (IV.3)
i=1 i=1
La somme des largeurs des pics est supposée négligeable devant la longueur totale du profil
L (X1, 0p; < L). Les pics sont ainsi considérés sans largeur et la longueur du profil est la
somme des e; (Figure IV.16(b)) :

n
L= ) e (IV.4)
i=1
La largeur moyenne, notée e,,,, des espaces entre les pics est ainsi donnée par le rapport
entre la longueur du profil et le nombre d’espaces (c’est I'inverse de la densité en pics Rs) :

_ L 1
€moy = n Rys (IV.5)

L'information apportée par le paramétre R, se limite en effet a cette largeur moyenne.
Aucune information n’en découle sur la dispersion des différentes largeurs entre pics e; sur
I’ensemble du profil étudié. Sans cette information cruciale pour la suite de I'étude, deux cas
de figure sont ici présentés et font I'objet de I'analyse qui s’en suit.

» Largeurs uniformes

Le premier cas correspond a des pics uniformément répartis sur le profil, ce qui se traduit par
une méme largeur d’espace entre les différents pics, qui n’est autre que la largeur moyenne
donnée par R (Figure IV.16(c)) :

1

e1 =€y =" =€y =enoy = R_ds (Iv.6)

» Répartition normale des largeurs

Dans ce deuxieme cas étudié, les largeurs entre pics e; sont assimilées a une variable aléatoire
E assumée suivre une loi normale E ~ N (u,0), u étant la moyenne de la loi égale a la
moyenne des largeurs u = ey, et qui est donc strictement positive ; g est I'écart-type.

Pour recourir a une telle loi statistique, il faut que le nombre de réalisations de cette loi (le
nombre de pics) soit suffisamment grand, ce qui se traduit par la condition suivante :

€moy

Pour les formulations de pates de ciments ici étudiées, R, varie entre 75 et 126 pics/mm. La
longueur L de profil étant égale a 1 mm, le nombre de pics n peut étre considéré comme
suffisamment grand.
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Les différentes largeurs étant par définition strictement positives, I'écart-type doit étre
suffisamment petit pour que la probabilité que la variable aléatoire ait une valeur négative
soit presque nulle : P(E < 0) = 0 (Figure IV.17 (a)). En termes statistiques, cette condition
est ici exprimée comme suit :

1
n-P(E<0) =15 (IV.8)

Pour simplifier I'écriture des équations a suivre, I'écart-type est exprimé sous la forme
suivante ou ¢, est un coefficient strictement positif :

U 1

g=—=
¢,  CoRys (IV.9)

La fonction de répartition @ pour une variable aléatoire X donne la probabilité que la variable
soit inférieure ou égale a une valeur donnée x. Pour une variable suivant une loi normale
N (u, o), cette fonction est exprimée comme suit :

Ox)=PX <x) = %(1 + erf(i\;;)) (IV.10)

ou erf est la fonction d’erreur (fonction d’erreur de Gauss) définie par :
fi 2 ([t g
erf(x) = ﬁ—fo et dt (IV.11)

Les espaces inter-pics étant supposés suivre une loi normale, I’équation IV.8 et I'expression
de n (équation IV.7) permettent d’exprimer le coefficient c, en fonction de Ry, (pics/mm)3 :

1
¢s(Ras) = V2 -erfc™? <5Rds> (IV.12)

La répartition des espaces inter-pics selon le modéle adopté pour les densités de pics extrémes
parmi les formulations de pate cimentaires étudiées (126 pics/mm pour A-3 et 75 pics/mm
pour lll-5) est donnée ci-dessous (Figure 1V.17).

Ce type de répartition permet de mieux décrire les surfaces réelles que la premiére approche
des largeurs uniformes qui est un cas parfait loin de la réalité notamment pour des surfaces
trés hétérogenes telles que les surfaces cimentaires. La répartition normale est ainsi adoptée
pour la suite de I'étude, ce choix étant davantage justifié.

35 erfc est la fonction d’erreur complémentaire définie par erfc(x) = 1 — erf(x) et erfc™?! est sa réciproque. Le
calcul utilise la propriété d’imparité de la fonction d’erreur : erf(—x) = —erf(x).
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———e_moy = 7,9um (A-3)

——e_moy = 13,3um (IlI-5)

Densité de probabilité

-5 0 5 10 15 20 25 30

Figure IV.17 : répartition normale des largeurs inter-pics pour les formulations IlI-5 et A-3.
2.2 Modéele du point d’accrochage simplifié

2.2.1 Points d’accrochage de microorganismes

Le modele ici formulé repose sur une notion de points d’accrochage. Ce sont les points de la
surface (ou du profil pour le modele 2D) ou un microorganisme du milieu environnant est
susceptible de s’accrocher.

Dans le cadre de ce modele (2D), les hypothéses suivantes sont assumées pour ces points
d’accrochages (Figure IV.18) :

— Chaque point d’accrochage est associé a un pic de la surface (ou du profil). C'est la
présence d’'un pic a un point donné de la surface qui rend possible I'accroche
(I'ancrage) du microorganisme au niveau de ce point.

— Un pic p; est considéré comme point d’accrochage si et seulement si I’espace inter-pics
e; associé (entre p;_; et p;) est supérieur ou égal a la taille caractéristique [,,, du
microorganisme m dont I'adhésion a la surface est étudiée : e; = [,,,. Dans un premier

temps, et par soucis de simplification, tous les microorganismes présents dans le milieu
sont supposés avoir la méme taille caractéristique L,,.

Il convient ici de rappeler que les microorganismes considérés dans ce cadre se limitent aux
phototrophes (algues et cyanobactéries) qui participent au recouvrement de la surface par un
biofilm de coloration verte. La surface peut néanmoins étre colonisée par d’autres types de
microorganismes et notamment les bactéries qui sont généralement les premiéres a coloniser
les surfaces mais n’ont pas d’impact sur le taux de recouvrement puisque ne présentant pas
de coloration verte. La colonisation par les bactéries est ici supposée sans effet sur la rugosité
de la surface et donc sur les points d’accrochage. Cette hypothése est appuyée par des
mesures de rugosité qui ont été réalisées sur des échantillons avant et aprés 8 jours
d’'immersion dans un milieu de culture similaire a celui de I'essai accéléré. Les résultats n’ont
en effet montré aucune évolution significative des parameétres de rugosité dont la densité de
pics Sys-
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Points d’accrochage

I_Xlr . W1 D@D @ D I ¢ DL {

ln l

— m
=== Microorganisme Q/ Accrochage (e; = L)
X Espace inter-pics insuffisant pour accrochage (e; < L,,,)

Figure IV.18 : schéma explicatif de la notion de points d’accrochage.

L’objectif est par la suite de déterminer la densité en points d’accrochage de la surface (ou du
profil) afin d’essayer de la corréler a la colonisation et donc la bioréceptivité.

La densité en points d’accrochage d’un profil (2D) est un parametre de rugosité introduit dans
cette étude et défini comme étant le rapport entre le nombre total de points d’accrochage du

profil étudié et la longueur de celui-ci. Elle est notée Dy, :

nbr,,;
points draccrochage
Dpa = i (IV.13)

Le nombre de points d’accrochage sur le profil est déterminé grace a I’expression suivante :

NbTyoints draccrochage = M* f (Iv.14)

ou f est la fraction de pics représentant un point d’accrochage parmi I'ensemble des n pics
du profil. Elle représente alors également la fraction des espaces inter-pics e; supérieurs a L,
et permettant donc un accrochage a leurs pics limitants. f est donc fonction de la taille ,,, du

microorganisme en question, ce qui est donc également le cas pour Dy, .

La répartition des espaces inter-pics e; étant assumée suivre une loi normale

E~N(i

, ), et étant donné I'équation 1V.10, la fraction fest donnée par:
Rgs ™ coRas

V2

Cette expression (1V.15), combinée aux équations IV.5, IV.13 et V.14 permet enfin d’exprimer

— 1 RdS " lm - 1
fRds(lm) =P(E > lm) =1-P(E < lm) = E(l - erf(ca—)> (Iv.15)

la densité en points d’accrochage comme suit :

fr,(m) Ry Rygs L —1
Dpalm (Rys) = %S() = Td <1 — erf(ca(RdS) dT>> (IV.16)

Cette densité est donc fonction de Ry et de L,,. Rzs est un parametre obtenu
expérimentalement dans cette thése alors que [, est considéré comme paramétre

d’ajustement du modeéle, ce qui justifie la notation Dpalm (Rys)-
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L'allure de I'évolution de D,, en fonction de Ry, est représentée ci-dessous (Figure 1V.19)
pour une taille d’organismes [,,, = 20um a titre d’illustration. Pour la répartition normale des
largeurs qui est ici adoptée, la densité en points d’accrochage est égale a la densité en pics sur
une premiere partie de la courbe. La densité en pics étant faible sur ce premier domaine, tous
les espaces entre les pics sont assez larges pour accueillir des microorganismes et 'ensemble
des pics représente donc des points d’accrochage. Quand R4, s’approche de 1/1,,, point pour
lequel la moyenne des espaces est égale a la taille des microorganismes, la taille de plus en
plus d’espaces devient insuffisante pour accueillir des microorganismes donnant un nombre
de points d’accrochage de plus en plus inférieur au nombre de pics. Apres avoir atteint un pic
(situé avant 1/1,,), la densité en point d’accrochage commence donc a décroitre avec R
pour s’annuler a partir d’un seuil supérieur a 1/1,,,.

C'est cette decroissance de D, avec R;s qui permettra d’expliquer par la suite I'évolution
observée de la colonisation avec la densité en pics (Figure IV.15). Cette décroissance est due
a la dispersion des largeurs entre pics prise en compte pour la distribution normale. En
I’'absence d’une telle dispersion, le cas des largeurs uniformes ne présente pas une telle phase
(Figure IV.19) : D, est égal a Ry tant que Ry, est inférieur a 1/1,, et chute, se stabilisant a

zéro dés que R, dépasse ce seuil.

60

50 [, =20um
Largeurs uniformes

40

Répartition normale

20
10 1
b
0
0 20 40 60 80 100 120 140

Rds (pics/mm-1)
Figure IV.19 : évolution de Dpa en fonction de Rds pour L, = 20um.

2.2.2 Relation entre colonisation et densité en points d’accrochage

L'objectif de cette partie est de corréler la colonisation de la surface a sa densité en points
d’accrochage. Selon la définition et les hypothéses faites sur les points d’accrochage, il semble
naturel de supposer que la vitesse d’accrochage des microorganismes sur la surface est
proportionnelle a sa densité en points d’accrochage. Il faut néanmoins rappeler que la
colonisation est due non seulement a l'accrochage mais également a la croissance des
colonies. La vitesse de croissance est ici supposée la méme pour toutes les formulations. Cette
hypothése étant justifiée par :
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— Le faible impact que devrait avoir la géométrie de la rugosité sur la vitesse de
croissance.

— Le pH de surface, qui est un parametre déterminant dans la croissance, et qui varie
relativement peu d’une formulation a I'autre. Les pH initiaux varient en effet entre 9,3
et 10,6 (écart-type de 0,3). En écartant les formulations qui dans un premier temps ne
seront pas étudiées par le modeéle (I-3 et CAC), la variation est méme plus faible (de
10,1 et 10,6 — écart-type de 0,16). Par ailleurs, les différents pH s’équilibrent au fil du
temps avec leur milieu environnant commun et ne représentent plus un parameétre
significativement distinctif entre les échantillons. L’étude de I'influence du pH sur la
colonisation présentée plus loin dans ce chapitre (§ IV.4) confortera davantage
I’"hypotheése sur les vitesses égales de croissance.

Prenant en compte cette hypothése, la colonisation, mesurée ici par le taux de recouvrement
R(t) de la surface a un temps t donné, augmente avec la vitesse d’accrochage et donc avec la
densite en points d’accrochage D,, de la surface. Dans cette partie, R(t) est supposé
proportionnel a D,, ce qui suggere qu’il est proportionnel a la vitesse d’accrochage. Ceci se
traduit par la relation :

R(t) = Ko(t) - Dpq (IV.17)

ou K, est une fonction ne dépendant que du temps (homogéne a une longueur, en um). Cette
relation s’écrit comme suit en remplagant D,,, par son expression (équation IV.16) :

V2

Pour vérifier la pertinence de I’hypothése, cette expression est ajustée aux données

R Ry L, —1
R (Rys,t) = Ko(t) %(1 — erf (Ccr ds—m)) (IV.18)

expérimentales de I'essai de biocolonisation accélérée aux trois premieres échéances de
mesure (Figure 1V.15). Comme annoncé auparavant, I'étude ne prend en compte, dans un
premier temps, que les huit formulations montrant une tendance commune (I-4, I-5, CEM llI
et CEM V). La superposition du modeéle ajusté aux données expérimentales des trois
échéances étudiées est présentée ci-dessous (Figure 1V.20). Les parameétres d’ajustement
obtenus ainsi que les coefficients de détermination sont reportés dans un tableau sur la méme
figure. La qualité de I'ajustement est satisfaisante et équivalente pour les trois échéances.

La taille des microorganismes obtenue par ajustement est trés proche pour les différentes
échéances (entre 18,6 et 20,7 um : écart-type de 1,1 um). La taille moyenne de 19,4 um est
satisfaisante puisqu’elle se situe dans I'ordre de grandeur des tailles des microorganismes
étudiés (micro-algues). Cela correspond également a l‘ordre de grandeur des
microorganismes observés au MEB sur des pates cimentaires colonisées.

Ces résultats montrent que la proportionnalité entre taux de recouvrement et densité en
points d’accrochage (équation 1V.17) est une hypothése plausible qui permet notamment de
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décrire I’évolution de la colonisation avec la densité de pics de maniere satisfaisante pour les
points expérimentaux considérés.

1¢re échéance » 2¢me &chéance
2
& Expérience @ Expérience
Modeéle Modele
1,5 30
g, 20
o -4
0,5 10
0 0
50 70 90 110 50 70 90 110
Rds (mm?) Rds (mm™)
3éme chéance
100
3
& Expérience
Modele
75
Temps (jour) 7 20 47
50 Ly, (um) 20,7 18,9 18,6
o« K, (um) 354,2 | 3290,2 |10103,1
Coef. dét. R? 0,80 0,79 0,81
25
0
50 70 90 110

Rds (mm-1)

Figure IV.20 : taux de recouvrement en fonction de la densité en pics. Données expérimentales et ajustement
du modele simplifié aux trois échéances de mesure. Les parameétres d’ajustement sont reportés dans le
tableau.

Cependant, le modele adopté prévoit des taux de recouvrement dépassant les 100% (Figure
IV.21). Le taux maximum prédit par le modele augmente en effet avec le temps: il est
d’environ 10% a la premiére échéance, 100% a la deuxieme et environ 310% a la troisieme. Ce
comportement est di a I’hypothése de proportionnalité : si un échantillon 1 de densité en
points d’accrochage Dpa1 est recouvert par exemple a 60% (mesure expérimentale),

I’hypothese de proportionnalité fait que le modeéle prévoit un recouvrement de 180% pour un
échantillon 2, de densité Dpa2 =3X Dpa1' Ce modele ne contient par construction aucune

limitation au taux de recouvrement, qui ne peut par définition pas dépasser les 100%.
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Une correction de ce modele est proposée dans la partie suivante en se basant sur |I’expression
du modele cinétique auparavant présenté (Tran-Avrami) [71]. Ce dernier présente |'avantage
de limiter par construction le taux de recouvrement a 100% et d’introduire la vitesse
d’accrochage qui est directement liée a la densité en point d’accrochage.

3éme dchéance

300 @ Expérience
Modele
200
S
(-4
100
L 2
L,
L 2
0
0 20 40 80 100 120

60
Rds (mm-?)

Figure IV.21 : taux de recouvrement en fonction de la densité en pics. Données expérimentales et ajustement
du modéle simplifié a la troisieme échéance de mesure.

2.2.3 Correction au modele simplifié - Utilisation du modele cinétique
L’expression du modele cinétique (Tran-Avrami) [71] est ici rappelée (équation 1.21, p 50) :

R(t) = 1 — e KE-t)"
Avec K = Akgkc2 (équation 1.23)
Cela permet d’exprimer la constante de vitesse d’accrochage k,; comme suit :

—In(1—-R)

9= Akcz(t _ tl)n (|V19)

Comme énoncé auparavant (§ 1V.2.2.2, page 171), cette constante (et ainsi la vitesse
d’accrochage) peut étre supposée proportionnelle a la densité en points d’accrochage des
surfaces telles qu’elles sont définies. Cela se traduit par la relation :

kg = ki Dpg (IV.20)

ou k; est la constante de proportionnalité. En combinant les deux derniéres équations (I1V.19
et 1V.20), il est possible de déduire la relation reliant le taux de recouvrement a la densité en
points d’accrochage :

1
In (1 — R) = K;(t) * Dpq (IV.21)

ou K est une fonction du temps qui est la méme pour toutes les formulations étudiées et qui

est définie comme suit :
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Ki(t) = ky Ak (£ — &))" (IV.22)

L’équation globale décrivant le modele simplifié corrigé s’écrit donc comme suit en

remplagant D, par son expression (équation IV.16) :

Rds'lm_

Rys 1
= K, (¢t) Td 1—erf (c,, T) (IvV.23)

(o)
n

1 — Rim(Ry, t)
La superposition du modele corrigé ajusté aux données expérimentales des trois échéances
étudiées est présentée ci-dessous (Figure 1V.22). Les parametres d’ajustement obtenus ainsi
que les coefficients de détermination sont reportés dans un tableau sur la méme figure.
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Figure IV.22 : taux de recouvrement en fonction de la densité en pics. Données expérimentales et ajustement
du modele simplifié corrigé aux trois échéances de mesure. Les parameétres d’ajustement sont reportés dans
le tableau.
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Le premier constat visible (Figure IV.22) est que le premier objectif de la correction est atteint :
les taux de recouvrements prédits par le modéle ne dépassent plus les 100%. Pour la premiére
échéance ou les taux de recouvrement mesurés sont tres faibles, I’écart du modeéle corrigé
par rapport au modele sans correction est tres faible et n’intervient qu’au niveau du pic de
recouvrement. Pour la deuxieme échéance, cet écart est plus prononcé mais n’est important
gu’au niveau du pic qui s’aplati et n’atteint pas les 100%. Sur la plage couverte par les données
expérimentales, située au pied du pic, les deux modeles conduisent a des résultats quasiment
identiques. Pour la troisieme échéance, le pic se transforme en un palier avec un
recouvrement saturé a 100% et le pied du pic est [égérement modifié. Ces observations sont
en cohérence avec les coefficients de corrélation. En effet, ces coefficients ne changent pas
de beaucoup aux deux premieres échéances, mais la troisieme échéance marque une baisse
de 0,81 a 0,70 avec le modele corrigé. Cette baisse ne traduit cependant pas une baisse
considérable de la qualité de I'ajustement. La courbe de la 3™ échéance (Figure IV.22)
montre que le modéle corrigé décrit mieux la majorité des points expérimentaux. La baisse du
coefficient de détermination est imputée en réalité a un seul point qui se trouve trés a I'écart
du modele théorique et pése beaucoup dans le calcul du coefficient.

Ces observations sur I’écart entre les deux modeles (avec et sans correction) s’expliquent bien

par I'allure de la fonction R — In (ﬁ) (Figure 1V.23). En effet, pour les petites valeurs de R,

In (ﬁ) est approximativement proportionnel a R: en s’arrétant a 33% (0,33) qui est le

recouvrement maximal premiére et deuxieme échéance confondues, In (ﬁ) est trés bien
approché par 1,15 X R (Figure 1IV.23). L'hypothése de proportionnalité du modeéle corrigé
(équation IV.21) est donc équivalente a celle du modéle sans correction (équation IV.17) et les

deux modeles sont donc presque équivalents sur la plage des données expérimentales. La

troisieme échéance présentant des taux de recouvrement trés élevés : In (ﬁ) ne peut plus

étre approché par une fonction linéaire de R (Figure 1V.23), ce qui explique I'écart plus
prononcé entre les deux modeles qui ne sont plus équivalents pour cette échéance.

In(1/(1-R))

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
R

1

Figure IV.23 : représentation de la fonction R — In (ﬁ)
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Les différences induites par la correction se répercutent aussi de la méme maniére sur la taille
des microorganismes L,,, obtenue par ajustement : aucun écart n’est enregistré a la premiére
échéance, un faible écart apparait a la deuxiéme échéance (de 18,9 a 19,6 um) et celui-ci se
manifeste plus clairement a la troisieme échéance (de 18,6 a 24,4 um). Les tailles
correspondant aux deux premiéres échéances sont proches (20,7 a 19,6 um) et celle déduite
de la troisieme est légérement plus écartée (24,4 um). Toutes les tailles restent néanmoins du
méme ordre de grandeur (21,6 pum en moyenne) qui est le méme que celui du modele sans
correction (19,4 um en moyenne).

Les constantes de proportionnalité K, et K; ne sont pas équivalentes par construction et donc
pas comparables. En effet 'une décrit une proportionnalité vis-a-vis de R tandis que la

deuxiéme décrit une proportionnalité par rapport a In ( )

1-R

D’un point de vue cinétique, en utilisant les paramétres du chapitre Ill (§ I1l.4.2, page 135)
(n =4,t; = 0), I'expression de K; (équation 1V.22) s’écrit comme suit :
ko’

Kl(t) :kl.—.

5 t* (IV.24)

K, devrait donc &tre proportionnelle a t* puisque k; et k. sont des constantes indépendantes
du temps.

Afin d’examiner si cette relation est vérifiée, K; est représenté en fonction de t* (Figure IV.24)
pour les trois échéances de mesures (la figure de droite est la méme, a I’échelle logarithmique
pour une meilleure visibilité).
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3 R?=0,9992
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0 Ak 1,E+00
0 1 2 3 4 5 1,E+00 1,E+02 1,E+04 1,E+06
t* (106 .jour?) t* (jour?)

Figure IV.24 : évolution de K, avec le temps (échelle logarithmique a droite).

La régression linéaire entre K; et t* est satisfaisante (R? = 0,99) mais le nombre de temps de
mesure (trois) est cependant tres faible pour bien juger la qualité de cette régression. Il est
néanmoins bien vérifié que K; est une fonction croissante de t.
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Il convient de rappeler que dans le cadre de ce modeéle simplifié, tous les microorganismes
présents dans le milieu, et donc susceptibles d’adhérer a la surface, sont supposés avoir une
méme taille [,,,. Cependant, ceci ne devrait pas étre vérifié pour 'essai de biocolonisation
réalisé au cours de cette thése et encore moins dans les milieux naturels. En effet, dans ces
deux cas, plusieurs especes de tailles différentes peuvent étre présentes dans le milieu et cela
s’ajoute a une taille variable pour une méme espece. Les images MEB présentées au
chapitre Ill (page 120) montrent en effet des tailles légerement dispersées malgré la
morphologie similaire des organismes.

Le recours a la taille minimale lmmi" des microorganismes permettrait d’évaluer correctement
I’ensemble des points d’accrochage potentiels mais la construction du modele ferait que tous
les microorganismes phototrophes présents dans le milieu soient considérés de la méme
maniere, quel que soit leur taille. Les points d’accrochage étant définis par rapport a la taille
lmmin

minimale , I'hypothése de proportionnalité entre leur densité et le taux de

1 N . . ,
recouvrement R (ou In (ﬁ) pour le modele corrigé) suppose qu’ils représentent tous la
méme probabilité d’étre colonisés (d’accrocher un microorganisme) indépendamment de leur
espace inter-pics associé. Cela revient a dire qu’un pic p; a la méme chance d’étre colonisé
qu’un pic p; dont I'espace associé est plus petit (e; > e;) du moment que e; et e; sont plus

min
L

grands que . Cela reviendrait en réalité a considérer que tous les organismes ont cette

méme taille ,,™™. Or, avec I'existence d’organismes de taille I, > L, et tels que
e; > L, > ej, p; devrait avoir plus de chance d’étre colonisé que p; puisqu’il y a plus de
microorganismes susceptibles de s’y accrocher. Cet aspect lié a la distribution en taille des
microorganismes est pris en compte dans le modele généralisé.

2.3 Modéele généralisé
Afin de prendre en compte la distribution en taille des microorganismes, celle-ci est décrite
par une fonction de distribution ®'m(x) = P(l,, < x). Cette distribution est supposée
invariante au cours du temps. La distribution de la taille des espaces inter-pics est toujours
décrite par la loi normale représentée ici par sa densité de probabilité :
Rds e—%(Rds.x_l)z

CO'
9, () =222

— (IV.25)

La fraction des pics ayant des espaces compris entre x et x — dx est donnée par <peRd (x)dx.
S

Pour chaque pic, la probabilité qu’il soit colonisé dans un intervalle de temps [t,t + dt] est
proportionnelle a la probabilité qu’il rencontre un microorganisme de taille [,,, < x elle-méme
proportionnelle 3 la fraction de ces microorganismes dans le milieu environnant soit ®m (x).

Le nombre de pics colonisés dans l'intervalle de temps [t,t + dt] par unité de longueur et
avec e; € [x — dx, x] est donc donné par :
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n
Cste 7+ ®n(x) - 9¢, () dx-dt (IV.26)

Et le nombre total de pics colonisés dans cet intervalle de temps par unité de longueur se
détermine ainsi :

+ oo
n
Cste-z-f dlm(x) - 9°r, (x)-dx - dt
0
CoRas? [ ? ) (v.27)
= Cste - i/z_s CDlm(x)-e_T(RdS'x_l) ~dx - dt
n 0

Il s’agit du nombre de colonies apparaissant a la surface dans une unité de temps par unité de
longueur défini par le modeéle cinétique comme suit (équation 1.19, page 49) :

Cette égalité peut donc s’écrire ainsi :

CaRds2 i —i(R x—1)2
kg(t —t,)? = Cste - > f Dlm(x) - e 2 Vas - dx
T
0

V21 (IvV.29)

La géométrie de la surface et la distribution en taille des microorganismes étant supposées
invariants dans le temps, le seul facteur dépendant du temps dans le terme de droite de
I'égalité est Cste(t). k, n’étant pas non plus dépendant du temps, Cste(t) peut s’exprimer
comme suit :

Cste(t) = k,(t — ;)9 (IV.30)
Ce qui permet de simplifier I’équation 1V.29 :

2 t®

k k CO'RdS ch ( ) —COZ-—Z(Rd 'X-l)z d
= Ky T — mx)-e ’ nax (IV.31)
V2m .

Le deuxiéme modele est ainsi décrit par I’équation suivante obtenue grace a la combinaison
de I’équation IV.31 et de I'’équation IV.19 provenant du modeéle cinétique comme cela a été le
cas pour le modele simplifié corrigé :

+ oo

1 _ CO'I?dS2 lm _i(Rds'x—l)z
In T-R)= K,(t) - Nz d'm(x)-e 2 ~dx (IV.32)
0

Quelques cas particuliers de distribution de taille des microorganismes sont par la suite
présentés afin d’illustrer ce deuxieme modéle.

» Taille unique
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Cela correspond au cas ou tous les microorganismes sont de la méme taille (notée [,;,). La
fonction de répartition ®'m s’exprime ainsi :

0, x <l
Olm(x) = {1, ‘> l: (IV.33)

Le calcul montre que ce cas est équivalent au modeéle simplifié corrigé avec K, (équation IV.32)
qui est équivalent a K; (équation IV.21). Cela confirme que ce modele est bien une
généralisation du modele simplifié et que ce dernier est un cas particulier correspondant a
une taille unique des microorganismes en présence.

> Deux tailles distinctes

Ce cas traite la distribution entre deux tailles différentes (l,,; < l,;,2) de I'ensemble des
microorganismes. La fraction des microorganismes ayant la taille la plus petite (,,,1) est notée
p. La fonction de répartition ®miimz2 g’exprime ainsi :

0, x < lml
CDlml’lmZ (x) =3p, lml <x< lm2 (lV.34)
11 X = lmz

Ce cas s’apparente a une somme pondérée de deux cas de tailles uniques L,,,; et L,,, en raison
de la linéarité de I'intégrale (équation IV.32) et puisque la fonction de répartition ®muimz est
une somme pondérée des deux fonctions de répartition correspondantes aux deux tailles
uniques :

Olmulmz (x) = p - GImi(x) + (1 — p) - DImz(x) (IV.35)

X 1 . .
La somme s’opere sur In (ﬁ) et non sur le taux de recouvrement R (équation 1V.32). Un

exemple théorique est représenté ci-dessous (Figure 1V.25). Il est obtenu avec une grande
taille L,;,; = 19,6um (résultat de I'ajustement du modéle simplifié a la deuxieme échéance) et
une petite taille [,,; = 4um, avec une faible fraction p = 0,05 pour cette derniere.

Ce modele prévoit qu’avec une telle répartition des tailles des microorganismes, il est possible
d’observer une nouvelle croissance du recouvrement de la surface avec la densité de pics
aprés une premiére chute qui a jusque-la été observée (entre environ 40 et 100 mm™ en Ry,
dans ce cas) (Figure 1V.25). Cette croissance, donnant suite a un nouveau sommet suivie d’'une
décroissance, est due a la présence des microorganismes de petite taille (4 um). Le deuxiéme
sommet est en effet proche de la densité de pics pour laquelle la largeur moyenne des espaces
est équivalente a cette taille des microorganismes (R;5 = 250mm-?).

Ce type d’allure présente un intérét particulier pour cette étude. En effet, il peut étre identifié
en premiéere approche au tracé du recouvrement en fonction de la densité de pics des douze
formulations de pates cimentaires (Figure 1V.15). Les quatre formulations jusque-la écartées
de I'étude présentent en effet un regain de colonisation a des densités de pics élevées apres
la baisse enregistrée sur les huit premieres formulations.
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Figure IV.25 : exemple théorique du modéle a deux tailles.

En développant ce point, il s'avere cependant qu’il n’est pas possible d’expliquer avec ce
modele a deux tailles une reprise aussi importante de la colonisation entre des densités de
pics aussi proches. Par exemple (Figure IV.25), le taux de recouvrement ne baisse pas en deca
de 30%, alors qu’il est d’environ 4,5% pour la formulation I-4 a la deuxieme échéance. Pour
gue le modeéle enregistre une baisse aussi importante, la taille des petits microorganismes doit
étre tres petite avec une fraction tres faible. Cela engendre en contrepartie une ré-
augmentation tres lente du recouvrement (avec la densité de pics) et celui-ci n"augmente
significativement qu’a des densités de pics trés élevées et tres supérieures a celles des quatre
formulations.

Par ailleurs, I'observation des microorganismes colonisateurs par MEB n’a pas montré la
présence de tailles particulierement petites par rapport a I'ensemble.

> Distribution normale

Dans ce cas, les microorganismes phototrophes présents dans le milieu sont supposés avoir
des tailles dont la distribution suit une loi normale de moyenne y,; et d'écart type g;_. La

fonction de répartition est donc donnée par I’expression suivante :

1 X —
QHmtm (x) = =( 1 + erf Tl
2 o, V2 (IV.36)

Ce type de distribution est a priori le plus réaliste et cela semble étre confirmé par les
observations au MEB d’échantillons colonisés (Chapitre Ill). Les mesures de tailles a partir de
ces observations d’un échantillon de 92 microorganismes3® montrent que la distribution de
ces tailles est bien décrite par une loi normale dont la moyenne et I'écart-type sont ceux
mesurés sur cet échantillon (4;, =229 um; 0; = 2,9 um). La fonction de répartition et la

36 Le nombre d’organismes présents et mesurables sur I'ensemble des images MEB.
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densité de probabilité de cette loi sont superposées aux données expérimentales mesurées
sur I’échantillon (Figure 1V.26).

L'allure théorique correspondante a une distribution normale des tailles pour différentes
valeurs de I'écart-type est comparée a celle correspondante a une taille unique (écart-type
nul) (Figure IV.27). La taille moyenne utilisée pour ce tracée est y; = 19,6 um avec

K, = 50,6 um (parameétres ajustés du modeéle simplifié (taille unique) a la deuxieme échéance).
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Figure IV.26 : répartition des tailles des microorganismes mesurées par microscopie électronique et
superposition a une loi normale (u;, =22,9 um; o, =2,9 um).

La décroissance du taux de recouvrement avec la densité de pics R, est de plus en plus faible
qguand l'écart-type des tailles augmente (Figure IV.27). L'allure correspondant a une

distribution normale reste proche de celle d’une taille unique (de méme moyenne) tant que
I’écart-type reste relativement faible.
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Figure IV.27 : courbes théoriques du taux de recouvrement en fonction de la densité de pics pour une
distribution normale des tailles des microorganismes (u,m =23,3um; Ky = 81,9 um).
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Le modele de la taille unique (premier modele) représente donc une bonne approximation du
modeéle de la distribution normale quand les microorganismes en suspension dans le milieu
présentent des tailles resserrées autour de leur moyenne (peu dispersées). La distribution des
tailles mesurée a partir des images MEB montrant une dispersion relativement faible
(07, =2,9 um), cela justifie donc Iutilisation de ce modéle dans le cadre de cette étude en

premiére approximation.

Le modéle généralisé avec une distribution normale est ajusté aux données expérimentales
de la deuxieme échéance (Figure IV.28). Les parametres d’ajustement sont y;_, 0;, et K, et
les valeurs obtenues sont reportées ci-dessous (Tableau IV.4). La taille moyenne des
microorganismes obtenue (59 um) est supérieure aux valeurs prédites par le modele simplifié
(19,6 um) ainsi qu’aux tailles observées par MEB (22,9 um). L’écart-type est également plus
conséquent (8,9 um). En fixant 'un des parametres définissant la répartition en taille des
microorganismes (moyenne ou écart-type) a la valeur mesurée par MEB, le modéle donne
tout de méme une valeur tres proche de la mesure pour I'autre parametre laissé libre (Tableau
IV.4) tout en gardant une qualité de corrélation équivalente au cas ol les deux parametres
sont laissés libres (R? = 0,76 contre 0,77).

Le nombre limité de points expérimentaux et notamment leur concentration dans un domaine
rétrécit en termes de densité de pics est a I'origine de ce comportement. Le modéle peut ainsi
décrire de la méme maniere le domaine ol se trouvent les points expérimentaux pour des
jeux de parametres tres différents et présenter donc des comportements trés différents en
dehors de ce domaine (Figure 1V.28).

120 T 7
O  Points expérimentaux
100 Moyenne fixée
80 Ecart-type fixé
= Paramétres libres
£ 60
x Modéle simplifié
40
20
0
0 20 40 60 80 100 120 140
Rds (mm-1)

Figure IV.28 : prévisions du modeéle de la distribution normale pour le taux de recouvrement a la deuxiéme
échéance a partir de la distribution de tailles obtenue par MEB.
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Tableau IV.4 : paramétres d’ajustement du modéle.

Paramétres libres | 4, fixé ay, fixé
K, (um) 1674378,8 127,2 162,4
uy,, (um) 59,0 22,9 23,7
ay,, (um) 8,9 2,6 2,9
Coef. dét. R? 0,77 0,76 0,76

Le passage d’une surface a un profil (modele 2D) est également a questionner. Cette
simplification présente inéluctablement des limites puisqu’elle ne prend pas en compte des
parametres comme I'orientation des organismes et leurs différentes dimensions. Méme si les
cas de surface et de profil présentent des équivalences, le passage de I'un a I'autre devrait
s’accompagner de quelques ajustements, comme sur la taille des microorganismes. La taille
obtenue a partir du modele 2D ne présente probablement pas la taille au sens de I'observation
au MEB ce qui justifierait probablement I'écart entre les deux. L'ordre de grandeur ne change
cependant pas complétement.

Malgré ces problématiques, ce modeéle permet tout de méme d’expliquer I'allure de
I’évolution de la colonisation avec la densité de pics S;5 et confirme le role dominant de ce
parametre dans le domaine exploré.

2.4 Interprétation des formulations écartées

Les formulations a base de ciment CAC ainsi que la formulation I-3 ont été jusque-la écartées
de I'étude par le modele proposé. Ces quatre formulations présentent en effet un écart de
comportement par rapport aux huit autres qui n’est pas expliqué par ce modele tel gqu’il est
présenté (Figure 1V.29).

Cette partie est dédiée a l'interprétation de cet écart par le biais de plusieurs hypothéses qui
permettent d’expliquer les différences de comportement observées pour les quatre
formulations sans remettre en cause la validité du modeéle vérifiée sur les autres formulations.

Il convient de rappeler dans ce contexte que la présence de microorganismes phototrophes
de petite taille a déja été évoquée (dans le cadre du modeéle a deux tailles) et rejetée comme
possible hypothése expliquant le comportement des quatre formulations. Celle-ci n’est donc
pas présentée dans cette partie.
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Figure IV.29 : superposition des résultats des formulations non prises en compte par le modeéle du point
d’accrochage.

24.1
Le modeéle du point d’accrochage présenté dans ce manuscrit repose sur le réle favorable des

Théorie du point d’attachement

aspérités (pics) de la surface dans la colonisation de celle-ci. Tel qu’il est construit, il suppose
gu’aucune adhésion n’est possible si ce n’est au contact latéral d’un pic présentant un espace
suffisamment large a son voisinage pour accueillir les microorganismes. A partir de cette
hypothése, les surfaces lisses ou encore avec des pics trés rapprochés ne sont pas colonisées
— comme le montre les différentes courbes présentées — puisqu’elles ne présentent pas de
points d’accrochage au sens du modele.

Cependant, I'étude bibliographique a montré que les surfaces lisses ou trés denses en
aspérités présentent une colonisation parfois trés importante. Ce constat est bien expliqué
par la « théorie du point d’attachement » [64] présentée au premier chapitre, qui postule une
corrélation positive entre le taux de colonisation d’une surface et le nombre de points
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d’attachement (contact) disponibles pour un microorganisme. Ainsi, les surfaces lisses
présentent un grand potentiel de colonisation puisqu’elles fournissent aux microorganismes
un trés grand nombre de points d’attachement (toute une surface d’attachement) (Figure
IV.30(a)). C’'est également le cas, dans une moindre mesure, pour les surfaces trés denses en
aspérités (Figure IV.30(d)).

(a) (b) (c) (d)
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Figure 1V.30 : évolution des points d’attachement avec la densité de pics (taille d’organisme : 23 um,
espacement moyen uniforme représenté entre les pics).

Si cette théorie et le modele ici adopté donnent des prévisions divergentes sur les domaines
extrémes en termes de densité de pics (faible ou élevée), leurs prévisions dans le domaine
intermédiaire (celui des huit formulations étudiées (Figure IV.30)) sont équivalentes. En effet,
pour la théorie du point d’attachement, la disponibilité d’un espace entre deux aspérités est
tres favorable a I'adhésion puisqu’il offre une importante surface d’attachement (Figure
IV.30(a)) contre uniquement deux points d’attachement en cas d’indisponibilité d’un tel
espace (Figure 1V.30(b)). Les points d’accrochage ici définis sont donc également des
emplacements extrémement favorables (méme si non exclusifs) pour la théorie du point
d’attachement. Les deux modeles évoluent donc d’une maniere équivalente sur ce domaine
ou deux pics sont présents en moyenne sur la longueur d’un microorganisme (Figure 1V.30).

Sur le domaine des faibles densités de pics (un pic au maximum en moyenne sur la longueur
d’un microorganisme), le modéle adopté du point d’accrochage prévoie donc une colonisation
nulle sur surface lisse et qui augmente ensuite linéairement avec la densité de pics, tandis que
la théorie du point d’attachement prévoie une colonisation déja importante sur surface lisse.
En prenant en compte la surface latérale d’attachement des microorganismes aux aspérités
(Figure 1.13, page 46), cette théorie permet également de prévoir une augmentation de la
colonisation avec la densité de pics sur ce domaine, mais cette augmentation est faible et
beaucoup moins importante que celle prévue par le modele du point d’accrochage.

Etant donné I'absence de données expérimentales dans ce domaine, il n’est pas possible de
se prononcer avec certitude sur lequel des deux modeéles décrit le mieux I’évolution de la
colonisation. Il convient néanmoins de noter que la théorie du point d’attachement ne prend
pas en compte le role de « micro-refuge » assuré par les aspérités, ce qui risque de sous-
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estimer l'influence de celles-ci notamment dans les conditions hydrodynamiques de |'essai de
biocolonisation accélérée. Les images MEB montrant les microorganismes au contact des
aspérités plaident en faveur d’un réle accru de celles-ci, allant au-dela d’un faible supplément
de surface d’attachement et semblent donc conforter d’avantage le modele du point
d’accrochage.

Pour le domaine des fortes densités de pics (plus de deux pics en moyenne sur la longueur
d’un microorganisme), le modele du point d’accrochage prévoie une colonisation nulle, ce qui
n’est pas confirmé avec les quatre points expérimentaux situés dans ce domaine (Figure
IV.29). La théorie du point d’attachement est quant a elle capable de prévoir un tel regain de
colonisation avec I'augmentation de la densité de pics. Cependant, selon cette théorie, la
colonisation devrait continuer a augmenter avec la densité de pics sur ce domaine, ce qui est
contredit par les points expérimentaux qui montrent plutét une diminution de la colonisation
(Figure 1V.29).

Avec les hypothéses prises sur la modélisation de la surface (§ 1V.2.1), le recours a la théorie
du point d’attachement permet donc d’expliquer la présence d’une colonisation des surfaces
a fortes densités de pics mais elle s’avére incapable d’expliquer 'allure de la colonisation dans
ce domaine. Une interprétation de cette défaillance est proposée dans la partie suivante en
mettant en cause I’hypothése faite sur les hauteurs de pics.

2.4.2 Dispersion de la hauteur des pics (amplitude)

Lors de la modélisation de la surface des pates cimentaires par une surface lisse avec des pics
dispersés (cf. § 1V.2.1), tous les pics ont été supposés avoir la méme hauteur h. Cette
hypothése est justifiée puisque cette hauteur n’a pas a priori d’influence sur la notion de
points d’accrochage telle qu’elle a été définie. Cependant, en ce qui concerne les points
d’attachement, les hauteurs de pics ont une influence déterminante a partir du moment ou le
nombre de pics disponibles sur la longueur du microorganisme est supérieur a deux. En effet,
deux pics étant forcément alignés, le microorganisme peut s’accrocher sur les deux, qui
représentent donc deux points d’attachement. Par contre, quand le nombre de pics dépasse
deux, ceux-ci ne sont pas forcément alignés : cela dépend de leurs positions et leurs hauteurs
relatives. S’ils ne sont pas alignés (hauteurs différentes), des pics deviennent invisibles pour
les microorganismes et ne sont pas des points d’attachement. Cet aspect est illustré (Figure
IV.31) avec un exemple de surfaces de méme densité de pics mais dont les points
d’attachement disponibles pour un méme organisme sont respectivement de deux et de
quatre.

Le nombre de points d’attachement n’est donc pas proportionnel a la densité de pics et
dépend aussi fortement de leur distribution en hauteur. La distribution statistique globale de
ces hauteurs n’est pas non plus suffisante pour estimer le nombre de points d’attachement
puisque ce parametre dépend fortement de la distribution spatiale locale. Cet aspect est
illustré (Figure 1V.31(b)) avec deux surfaces de méme distribution statistique des hauteurs de
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pics mais dont le nombre de points d’attachement associés est respectivement de deux et de
quatre.

4 points d’attachement 2 points d’attachement

ARRaaadl nifm
(a) \ ) ) )
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Figure IV.31 : influence des hauteurs des pics sur les points d’attachement.

Cette relation complexe entre la densité de pics et le nombre de points d’attachement permet
d’expliquer l'incapacité de la théorie du point d’attachement, couplée a la modélisation
simplifiée de la surface avec des pics mono-hauteur, a décrire I'évolution de la colonisation
dans le domaine des fortes densités de pics.

Au-dela de leur influence sur les points d’attachement, les différences de hauteur entre les
pics sont éventuellement a l'origine d’un autre phénomeéne important en termes de
colonisation. Celui-ci repose sur la présence de pics, qualifiés ici de « pics de deuxiéme ordre »
(Figure 1V.32). Ce terme désigne les pics qui se distinguent par des hauteurs particulierement
plus importantes que la hauteur moyenne de I’ensemble des pics. De ce fait, et étant donné
la grande densité de pics par rapport a la taille des microorganismes, la surface est vue par ces
derniers comme une surface lisse ponctuée de pics qui sont les « pics de deuxieme ordre ». La
surface lisse équivalente étant formée des pics restants (Figure 1V.32).

Pics de deuxiéme ordre
Points d’accrochage

ST
||||||F||<—>S = S

S H Surface équivalente

Figure IV.32 : illustration de la notion de « pics de deuxiéme ordre ».

La surface est donc vue par les microorganismes comme une surface équivalente de densité
de pics inférieure, ce qui expliquerait la colonisation des surfaces des formulations écartées
(de grande densité) tout en considérant le role important joué par les aspérités comme points
d’accrochage.

De plus, I’évolution globalement décroissante du taux de recouvrement avec la densité de pics
observée pour ces quatre formulations, notamment aux deux premieres échéances (Figure
IV.29), pourrait s’expliquer par cette équivalence des surfaces couplée a une hypothése de
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corrélation positive entre la densité de pics (totale) et la densité de pics de deuxieme ordre.
En effet, avec cette hypothése, quand la densité de pics augmente, celle des surfaces
équivalentes (située dans le domaine des densités intermédiaires) augmente aussi, donnant
suite a une diminution du taux de recouvrement.

En pratique, la quantification de cet aspect présente quelques difficultés et n’a pas été
abordée lors de ces travaux. Elle nécessite avant tout I'évaluation des hauteurs de pics par
rapport a leur voisinage immédiat et non par rapport au plan moyen (altitude) pour
s’affranchir de I'influence des ondulations de la surface. Ensuite, un critere objectif et précis
doit étre choisi pour définir les pics de deuxieme ordre.

2.4.3 Influence d’autres parametres

Les quatre formulations présentant un écart de comportement vis-a-vis du modeéle du point
d’accrochage sont celles qui sont clairement discriminées par leur rugosité (CAC et I-3 : étude
ACP). Cette discrimination s’exprime sur plusieurs parametres: Sgs, Srq, Sky €t Sg. La
discrimination vis-a-vis de ces parametres pourrait probablement expliquer I'écart de
comportement des quatre formulations.

La discrimination vis-a-vis de S;; a déja été abordée et I'étude a montré que les valeurs
élevées de S, peuvent expliquer I'écart de comportement puisque le modéle du point
d’accrochage n’est pas valide dans le domaine des hautes densités de pics. Cela n’exclut pas
néanmoins une éventuelle contribution des autres parameétres discriminants. Les quatre
formulations présentent notamment des dimensions fractales faibles, ce qui favorise la
colonisation selon Anselme et al. [53]. D’autre part, le facteur d’aplatissement Sy, est celui
qui présente la discrimination la plus marquée. Il apporte par ailleurs de I'information sur la
distribution des hauteurs qui a été identifiée comme importante, et pourrait de ce fait avoir
de I'importance.

Il convient cependant de noter que les trois autres parameétres en dehors de S, ne présentent
pas de bonnes corrélations avec la colonisation des quatre formulations. L’évolution de la
colonisation avec ces parametres n’est pas monotone et aucune tendance ne se dégage.

3 Influence du réseau poreux

3.1 Etude préalable a I’essai de biocolonisation

3.1.1 Porosité accessible a I'’eau

Les porosités accessibles a I'eau (¢,.-) mesurées avant I'essai de biocolonisation sur les douze
formulations de pate de ciment étudiées sont reportées ci-dessous (Figure IV.33). Pour chaque
nuance cimentaire étudiée, la porosité augmente avec le rapport E/C. Cette augmentation est
guasiment linéaire dans la plage étudiée (Figure 1V.33) et cela est conforme aux résultats
rapportés dans la littérature et vérifiés sur des plages de E/C plus larges (0,3 a 0,8) [8] ou
décalées (0,45 a 0,6) [140].
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Comparativement, pour tous les rapports E/C, les échantillons a base de ciment CEM Il
présentent les porosités les plus élevées (environ 40% au maximum pour E/C=0,5). Les
porosités les plus faibles sont celles des échantillons a base de ciments CEM | et CAC. Ces
porosités sont trés proches, aux incertitudes prés pour les différents rapports E/C, malgré la
grande différence des compositions chimiques des deux ciments. Enfin, les échantillons a base
de ciment CEM V présentent des porosités intermédiaires, proches de celles des échantillons
a base de ciment CEM Ill, ce qui pourrait s’expliquer par la proximité chimique des deux
ciments. Ces résultats sont en cohérence avec les études de Bur [2] qui ont montré que la
porosité accessible a 'eau augmente avec la présence de laitier ce qui est le cas des ciments
CEM Ill et CEM V contrairement au CEM 1.
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Figure IV.33 : porosités accessibles a I’eau des formulations étudiées avant soumission a I'essai de
biocolonisation.
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Figure IV.34 : densités apparentes p,,, et p, réelles des formulations étudiées avant soumission a I'essai de
biocolonisation.
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Les densités apparentes et réelles des différentes formulations obtenues avec le méme essai
sont reportées ci-dessous (Figure 1V.34). Les densités apparentes sont utilisées pour le calcul
de la porosité a partir de I'essai d’imbibition capillaire (¢.4,). Pour chaque nuance cimentaire
étudiée, ces densités diminuent avec le rapport E/C sur la plage étudiée. Cela est en cohérence
avec les résultats de Bur [2] montrant une diminution de la densité apparente avec la porosité.
Les densités réelles diminuent également avec E/C et cette décroissance indique que la
porosité non mesurée par I'essai de saturation sous vide (porosité fermée, de petite taille)
augmente elle aussi avec le rapport E/C.

3.1.2 Relation entre porosité et rugosité

Afin d’étudier la relation entre la porosité et la rugosité des pates de ciment, la porosité est
projetée en tant que variable supplémentaire3” sur les trois plans factoriels de I’ACP (Figure
IV.9).

Les différentes projections montrent que les paramétres de rugosité les mieux corrélés a la
porosité sont S, et SHT,, (et S, dans une moindre mesure) avec une corrélation positive ainsi
que S, et Sy, avec une corrélation négative. D’'une maniere générale, la grande majorité des
parameétres de rugosité évoluent positivement avec la porosité ou n’y sont pas corrélés,
comme pour S,, a I'exception des paramétres S, et Sy, -

Pour mieux appréhender la relation entre la rugosité et la porosité, deux des parameétres de
rugosité qui ont montré les meilleures corrélations avec la porosité a partir de I'analyse en
composantes principales (ACP) (S, et Sds) sont tracés en fonction de celle-ci (Figure I1V.36).
Pour les différentes nuances cimentaires, a I'exception du ciment CAC, la rugosité
arithmétique moyenne S, augmente avec la porosité. Ceci pourrait s’expliquer par une
augmentation de la porosité de surface qui représente une des sources de rugosité.

Ce méme constat est également vérifié pour les parametres SHTp et S, (non représentés ici)
qui sont en effet bien corrélés a S, et la linéarité de I'évolution est méme mieux vérifiée pour
le paramétre SHTp (R? = 0,87 pour le ciment CEM Ill contre 0,74 avec S,). C'est donc
I'amplitude de la rugosité qui augmente linéairement avec la porosité pour les trois premiers
ciments. Le ciment CAC ne présente cependant pas de corrélation puisque ces différentes
formulations présentent des amplitudes de rugosité trés comparables.

La densité de sommets S5 diminue linéairement avec la porosité pour les quatre nuances
cimentaires, ce qui semble démontrer une influence de la porosité également présente sur
I’espacement de la rugosité.

37 Une variable supplémentaire est une variable qui n’est pas prise en compte dans le calcul des composantes
principales, mais qui est uniquement introduite apres calcul pour étudier ses relations avec les variables actives
(prises en compte dans le calcul).
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Figure IV.35 : projection des parameétres de rugosité étudiés sur les 3 plans factoriels et projection du
paramétre porosité en tant que variable supplémentaire.

Ces résultats sont donc vérifiés sur les ciments pris un par un (séparément) et mettent en
évidence que la rugosité n’évolue pas de la méme facon avec la porosité en fonction de la
nuance cimentaire. Ce résultat est important puisqu’il montre qu’il est d’un coté difficile de
distinguer les influences sur la bioréceptivité de la rugosité et de la porosité sur une méme
nuance cimentaire (pour des paramétres de rugosité corrélés), mais que cela est possible si
des corrélations vérifiées sur des ciments différents sont trouvées avec I'un des paramétres,
comme ¢a a été le cas avec S;,. Dans ce cas, un tel parametre serait donc un parametre
déterminant, voir dominant pour la bioréceptivité.
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Figure IV.36 : corrélations entre la porosité et les paramétres de rugosité S, et S ;.

3.1.3 Imbibition capillaire

3.1.3.1 Porosité

Les porosités des formulations étudiées mesurées grace a I'essai d’imbibition capillaire sont
reportées ci-dessous (Figure IV.37). Les résultats sont comparables a ceux de la porosité
accessible a I’'eau pour les ciments CEM |, CEM lll et CEM V, avec une augmentation quasiment
linéaire des porosités dans la plage 0,3 a 0,5 des rapports E/C. Les formulations a base de
ciment CAC présentent néanmoins des particularités : la porosité est aussi croissante avec E/C,
mais la linéarité est moins vérifiée. La pente de cette croissance est également plus faible que
celles des autres nuances (Figure 1V.37). Cela est notamment d{ a une porosité supérieure aux
autres nuances pour E/C = 0,3 contrairement aux autres rapports E/C ou les porosités des
pates de CAC sont plutot faibles.
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g L i @ CEM I
S o . :’.'.'.--i
P § ............... WCEM III
‘@ I L LR
o 28 SELAPPRTLL
S i . CEMV
a

- ® CAC

18 1 1
0,3 0,4 0,5
E/C

Figure IV.37 : porosités mesurées par imbibition capillaire des formulations étudiées avant soumission a
I'essai de biocolonisation.
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Une comparaison entre les porosités accessibles a I'eau et celles déterminées par imbibition
capillaire est présentée ci-dessous (Figure IV.38). Les porosités déterminées par les deux
techniques sont trés proches pour la grande majorité des formulations. La porosité mesurée
par imbibition capillaire sur la formulation A-3 présente cependant un écart important étant
d’environ 7% supérieure a la porosité accessible a I’eau (Figure 1V.38). Cet écart est a |'origine
de I'allure particuliére observée sur les pates de CAC (Figure 1V.37).

Pour finir, la formulation V-3 présente un écart moins important d’environ 3% alors que I'écart
pour les dix autres formulations est inférieur a 2% (inférieur a 1% pour six d’entre elles). Dans
la suite du manuscrit, le terme « porosité » désignera la porosité accessible a I'eau sauf
précision contraire.

M acc. eau cap.
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Formulations Porosité acc. eau (%)

Figure IV.38 : comparaison des porosités accessibles a I’eau (acc. eau) et celles mesurées par imbibition
capillaire (cap.) avant soumission a I'essai de biocolonisation.

3.1.3.2 Coefficient de capillarité

La cinétique d’imbibition capillaire varie elle aussi en fonction des formulations. Les différents
coefficients de capillarité A sont présentés ci-dessous (Figure 1V.39). Pour chaque nuance
cimentaire, a I'exception des pates a base de ciment CAC, le coefficient de capillarité
augmente avec le rapport E/C et donc avec la porosité (Figure IV.40). Pour le ciment CAC, le
coefficient de capillarité est largement plus élevé pour E/C=0,3. Il augmente ensuite en
passantde E/C=0,4aE/C=0,5.

Les trois formulations A-3, -4 et |-5 se distinguent par des coefficients de capillarité largement
supérieurs a ceux des neuf autres formulations (0,05 g.cm2.min"*2 en moyenne pour ces trois
formulations contre 0,01 g.cm2.min"/2 de moyenne et 0,005 d’écart-type pour les autres)
(Figure IV.39). L'évolution du coefficient de capillarité avec la porosité est présentée ci-
dessous (Figure 1V.40). La porosité étant croissante avec le rapport E/C, ce coefficient
augmente donc avec la porosité pour un ciment donné, a I'exception du ciment CAC. Une telle
augmentation avec la porosité a également été observée par Bur [2].
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Figure 1V.39 : coefficients de capillarité des formulations étudiées avant soumission a I'essai de
biocolonisation.
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Figure 1V.40 : coefficients de capillarité en fonction de la porosité avant soumission a I'essai de
biocolonisation (échelle verticale logarithmique).

Les coefficients de capillarité peuvent étre trés différents, a porosités égales, pour deux
ciments différents. C'est par exemple le cas pour les pates de ciments CEM | a E/C=0,5 et
CEM V a E/C=0,4 dont les porosités sont similaires (environ 32%), mais les coefficients de
capillarité sont respectivement d’environ 5,8.102 g.cm2.min'*/2 et 5,2.103 g.cm2.min*2 (soit
environ dix fois plus faible). Ce résultat pourrait s’expliquer par des réseaux poreux
équivalents en volume mais de géométries différentes (taille des pores, connectivité,
tortuosité...), affectant la cinétique d’imbibition [126].

3.2 Influence de la porosité sur la biocolonisation

Les taux de recouvrement moyens relatifs aux différentes formulations et mesurés aux trois
premiéres échéances sont représentés en fonction des porosités moyennes ¢, . (Figure
IV.41). En raisonnant sur les différentes nuances cimentaires séparément, il apparait que :
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Figure 1V.41 : taux de recouvrement en fonction de la porosité accessible a 'eau ¢
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— Pour les pates de ciment CEM llI, le taux de recouvrement augmente avec la porosité,
pour les trois échéances.

— Pour le ciment CEM V, la colonisation n’évolue pas de maniére monotone avec la
porosité, surtout aux premiere et troisieme échéances. Le sens global de I'évolution
est tout de méme positif, ce qui se traduit par une augmentation du taux de
recouvrement avec la porosité (comme pour le ciment CEM ll1).

— Pourle ciment CAC, le taux de recouvrement augmente d’une maniére monotone avec
la porosité pour les trois échéances.

— Pour le ciment CEM |, I'évolution n’est pas monotone. Son sens global est par ailleurs
négatif (diminution du taux de recouvrement avec la porosité), contrairement aux trois
autres ciments.

D’une maniére générale, les taux de recouvrement évoluent donc dans le méme sens que la
porosité pour une méme nuance cimentaire, a I’'exception du CEM I. Ce sens d’évolution est
en cohérence avec les résultats de la littérature qui font état d’une augmentation de la
colonisation phototrophe avec la porosité pour les matériaux cimentaires [34], [36]-[38] ou
encore pour les roches [39]-[42].

Cependant, ces observations ne permettent pas en réalité de conclure vis a vis de l'influence
de la porosité sur la colonisation, le lien de causalité n’étant pas établi. Par ailleurs,
contrairement a d’autres essais cités dans la littérature [37], [45], [73], les conditions de |’essai
de biocolonisation utilisé pour ces travaux ne devraient pas favoriser une influence de la
porosité. Cette influence étant expliquée par la capacité du réseau poreux a retenir 'humidité
(effet réservoir d’humidité), ce n’est pas important ici, car les échantillons sont immergés en
permanence et sont donc soumis a une humidité de 100%, quelle que soit la porosité.
Tran [32] a par exemple souligné I'absence d’influence de la porosité lorsque suffisamment
d’humidité était disponible pour les échantillons tout au long d’un essai de ruissellement.

L’évolution paralléle de la porosité et du taux de recouvrement ne devrait donc pas résulter
d’un lien de causalité entre les deux. Les exceptions observées pour le ciment CEM | ou le
caractere non monotone pour le ciment CEM V renforcent cette idée. Ce constat pourrait
plutdt s’expliquer par 'influence d’un autre parameétre qui est également lié a la porosité
comme c’est le cas pour certains parametres de rugosité (étude ACP). S, est I'un de ces
parametres et surtout S;; dont l'influence sur la bioréceptivité a bien été mise en évidence
(Figure 1V.42).

L'absence d’une allure commune aux différentes nuances cimentaires montre que la porosité
n’est pas le seul parametre influant, ou le parameétre dominant, sur la colonisation des pates
de ciment.
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Figure IV.42 : corrélations entre la porosité et les paramétres de rugosité S, et S ;.

3.3 Influence du coefficient de capillarité sur la biocolonisation

L’éventuelle influence du coefficient de capillarité A sur la bioréceptivité a été étudiée (Figure
IV.43) en représentant les taux de recouvrement en fonction de ce coefficient. Aux trois
premieres échéances, pour les différentes nuances cimentaires, il est possible de remarquer
que:

— Pour les pates de ciment CEM I, le taux de recouvrement augmente avec le coefficient
de capillarité aux trois échéances. Cette augmentation est quasiment linéaire sur le
domaine étudié, surtout aux deux premiéres échéances (R>=0,99 et 1).

— Pour le ciment CEM V, I'évolution de la colonisation n’est pas monotone surtout a la
troisieme échéance, mais le sens global de I’évolution indique une augmentation avec
le coefficient de capillarité.

— Pour les formulations a base de ciment CEM |, I’évolution n’est pas monotone. Le sens
global de I’évolution est décroissant a la premiére échéance, mais cette décroissance
est négligeable pour les deux autres.

— Pour le ciment CAGC, si le sens global de I’évolution correspond a une diminution avec
le coefficient de capillarité, aucune corrélation ne se dégage réellement. Des taux de
recouvrement trés proches sont observés pour les coefficients de capillarité extrémes,
alors que ce taux est bien plus important pour le coefficient intermédiaire.

De maniere générale, une premiere tendance se dégage pour les ciments CEM Ill et CEM V
pour qui le taux de recouvrement est positivement corrélé au coefficient de capillarité. Cette
corrélation positive est en accord avec les résultats des travaux de Miller et al. [41] sur des
roches calcaires montrant une augmentation linéaire de la colonisation avec le coefficient de
capillarité. Cependant, les résultats pour les ciments CEM | et CAC vont a I’encontre de cette
conclusion puisque la capillarité ne semble pas corrélée a leur bioréceptivité.
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Figure IV.43 : taux de recouvrement en fonction du coefficient de capillarité A.
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Comme expliqué pour la porosité, la bonne corrélation constatée pour les ciments CEM Il et
CEM V ne résulterait pas d’une influence directe (causalité) de la capillarité sur la colonisation,
mais plutét d’une bonne corrélation de cette capillarité avec un parametre qui est lui influant.
Le coefficient de capillarité est en effet bien corrélé a des parametres de rugosité, parmi
lesquels S, est et notamment S;; dont l'influence sur la bioréceptivité a bien été mise en
évidence (Figure 1V.44).
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Figure IV.44 : corrélations entre le coefficient de capillarité et les parameétres de rugosité S, et S;;.

De plus, les trois formulations distinguées par leurs coefficients de capillarité tres élevés (1-4,
I-5 et A-3) présentent des taux de recouvrement légerement plus faibles, sans étre trop
différents des autres formulations, ce qui semble indiquer une absence d’influence de la
capillarité, ou une influence plus complexe avec par exemple la présence d’un optimum.

Comme pour la porosité, I'influence de la capillarité s’explique généralement par son role dans
I’'absorption et le maintien de I’humidité nécessaire pour les microorganismes, ce qui est sans
importance dans les conditions d’essai de ces travaux. Par contre, le coefficient de capillarité
pourrait également apporter des informations sur la porosité ouverte en surface des pates
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cimentaires qui pourrait, en tant que facteur de surface, affecter la bioréceptivité par un autre
mécanisme. Cependant, aucune relation simple de ce type ne ressort des résultats présentés.

La capillarité ne semble donc pas étre un facteur déterminant pour la bioréceptivité des pates
cimentaires dans les conditions d'immersion permanente qui sont celles de I’essai accéléré.

4  Influence du pH de surface

4.1 Etude préalable a I’essai de biocolonisation

Les pH de surface des différentes formulations avant la soumission a I'essai de biocolonisation
sont présentés ci-dessous (Figure 1V.45). Pour les différents rapports E/C, les pates de ciment
CEM 1l présentent les pH moyens les plus élevés et celles a base de CAC les pH moyens les
plus faibles. Les pH moyens des pates a base de CEM V sont supérieurs a ceux correspondant
au ciment CEM |, sauf pour un rapport E/C = 0,4. |l est néanmoins a noter que les valeurs de
pH sont trés proches pour les trois ciments CEM |, CEM Ill et CEM V, avec un chevauchement
des barres d’erreurs représentant les écart-types (Figure 1V.45). Seul le ciment CAC présente
des valeurs de pH nettement inférieures, ce qui pourrait s’expliquer par sa composition
chimique particuliére.

== CEM | == CEM IlI CEMV =@=CAC ¢CEM | ECEMIII CEMV @CAC
11
R?=0,89

10,5 | 7
T \?

95 F

9 1 1
0,3 0,4 0,5 15 25 35 45
(a) E/C (b) Porosité (%)

Figure IV.45 : pH de surface des formulations étudiées (a) et évolution avec la porosité (b), avant soumission
a I’essai de biocolonisation.

D’une maniere globale, les pH varient relativement peu entre les différentes formulations et
sont tous du méme ordre de grandeur. lls varient en effet entre 9,3 (formulation A-5) et 10,6
(I1-3) avec une moyenne de 10,2 et un faible écart-type (0,3), évalué sur I'ensemble des 144
échantillons. En écartant la formulation A-5 qui est la seule relativement distinguée, les 11
autres formulations sont concentrées sur une plage de 0,5 unités de pH (10,1 et 10,6) avec
une moyenne de 10,3 et un écart-type de 0,2.
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Ces pH sont légerement inférieurs aux valeurs habituellement mesurées (12 a 13) sur les
matériaux cimentaires au jeune age et cela pourrait en effet s’expliquer par leurs ages
relativement élevés (environ 200 jours). Leur conservation durant cette période se serait donc
accompagnée d’une baisse de pH, due a une carbonatation en surface dans les conditions
d’humidité de la salle de conservation (HR = 95+3%).

Pour toutes les nuances cimentaires, le pH diminue avec le rapport E/C. Cela pourrait
s’expliquer par l'augmentation de la porosité. La carbonatation étant principalement
gouvernée par la diffusivité de la pate de ciment [141], et cette diffusivité augmentant avec la
porosité [142], la carbonatation augmente avec la porosité abaissant ainsi le pH38. La
représentation du pH en fonction de la porosité montre en effet qu’il diminue avec celle-ci
pour chagque nuance cimentaire vérifiant une bonne corrélation linéaire, sauf pour le ciment
CAC. Le constat principal qui sera utilisé dans la suite de I'étude est la corrélation linéaire entre
porosité et pH indépendamment des liens de causalité impliqués.

4.2 Influence sur la biocolonisation

Afin d’étudier I'éventuelle influence du pH de surface des pates cimentaires sur leur
colonisation, les taux de recouvrement moyens des différentes formulations sont représentés
en fonction des pH initiaux mesurés avant introduction dans le bioréacteur (Figure 1V.46(A)).

— Pour les deux ciments CEM Il et CAC, le taux de recouvrement diminue de maniére
monotone avec I'augmentation du pH de surface et ce aux trois échéances.

— Pourle ciment CEMV, I’évolution n’est pas monotone mais le sens global de I’évolution
du recouvrement avec le pH est décroissant aux deux premieres échéances, comme
pour les ciments CEM Il et CAC.

— Pour le ciment CEM |, I’évolution n’est pas monotone et, contrairement aux autres
ciments, son sens global correspond a une croissance du recouvrement avec le pH aux
deux premieres échéances.

Le pH de surface des pates de ciment évolue dans le temps au contact du milieu de culture
(§ 111.2.1, page 108). Afin de prendre cette évolution en compte, les taux de recouvrement sont
représentés en fonction des pH mesurés a 7 jours (premiére échéance) (Figure 1V.46(B)),
I’essentiel de la colonisation des différentes surfaces ayant lieu au-dela de cette échéance.

Comme I"évolution la plus significative du pH de surface se manifeste pour les pates de ciment
CAC (inversion de l'ordre des pH), c’est sur cette nuance que l'évolution du taux de
recouvrement avec le pH differe significativement selon le pH considéré (initial ou a 7 jours).
En considérant le pH a 7 jours (Figure 1V.46(B)), le taux de recouvrement est positivement
corrélé au pH, et c’est I'inverse qui est observé en considérant le pH initial (Figure 1V.46(A)).
Pour le ciment CEM |, I’évolution devient monotone avec une bonne corrélation (positive).

38 Méme si le pH est mesuré en surface, la mesure évalue réellement le pH de la solution interstitielle du réseau
poreux d’un petit volume en dessous de la surface. Cela justifie I'incidence de la porosité a travers la
carbonatation sur les pH dits « de surface ».
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Figure 1V.46 : taux de recouvrement en fonction du pH initial de surface (a) et du pH apreés 7 jours d’immersion (b).
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Concernant les ciments CEM lll et le CEM V, les évolutions changent peu selon le pH considéré,
hormis une meilleure corrélation linéaire (négative) pour le ciment CEM V.

La prise en compte du pH a 7 jours, plus significatif, permet ainsi de distinguer deux types de
corrélation avec le taux de recouvrement : négative pour les ciments CEM Ill et CEM V, et
positive pour les ciments CEM | et CAC. Cela renforce I’hypothése d’une influence limitée (par
rapport a d’autres parametres) du pH de surface sur la bioréceptivité.

La baisse de la colonisation avec I'augmentation du pH, vérifiée pour le ciment CEM lll et dans
une moindre mesure CEM V, ainsi que le ciment CAC en considérant le pH initial, est en accord
avec la littérature ou il a déja été démontré qu’un pH élevé inhibe la colonisation des surfaces
cimentaires (et autres surfaces rocheuses) par des microorganismes phototrophes et qu’une
baisse de celui-ci (généralement par carbonatation accélérée) favorise et accélére cette
colonisation [39], [44], [51], [74].

Une corrélation entre le pH de surface et la porosité a précédemment été observée. Etant
donné les corrélations entre la porosité et plusieurs paramétres de rugosité, le pH de surface
est également corrélé a ces paramétres. Ceci est vérifié pour les parameétres S, et surtout S,
qui est particulierement déterminant dans la colonisation.
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Figure IV.47 : corrélations entre le pH de surface (mesuré aprés 7 jours d’essai) et les paramétres de rugosité
S,etSy.

Ainsi, comme pour la porosité et le coefficient de capillarité, il est difficile d’affirmer que la
corrélation (négative) du taux de recouvrement avec le pH (notamment pour le ciment
CEM Il1) traduise une influence du pH sur la bioréceptivité des pates de ciment dans le cadre
de ces travaux. Les évolutions non monotones et celles en sens opposé plaident par ailleurs
pour une influence trés limitée du pH de surface.

En raisonnant sur I’'ensemble des formulations (tous ciments confondus), les valeurs extrémes
de pH ne correspondent pas aux valeurs extrémes de taux de recouvrement (Figure IV.46) : la
formulation au pH le plus bas (CAC) n’est par exemple pas la plus colonisée. Cela confirme
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davantage l'influence limitée du pH de surface sur la bioréceptivité des pates cimentaires dans
le cadre de I'essai de biocolonisation ici développé. Cette influence limitée est probablement
(en partie) due a la faible dispersion des valeurs de pH sur I'ensemble des formulations : les
pH initiaux varient en effet entre 9,3 et 10,6 (écart-type de 0,3) et les pH a sept jours entre 9,3
et 10,0 (écart-type de 0,2). Les différentes formulations ont des pH trés proches, ce qui ne les
différencient donc pas.

5 Conclusions intermédiaires

L'influence des différents parameétres des pates cimentaires sur leur colonisation et donc leur
bioréceptivité, au sens de la colonisation par biofilm phototrophe, a été étudiée dans ce
chapitre. Cette étude a permis dans un premier temps de relever une problématique
particulierement contraignante qui est celle de la corrélation existante entre plusieurs
parametres rendant difficile de déterminer quels parameétres sont réellement influents. En
effet, si la colonisation est directement influencée par un premier parametre et y est donc
corrélée, elle se trouve automatiquement corrélée a tout autre parametre, lui-méme corrélé
au premier méme s’il n’a réellement aucune influence sur la colonisation. Cette corrélation
est donc « artificielle » et ne traduit pas une quelconque influence physique. Il devient donc
difficile de déterminer sil’'un ou I'autre des parametres, ou les deux, sont réellement influents
sur la biocolonisation. Ceci est d’autant plus le cas que ces différentes corrélations établies
vont souvent dans les sens rapportés dans la littérature.

Le pH de surface ne semble pas avoir une influence déterminante d’autant plus que les valeurs
de pH sont trés proches pour les formulations étudiées. De méme que la porosité dans le cas
d’échantillons totalement immergés.

La colonisation ne présente pas le méme sens d’évolution avec un paramétre donné pour les
quatre nuances cimentaires : au moins une nuance présente un sens opposé aux autres, pour
I'ensemble des parametres étudiés (dont les parameétres de rugosité). Ces évolutions ne sont
par ailleurs pas souvent monotones. En plus, a I'exception de la densité de pics a la surface
S4s, Aucun autre parametre ne présente une tendance générale commune vérifiée sur
plusieurs ciments. Tous ces constats plaident pour une influence non dominante des divers
parameétres a I'exception donc de la densité de pics.

L’évolution de la colonisation avec ce paramétre d’espacement (S;5) montre en effet une
tendance commune a la diminution vérifiée sur huit des douze formulations étudiée (CEM llI,
CEM YV, I-4 et I-5). Ce parameétre semble étre dominant ou du moins le plus déterminant parmi
les parameétres étudiés. Le « modéle du point d’accrochage » proposé, accordant un role
majeur aux aspérités de la surface dans sa biocolonisation, permet d’expliquer I'influence de
ce parametre et présente des ajustements satisfaisants avec les données expérimentales. Le
domaine de validité de ce modele se limite cependant aux densités de pics intermédiaires, ce
qui explique I'écart par rapport au modele des points expérimentaux correspondants aux
formulations présentant les densités de pics les plus élevées (I-3 et CAC).
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Ces écarts ont tout de méme pu étre expliqués sans pour autant remettre en cause la validité
du modele dans le domaine des densités de pics intermédiaires. Sa validité pourrait par
ailleurs étre étendue au domaine des densités de pics élevées, mais cela nécessiterait
I'intégration d’autres parametres informant sur la distribution en hauteur des pics, qui doivent
donc étre des paramétres d’amplitude ou hybrides.

Sur I'ensemble des parameétres étudiés, les ciments qui se distinguent par leur sens
d’évolution sont le plus souvent CEM | et CAC alors que les ciments CEM Il et CEMV
présentent le plus souvent les mémes sens d’évolution. Malgré la similitude de compositions
chimiques de ces deux derniers ciments, ce constat ne semble pas lié a une influence directe
de la composition chimique (comme source de nutriments) ni a une influence du pH de
surface. Ce constat semble plutét lié a aux différences de rugosité, les pates de ciments CAC
et CEM | (en partie) étant discriminés des autres formulations par des aspects de leur rugosité,
comme cela a été démontré.

La diminution de la colonisation avec la rugosité arithmétique moyenne S, des pates de
ciments CAC et CEM | peut s’expliquer par une texture resserrée (hautes fréquences spatiales)
contre une texture plus espacée pour les ciments CEM Ill et CEM V donnant lieu a une
augmentation de la colonisation avec S,, ce qui est conforme aux résultats publiés dans la
littérature. Cette interprétation est également valable pour le ratio de surface développée S;,
(paramétre hybride).

En résumé, dans les conditions de I'essai de biocolonisation accélérée, les parametres de
rugosité semblent prendre le dessus sur les autres parametres. Parmi eux, ce sont les
parameétres d’espacement qui sont les plus déterminants et notamment la densité de pics qui
est dominante sur un domaine. Les paramétres d’amplitude et hybrides interviennent tout de
méme et pourraient jouer un role déterminant au domaine des hautes densités de pics ou
cette densité n’est plus dominante.
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Chapitre V.

Indentation des pates
cimentaires pour I'étude de
leur détérioration
mécanique en surface

La biodétérioration des matériaux cimentaires est un phénomeéne qui affecte des épaisseurs
relativement faibles (de lI'ordre du millimétre) des surfaces cimentaires. La technique
d’indentation semble donc potentiellement pertinente pour I'étude des aspects mécaniques
de la biodétérioration ou toute autre détérioration sur de faibles épaisseurs.

Ce chapitre est consacré a la mise au point de la technique d’indentation ainsi qu’a la
présentation des résultats de son application aux pates cimentaires. Une étude de neuf
formulations avec des ciments et des rapports E/C différents est d’abord présentée en
mettant I'accent sur l'influence de la porosité sur le module d’élasticité. Ensuite, des
échantillons ont été chimiquement attaqués, simulant une biodétérioration de nature
chimique (lixiviation), puis testés par indentation. Les parametres mécaniques mesurés sur
ces échantillons sont par la suite comparés a ceux mesurés sur des échantillons sains, mettant
en évidence la détérioration d’un point de vue mécanique.



Chapitre V : indentation des pates cimentaires

1 Détermination de I'aire de contact - profondeur de pénétration
L’aire de contact projetée A, déterminée en fonction de la profondeur maximale de contact
h;: max (équation 11.13, page 85), est calculée a partir de I'équation 11.12 (page 84) qui découle
des travaux de Sneddon [104] en supposant un affaissement sur les bords du contact et la non
formation d’un bourrelet. Cette condition a bien été vérifiée sur les essais avec un
affaissement perceptible sur le profil obtenu par microscopie confocale (Figure V.1) :

AccV SpotMagn Det WD |—— | 200 um
200kV 50 250x GSE100 09 Torr 150 y (um) 300

Figure V.1 : empreinte d’indentation observée au MEB (a) et profil de cette empreinte obtenu par
microscopie confocale (b).

L’estimation de la profondeur de pénétration avec la prise en compte de I'imprécision dans la
détection de la surface est tout d’abord présentée.

1.1 Estimation de la profondeur de pénétration

Avant 'essai d’indentation, la pointe est positionnée a environ 2 mm de I’échantillon. L’essai
commence par une phase d’approche ou la pointe est déplacée vers I'échantillon, puis elle
entre en contact avec celui-ci et s’enfonce. Le cycle programmé de charge — décharge et
I'enregistrement des données (force, déplacement) ne débutent que lorsque la charge
appliquée atteint une valeur minimale d’environ 1 N pour laquelle la pénétration est
considérée nulle (Figure V.2).

En réalité, quand cette charge d’environ 1 N est atteinte, la pénétration a déja une valeur
positive non nulle, ce qui traduit une imprécision dans la détection de la surface qui consiste
a déterminer le déplacement de référence (zéro) par rapport auquel la pénétration est
calculée. Cette référence devrait correspondre au déplacement mesuré lors du passage d’'une
charge nulle a une charge non nulle. La qualité de sa détermination dépend des précisions de
I'appareil utilisé. L'appareil utilisé dans ces travaux détecte la surface a 1 N de charge
appliquée et cette imprécision se répercute sur la profondeur de pénétration qui est ainsi
sous-estimée.

Une extrapolation linéaire est réalisée pour estimer le déplacement a charge nulle (—h, sur
Figure V.2) qui correspond a la référence de pénétration. Cette extrapolation est réalisée a
partir des données expérimentales sur l'intervalle de charges allant jusqu’a 2 N (Figure V.2).
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Elle suppose une bonne approximation linéaire de I’évolution du déplacement avec la force
appliquée pour les charges allant de zéro a 2 N, ce qui est vérifié sur l'intervalle [1, 2N] (Figure
V.2) avec des coefficients de détermination de 0,9 en moyenne pour les régressions linéaires

réalisées sur cet intervalle.

Debut
d'enregistrement

20+
|

z .
Yy «> |
)
w0 "ﬂ 2 | W —m— prolongement
) r x -
| régression
1[5’( linéare
1 points
EXpEr M ertaws
_B’xlf I I I I 0
-5 5 15 25 -5 o 5 10
h (um) h (um)

Figure V.2 : détection de surface et correction par extrapolation linéaire de la profondeur de pénétration.

Le déplacement (ou la pénétration issue de I'extrapolation) h, est ainsi estimé comme suit :
ou h est le déplacement directement mesuré par I'appareil.

Cette estimation a une répercussion sur le déplacement maximal h,,,,, qui est utilisé pour le
calcul du « module d’élasticité » E du matériau. Le terme « module d’élasticité » est ici
présenté avec des guillemets car ce n’est pas un comportement purement élastique qui est
analysé. En effet, en raison de 'endommagement en sommet de pointe (présence de
microfissures), les valeurs de module d’élasticité peuvent étre sous ou surestimées.
Cependant, les déterminations ici des « modules d’élasticité » des pates cimentaires se
limitent a une approche comparative d’'une part pour les essais d’indentation de cette thése,
et d’autre part avec les résultats de la littérature, ol des « modules d’élasticité » sont calculés
de la méme maniére [116], [121]. Par contre, cela n’a aucune répercussion sur le calcul de la
rigidité S qui est I'autre parametre déterminant pour le calcul du « module d’élasticité »
(équations 1.31et .32, page 62). Un décalage de I'origine des déplacements est équivalent a
une translation de la courbe charge — déplacement, la pente en début de décharge restant

inchangée.

Les déplacements maximaux et les « modules d’élasticité » estimés par extrapolation linéaire
sont tracés ci-dessous (Figure V.3) en fonction des mémes grandeurs mesurées avec une
origine des déplacements a 1 N. Il s’agit de données obtenues sur un ensemble de 514 points
d’indentation correspondant a neuf formulations de pate de ciment (3 ciments et 3 rapports

E/C).
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Les résultats montrent une excellente corrélation linéaire entre les deux grandeurs estimées
et mesurées. L'extrapolation linéaire augmente de 10% le déplacement maximal et baisse
donc de 10% le « module d’élasticité ».

90 70
30 y=1,11x .
R?2=0,99 60
70 o
= — 50
g 60 g
N) = 40
£ 50 ""E’
§ 40 s 30
&30 o
.{:E w 70
20
10 10
0 0

0 20 40 60 80 0 20 40 60 80
h,,.x mesuré (um) E mesuré (GPa)

Figure V.3 : déplacement maximal et « module d’élasticité » estimés a partir de I'extrapolation linéaire en
fonction des grandeurs directement mesurées.

1.2 Comparaison aux résultats d’analyse de topographie d’empreinte

Des empreintes résiduelles d’indentation ont été étudiées selon leurs topographies de surface
obtenues par microscopie confocale. L'objectif est ici d’étudier la géométrie de ces
empreintes pour la comparer aux données recueillies avec les essais d’indentation
instrumentée. L’étude porte sur 18 empreintes d’indentation réalisées sur un échantillon de
pate de ciment CEM | (E/C = 0,3). Les topographies des empreintes sont de 200 x 200 um?. La
méthode d’analyse, détaillée dans I’Annexe 7, a permis de déterminer les angles résiduels 6,
des empreintes (Figure V.4).

80

75

70

6(°)
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@ Points d'indentation O Moyenne O Géométrie Vickers

Figure V.4 : angles 0,. déterminés sur les empreintes résiduelles d’indentation.
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Ces angles présentent une moyenne de 75,1° avec une faible dispersion (écart-type de 0,7).
Ils sont supérieurs a I'angle caractéristique de la géométrie de la pointe Vickers utilisée pour
les essais d’indentation (8, = 68°). Cette différence peut s’expliquer par le retour élastique
qui a lieu, impliquant une augmentation d’angle sur I'empreinte résiduelle par rapport a
I’'angle au moment du contact (Figure V.5).

Figure V.5 : représentation schématique du retour élastique.

La profondeur résiduelle h,, également déterminée a partir de I'analyse de I'empreinte,

permet d’estimer la profondeur maximale de pénétration lors du contact h,,, :

“tan 0,
tan @, (v.2)

m — ''r

Ces profondeurs ont été confrontées a celles déterminées a partir des courbes d’indentation
sans (h,,q) €t avec prise en compte de I'extrapolation linéaire h, 4, (Figure V.6). Cette
représentation montre que les profondeurs maximales déterminées par extrapolation
correspondent mieux a celles mesurées sur les empreintes.

36
° y=1,03x .-
— 32 rag o
g. ’,’ /”
] 00 ’ g
—_— ’ P -
3 o © 27 g v=093x
5 28 ® 05 ® h max corrigé
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< L) ° % ° @ h max sans correction
: e
< 24 Y e®
y=X
20
20 24 28 32 36

h,, (empreinte) (um)

Figure V.6 : profondeurs maximales corrigées et non corrigées déterminées par I'essai d’indentation (courbes
force — déplacement) en fonction de celles estimées par I’analyse de topographie.

2 Observations générales - parametres associés a une formulation

Les parametres mécaniques (« module d’élasticité » E et dureté d’indentation H) associés a
une formulation de pate de ciment durcie ont été estimés par des moyennes, calculées a partir
de plusieurs indentations (nombre donné au Tableau V.1) réalisées sur trois échantillons (de
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chaque formulation). Cependant, tous les points ne sont pas pris en compte dans ces
moyennes et certains sont écartés des analyses pour différentes considérations détaillées
dans cette partie.

L’objectif de cette partie est de fixer la maniére dont les paramétres mécaniques associés a
une formulation sont estimés. Cela revient donc a choisir les critéres selon lesquels les points
d’indentations sont retenus pour les analyses statistiques. Ces critéres découlent
d’observations générales sur les allures des courbes charge - déplacement (P —h) et sur la
dispersion des mesures sur les échantillons.

2.1 Points particuliers

Les courbes P — h issues des essais d’indentation ont été analysées individuellement afin d’en
extraire les parametres mécaniques. Certaines courbes (Figure V.7) s’écartent de I'allure
typique précédemment présentée (Figure 11.12, page 82). La forme la plus visible et la plus
fréquente consiste en un saut dans la profondeur de pénétration (Figure V.7(a)). Cette
discontinuité, observée dans la littérature sur les matériaux cimentaires [112], est
vraisemblablement due a un endommagement important et brusque lors de la phase de
chargement. D’autres courbes présentent des points d’inflexion (Figure V.7(b)), ce qui peut
également étre d a un endommagement plus modéré et moins brusque.

Ces deux types de singularités résultent en une augmentation remarquable de la profondeur
de pénétration par rapport a la moyenne (sur un échantillon).

(a) (b)
) /’ ?
z | z
a a.
10 10
0 0
0 40 h (um) 80 0 20 h (um) 40 60
Figure V.7 : exemples de courbes charge - déplacement (P — h) de données écartées de I’analyse.
Tableau V.1 : points d’indentation particuliers et points retenus par formulation étudiée.
Ciment CEMI CEM Il CEMV
E/C 0,3 0,4 0,5 0,3 0,4 0,5 0,3 0,4 0,5
Points particuliers (%) 7,0 1,9 3,8 1,8 0,0 7,9 4,6 0,0 0,0
Nombre de points retenus 35 29 34 37 37 37 41 44 42
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Ces courbes particulieres ont été écartées des analyses. Cela correspond a 3% de points
écartés sur I'ensemble des points indentés. Formulation par formulation, le plus grand
pourcentage de points écartés est d’environ 8% pour le CEM Ill a E/C = 0,5 (Tableau V.1).

2.2 Dispersion des mesures sur les échantillons
Les points indentés sur un échantillon ont été disposés sur trois lignes (L1, L2 et L3) paralléles
a la surface (Figure 11.13).

L1 L2 L3

I 25 mm

22 mm

15 mm 15 mm 15 mm 15 mm

Figure V.8 : disposition des points d’indentation sur un échantillon, exemple avec 27 points (9 par ligne).

Les « modules d’élasticité » obtenus indiquent que sur un méme échantillon, les deux lignes
extrémes (L1 et L3) donnent des résultats comparables. La ligne centrale (L2) donne
cependant des « modules d’élasticité » plus élevés, ainsi qu’une dispersion plus importante
entre valeurs (Figure V.9). Cette observation a été confirmée par une statistique globale sur
les échantillons étudiés (Figure V.10). Pour s’affranchir de I'influence des formulations et
évaluer uniquement l'influence de la position du point d’indentation sur un échantillon, un
« module d’élasticité réduit » (E*) sans dimension a été calculé pour chaque point
d’indentation :

E

E* ==
E1,3)

(A1.3)

ou E(LLLg,) est la moyenne des « modules » calculée sur les deux lignes extrémes (L1 et L3) de
I’échantillon. La moyenne et I'écart type de ces « modules » réduits ont ensuite été calculés
sur I'ensemble des points des lignes L1 et L3 d’une part et de la ligne L2 d’autre part
(Figure V.10).

Le résultat de ces statistiques (Figure V.10) confirme clairement la tendance constatée sur les
échantillons :

— Laligne du milieu (L2) présente un écart avec les deux autres lignes avec des « modules
d’élasticité » environ 1,7 fois plus élevés en moyenne,

— Les « modules d’élasticité » mesurés sur la ligne L2 sont plus dispersés (écart-type de
0,28 en « module réduit ») que ceux mesurés sur les autres lignes (écart-type de 0,18).
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CEM 10,3 el3 CEM 1110,5el0 CEM W 0,3 el0
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Figure V.9 : dispersion des « modules d’élasticité » de trois échantillons.

al

L1&L3 L2

E*
=

Figure V.10 : statistique sur la dispersion des « modules d’élasticité » entre les différentes lignes des
échantillons.

Ces différences entre lignes pourraient s’expliquer par une hétérogénéité de I'échantillon due
a sa mise en ceuvre. Afin de s’affranchir de ce probléme, les « modules d’élasticité » des
échantillons (et des formulations) sont estimés par la moyenne des « modules d’élasticité »
obtenus sur les deux lignes extrémes, c’est-a-dire en écartant les mesures réalisées sur la ligne
du milieu. Ce choix est justifié par :

— Le plus grand nombre de points obtenus sur ces deux lignes, ce qui est statistiqguement
plus favorable.

— La plus faible dispersion sur ces deux lignes.

Le nombre de points retenus pour I'estimation des parameétres mécaniques des différentes
formulations est reporté au Tableau V.1.

Environ 37 points sont retenus en moyenne avec un minimum de 29 points pour le CEM | a
E/C =0,4. A titre de comparaison avec d’autres résultats de micro-indentation, les « modules
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d’élasticité » présentés par Zhang et al. [116] représentent des moyennes sur 5 points d’un
seul échantillon. Constantinides [121] présente une moyenne sur 10 points sur un seul
échantillon.

3  Résultats sur les échantillons sains

Des échantillons de neuf formulations (CEM |, CEM Il et CEM V) de pates de ciment ont fait
I'objet d’essais d’indentation aprés 28 jours de cure sans avoir subi aucune attaque
auparavant. lls sont ainsi désignés « échantillons sains » par opposition aux échantillons ayant
subi une attaque. Cette partie est consacrée aux résultats relatifs a ces échantillons. Les
données de I'analyse statistique des résultats des neuf formulations sont récapitulées ci-
dessous (Tableau V.2).

Tableau V.2 : récapitulatif de I'analyse statistique (moyenne pu, écart-type o et coefficient de variation3®
c,) des résultats sur 9 formulations. Profondeur maximale de pénétration h,,,,,, « module d’élasticité » E et

dureté d’indentation H*°.

Ciment CEMI CEM Il CEMV

E/C 0,3 04 | 05 03 | 04 | 05 | 03 | 04 | 05
1 (um) 294 | 357 | 36,1 | 39,2 | 484 | 57,5 | 346 | 41,5 | 581
Ronax o (um) 1,8 2,3 3,7 54 | 46 | 46 | 27 | 49 | 100
cy (%) 6 6 10 14 10 8 8 12 17

1 (GPa) 25,1 | 18,7 | 17,2 | 229 | 162 | 88 | 23,1 | 215 | 93

E o (GPa) 4,1 2,6 2,5 5,5 3,2 1,8 | 36 36 | 32
cy (%) 16 14 15 24 20 20 15 17 34

1 (GPa) 1,29 | 0,84 | 0,87 | 067 | 0,42 | 031 | 0,87 | 0,558 | 0,32

H o (GPa) 019 | 0,13 | 0,25 | 0,17 | 0,09 | 0,05 | 0,16 | 0,16 | 0,11
cy (%) 14 15 29 25 21 17 19 27 34

3.1 Profondeur de pénétration

Les profondeurs de pénétration enregistrées sont de I'ordre de quelques dizaines de microns.
En prenant en compte la regle de Buckle [117], cela correspond a une zone impactée
(sollicitée) d’environ 300 um (pour le ciment CEM | a E/C = 0,3), ce qui est supérieur a la taille
caractéristique de la microstructure des pates de ciment (de I'ordre de quelques dizaines de
microns, Figure V.11). Les essais de micro-indentation fournissent donc les propriétés
mécaniques de la pate de ciment elle-méme (et non pas des phases individuelles la
constituant).

La validité des profondeurs atteintes est par ailleurs confirmée par la littérature. Zhang [143]
a reporté des profondeurs comparables (35 a 87 um) dans le cas d’'une étude de pates

3 Le coefficient de variation ¢, (ou écart-type relatif) d’'un paramétre est défini comme le rapport de I'écart-type
o surlamoyenne u: ¢, = u/a. |l est exprimé en pourcentage et représente une mesure de dispersion relative.
40 || est rappelé que la dureté d’indentation est différente des duretés classiquement mesurées par essais
normalisés (Vickers, Brinell, Rockwell...). Elle est définie comme le rapport de la charge maximale sur 'aire de
contact projetée et est donc homogéne a une pression.
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cimentaires (CEM I) avec et sans addition de fumée de silice, en utilisant le méme type de
pointe (Vickers) et la méme charge maximale (20 N). Constantinides [121] a réalisé des essais
de micro-indentation a profondeur maximale imposée a 10 um. Cette profondeur, inférieure

a celles ici enregistrées (environ 40 um en moyenne) était suffisante pour déterminer des
parametres homogénéisés de la pate de ciment.

(a)

Figure V.11 : (a) empreinte résiduelle de micro-indentation observée par microscopie optique sur une pate
de ciment (CEM Ill) ; (b) empreinte de micro-indentation sur une pate de ciment (CEM I) observée au
MEB [116].

La dispersion des profondeurs de pénétration est acceptable (4 um d’écart-type en moyenne

sur toutes les formulations), de telles dispersions sont également présentes dans les travaux

cités [121], [143]. Cela représente environ 10% en moyenne en termes de coefficients de
variation.
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Figure V.12 : profondeurs de pénétration hmax mesurées sur pates cimentaires saines a 28 jours.

Si une telle dispersion peut d’une part traduire une hétérogénéité des pates cimentaires, elle
pourrait d’autre part également provenir d’erreurs de mesure (détection de surface). Les
erreurs de détection de surface, malgré la méthode d’estimation adoptée (§ V.1.1), pourraient
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étre amplifiées par une rugosité plus importante de la surface. Afin de vérifier une telle
incidence de la rugosité, une corrélation entre la rugosité arithmétique moyenne (S,) et la
dispersion (écart-type) a été envisagée (Figure V.13). L'écart type semble globalement croitre
avec la rugosité S,.Pour les différentes nuances cimentaires prises séparément, ce constat est
vérifié pour les ciments CEM | et CEM IIl, mais pas pour CEM Il

12

10

R?=0,6941
¢ CEM |
ECEM I

L2
CEM YV
2 /

S, (um)

o (um)
B o))
i

Figure V.13 : corrélation entre I’écart-type sur la profondeur maximale de pénétration et la rugosité pour les
différentes formulations étudiées.

La rugosité et son influence sur la détection de surface ne suffisent pas pour expliquer la
dispersion des profondeurs de pénétration mesurées. L'hétérogénéité des pates de ciment
(microstructure et porosité) joue aussi un role. L'effet de la porosité sera abordée plus loin
(§ V.3.3).

Il convient enfin de noter que la rugosité mesurée sur les surfaces respecte le critére de Miller
et al. [119]*! mais pas celui rapporté par Trtik et al. [9] *°.

3.2 Module d’élasticité et dureté d’indentation

Pour chaque formulation, la dispersion des « modules d’élasticité » estimés est mesurée par
I’écart-type et le coefficient de variation (Tableau V.2). Les écart-types varient entre 1,8 et 5,5
GPa avec une moyenne de 3,3 GPa. lls sont proches de I'écart-type enregistré par
Constantinides [121] sur son essai de micro-indentation (3,2 GPa) mais supérieurs a ceux
enregistrés par Zhang [143] (1,1 a 2,1 GPa) (Figure V.15). La moyenne du coefficient de
variation est d’environ 19%, soit légerement supérieure aux coefficients enregistrés par
Constantinides [121] (15%) et Zhang [143] (environ 10%). Restant globalement dans les
mémes ordres de grandeur reportés dans la littérature, la dispersion sur les « modules
d’élasticité » est considérée comme acceptable.

R, (S = (200 - h)2) < h/5
2R < h/20
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Pour les différentes nuances cimentaires, le « module d’élasticité » estimé décroit avec le
rapport E/C (Figure V.14), ce qui est en accord avec la littérature [143]-[145] et s’explique
notamment par I'augmentation de la porosité avec le rapport E/C. La relation entre la porosité
et le « module d’élasticité » sera traitée dans une partie ultérieure. La décroissance linéaire
observée dans les travaux cités (coefficient de détermination R?> d’environ 1 pour les
régressions linéaire) est par ailleurs bien vérifiée pour le ciment CEM lll. Cependant, cette
linéarité est moins vérifiée pour les ciments CEM | et (surtout) CEM V.
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Figure V.14 : « module d’élasticité » E mesuré sur pates cimentaires saines a 28 jours.

Les « modules d’élasticité » des formulations a base de ciment CEM | sont comparés aux
résultats d’autres travaux ([93], [121], [143]-[145]) (Figure V.15). Des données sur les
matériaux utilisés pour ces travaux sont reportées par ailleurs (Tableau V.3). Différentes
techniques expérimentales ainsi que de la simulation numérique ont été employées pour
évaluer le « module d’élasticité » de pates cimentaires. Cependant, la littérature manque de
données sur des nuances cimentaires autres que CEM I, la comparaison se limitera donc a
cette seule nuance cimentaire.

En outre, peu de résultats obtenus par micro-indentation sont reportés : les travaux de
Constantinides [121] sont limités a une seule formulation (ciment Portland) en utilisant une
pointe Berkovich. Une seule formulation (CEM 1) a également été étudiée par Lajili et al. [93]
avec un poincon plat. Zhang et al. [116], utilisant une pointe Vickers, ont traité deux ciments
(CEM | avec et sans addition de fumée de silice), avec trois rapports E/C pour chacun.

En dehors de I'indentation, Carde [146], Marchand [147] et Lajili et al. [93] ont mesuré les
« modules d’élasticité » de pates de ciment (CEM I) avec des essais conventionnels de
compression. La technique de résonance élastique a également été utilisée par Haecker et al.
[145]. Kamali et al. [144] et Haecker et al. [145] ont utilisé la simulation numérique pour
déterminer les « modules d’élasticité » de pates de ciment (CEM 1) a différents rapports E/C
(0,25; 0,4 et 0,5) en utilisant les données mécaniques des différentes phases cimentaires
constituantes (portlandite, C-S-H, phases non hydratées, porosité ...).
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Figure V.15 : confrontation des « modules d’élasticité » estimés aux données de littérature ([93], [121],
[143]-[145]) en fonction du rapport E/C et focus sur le cas E/C = 0,5 (b).

Tableau V.3 : données sur les matériaux étudiés dans la littérature.

Référence Ciment Cure Age
Enveloppés dans du papier
Zhang [143] et CEM 52,5 d’aluminium, (T=20£1°C, 50£5% HR), 28 jours
Marchand [147] .
rotation 15h
Constantinides Ciment Portland Dans I'eau de ch:?\ux, température 5 mois
[121] ambiante
Kamali et al. [144] CEM | - -
. Dans solution basique .
Lajili et al. [93] CEM 152,5N CP2 (NaOH = 3 g/I, KOH = 10 g/I) 28 jours
Haecker et al. [145] Ciment Portland Cure saturée 28 jours
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Les « modules d’élasticité » estimés dans cette thése sont du méme ordre de grandeur que
I’ensemble des résultats rapportés (Figure V.15). Présentés en fonction du rapport E/C, ces
résultats occupent un domaine délimité par deux lignes fictives paralleéles (pente
d’environ -50 GPa). La ligne limite inférieure correspond globalement aux valeurs déterminées
par Zhang et al. [116] et Marchand [147], alors que la ligne supérieure correspond a celles
déterminées par Haecker et al. [145] et Kamali et al. [144]. La largeur de ce domaine (environ
9 GPa) pourrait probablement s’expliquer par les différences des cures réalisées (Tableau V.3).
Les conditions de cure influencent en effet le degré d’hydratation qui conditionne le « module
d’élasticité », qui croit avec le degré d’hydratation [148]. La cure des échantillons enveloppés
dans du papier d’aluminium peut engendrer une hydratation moins importante
comparativement a la cure sous saturation au méme age (28 jours), ce qui peut expliquer les
« modules d’élasticité » inférieurs mesurés par Zhang et al. [116].

Pour E/C = 0,5 qui correspond a la formulation la plus documentée, le « module d’élasticité »
mesuré est proche de la majorité des autres résultats et correspond approximativement a la
moyenne de ces mesures.

La dureté d’indentation diminue également avec le rapport E/C (Figure V.16).

1,5
5
G B CEM |
T { m CEM Il
I CEM YV
0,4 0,5

E/C

Figure V.16 : dureté H mesurée sur pates cimentaires saines a 28 jours.

3.3 Relation avec la porosité

Les « modules d’élasticité » des neuf formulations étudiées (a 28 jours) sont présentés en
fonction de la porosité déterminée par |’essai de porosité accessible a I'eau (Figure V.17). Une
diminution linéaire du « module d’élasticité » avec la porosité est observée pour les ciments
CEM | et CEM Il avec des coefficients de détermination de 0,96 et 0,98 respectivement. Pour
le ciment CEM V, le « module d’élasticité » diminue aussi avec la porosité, mais la linéarité est
moins bien vérifiée (R>=0,77).
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Figure V.17 : « modules d’élasticité » en fonction de la porosité.

La décroissance du « module d’élasticité » avec la porosité des matériaux cimentaires est
confirmée par plusieurs travaux [144], [149]. Pour des matériaux poreux en général, plusieurs
travaux évoquent la relation entre porosité et « module d’élasticité » et de nombreuses
formules empiriques sont présentes dans la littérature essayant de corréler les deux
grandeurs. Ces formules se présentent majoritairement sous la forme de loi linéaire, de loi de
puissance, et de loi exponentielle, et font I'objet de I'article de revue de Choren et al. [150]
(Figure V.18).
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Figure V.18 : « module d’élasticité » normalisé E/E en fonction de la porosité pour différentes lois
reportées par Choren et al. [150].

La majorité des lois proposées ne sont pas linéaires et présentent plutot des courbes
décroissantes concaves. Cependant, plusieurs d’entre elles présentent de faibles courbures et
peuvent ainsi étre approchées par une relation linéaire, notamment sur des plages réduites
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de porosité. Cela pourrait expliquer les allures linéaires observées pour les ciments CEM | et
CEM IlI. L’allure observée pour le ciment CEM V est par contre convexe.

L'ensemble de ces lois se présente sous la forme suivante :

E=E,-f(p) (V.4)

Ou p est la porosité et E, est le « module d’élasticité » du matériau (supposé sans porosité)
ou du squelette du matériau, c’est a dire, dans le cas des pates cimentaires, la structure
formée par les hydrates et les grains anhydres sans les vides. Les différentes nuances
cimentaires devraient donc avoir des « modules » E;, différents puisqu’elles doivent avoir des
fractions d’hydrates différentes (plus ou moins de Portlandite, de C-S-H...).

L'influence de la nuance cimentaire n’est cependant pas trés importante (Figure V.17) et le
« module d’élasticité » suit globalement une allure similaire, indépendamment de la nuance
cimentaire. Ceci montre que les « modules » E, des différents échantillons ne sont pas tres
éloignés. Kamali et al. [144] ont aussi décrit par une loi de puissance (mémes parametres) les
« modules » obtenus par simulation numérique de deux nuances cimentaires (CEM | et
CEM Il). D’autres auteurs ont étudiés la relation porosité — élasticité, comme Beaudoin et
Feldman [149] qui ont proposé une loi exponentielle.

4  Application a des pates attaquées chimiquement

La technique de micro-indentation (méme configuration) a été appliquée a des pates
cimentaires de la formulation [-3 ayant subi une attaque chimique de surface selon la
procédure décrite au deuxieme chapitre (§ 11.3.3, page 85). Les résultats obtenus ont ensuite
été confrontés a ceux obtenus sur des échantillons similaires (méme gachée) n’ayant subi
aucune attaque.

4.1 Epaisseur dégradée

L’épaisseur dégradée a été évaluée apres les essais d’indentation. L'échantillon a été
trongonné et soumis a un test a la phénolphtaléine pour déterminer I'épaisseur non colorée
€phénot (Figure V.19).

L’épaisseur détérioree (eq¢;) a €té estimee a partir de cette eépaisseur e,peno; €n utilisant la
relation empirique de Le Bellego [129] (équation 11.14, page 86) obtenue par corrélation entre
des mesures a la phénolphtaléine et des résultats obtenus par microsonde électronique.
L’épaisseur chimiqguement dégradée observée dans cette thése est de I'ordre de 250 um
(Figure V.19).
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€phénol

Figure V.19 : couche chimiquement détériorée.

4.2 Profondeur de pénétration
Les profondeurs de pénétration mesurées sur les échantillons sains et chimiquement
détériorés sont reportées ci-dessous (Figure V.20).
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Figure V.20 : profondeurs maximales de pénétration sur les pates de ciment de la formulation I-3 avec et
sans attaque chimique de surface, valeurs moyennes sur deux échantillons et 18 points d’indentation par
échantillon.

La profondeur maximale de pénétration pour les pates de ciment soumises a I'attaque
chimique de surface est de 49,5 um en moyenne (écart-type d’environ 5 um, Figure V.20).
Cette profondeur est inférieure a I'épaisseur dégradée (250 um) et l'indenteur ne pénetre
donc pas jusqu’a la zone saine du matériau. Néanmoins, cette profondeur de pénétration
dépasse la limite définie par la régle de Buckle [117] (e4s:/10, soit environ 25 um dans ce cas).
Les propriétés mesurées risquent donc d’étre non représentatives de l'unique couche
détériorée avec un volume sollicité incluant une partie saine du matériau. Par contre, la régle
de Durst [118] est vérifiée (limite a egq:/4, soit environ 63 um dans ce cas). Pour les
profondeurs atteintes, I'essai mesure selon cette regle les propriétés d’'une couche d’environ
200 um d’épaisseur. Il convient de rappeler que ces deux regles, ainsi que la relation de Le
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Bellego [129], sont empiriques : il est donc difficile de déterminer si le « module d’élasticité »
calculé correspond a une zone entierement détériorée ou partiellement détériorée du
matériau.

Pour des épaisseurs détériorées de I'ordre du millimétre, correspondant a celles attendues
dans les cas d’une biodétérioration, les charges utilisées et les parametres d’essai semblent
cependant satisfaisants par rapport aux regles empiriques évoquées.

4.3 Parametres mécaniques

Les « modules d’élasticité » mesurés sur les pates de ciment détériorées en surface
enregistrent une forte chute (environ 78%) du « module d’élasticité » par rapport au méme
matériau avant I'attaque chimique (d’environ 32 a 7 GPa en moyenne) (Figure V.21). Une
chute similaire (environ 50%) a par ailleurs été observée par Kamali et al. [144], mais avec une
prise en compte de la lixiviation de la portlandite uniquement. La dureté chute également
d’environ 64% (de 1,4 a 0,5 GPa en moyenne).

Comme la lixiviation se traduit par une dissolution des hydrates conduisant a une
augmentation de la porosité de la pate cimentaire, la baisse observée du « module
d’élasticité » peut étre expliquée du fait de sa décroissance avec la porosité (Figures V.17 et
V.18). Kamali et al. [144] ont par ailleurs montré que les « modules d’élasticité » des pates de
ciments lixiviées et non lixiviées suivent la méme loi (de puissance) en fonction de la porosité.
Cela laisse entendre qu’il serait probablement possible d’estimer localement la porosité de
zones dégradées réduite par des essais d’indentation combinés a des essais sur le matériau
sain (ou zones saines).

Enfin, les résultats présentés ont notamment montré que les essais d’indentation mis au point
permettent de mettre en évidence et de mesurer une détérioration surfacique sur une
épaisseur tres réduite (250 um), avec une baisse tres importante du « module d’élasticité »
(d’environ 32 a 7 GPa en moyenne) et de la dureté (de 1,4 a 0,5 GPa en moyenne).
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Figure V.21 : « modules d’élasticité » E et duretés H des pates de ciment de la formulation I-3 avec et sans
attaque chimique de surface, valeurs moyennes sur deux échantillons et 18 points d’indentation par
échantillon.
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5

Conclusions intermédiaires

Il ne faut pas négliger l'aspect « modele-dépendant » des résultats présentés. Le
modele d'Oliver et Pharr utilisé pour les analyses suppose un comportement
élastoplastique tels que celui des métaux, tandis que le matériau cimentaire présente
un comportement de type élastique endommageable, avec fissuration possible a
I'échelle de la profondeur d'indentation. Les résultats ont été analysés avec des
formules qui supposent un comportement élastoplastique (module d'Young constant,
déformation plastique a volume constant, éventuel durcissement) sans
endommagement ni fissuration (le module d'Young moyen diminue, déformation
inélastique a volume croissant, adoucissement), ce qui pourrait remettre en cause
certaines interprétations. C’'est pourquoi, I'intérét de ce type d’essai ici n’est pas de
déterminer les valeurs absolues des « modules d’élasticité » mais de comparer
I’évolution de ces valeurs en fonction de la détérioration surfacique.

La mise au point de I'essai de micro-indentation a été réalisée de maniere a ce qu’il
soit adapté aux matériaux cimentaires. L'erreur sur la détection de surface a été
corrigée par une extrapolation linéaire et les points aberrants ont été écartés.

Les profondeurs de pénétration enregistrées sont bien adaptées a la mesure des
propriétés mécaniques de la pate cimentaire et non de ces constituants. Les zones
sollicitées correspondantes sont en effet bien plus grandes que les tailles
caractéristiques de microstructure des pates cimentaires.

Les « modules d’élasticité » diminuent avec la porosité et la nuance cimentaire a peu
d’influence, conformément a la littérature.

Les « modules d’élasticité » et les duretés mesurés ont permis de mettre en évidence
et de mesurer une détérioration surfacique sur une épaisseur tres réduite (250 um),
avec une baisse importante du « module d’élasticité » et de la dureté. Ceci devrait
donc étre également le cas pour la biodétérioration de nature chimique (lixiviation par
acides métaboliques), d’autant plus lorsque les épaisseurs dégradées sont plus
grandes (environ 1 mm).
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Conclusions et perspectives

Cette these s’inscrit dans le cadre du volet génie civil du projet FUI MCH (microcentrale
hydroélectrique). Ce volet concerne les structures en béton de microcentrales
hydroélectriques installées sur les cours d’eau et des passes a poissons associées. Dans le but
de concevoir des structures plus éco-respectueuses, la prise en compte des phénomenes de
nature biologique intervenant dans la durabilité de ces structures est I'un des axes du projet.
Plus particuliéerement, ce projet a fourni l’'occasion de s’intéresser a I’encrassement biologique
des matériaux cimentaires dans les eaux de riviéres, en se focalisant sur I'étude de la
biocolonisation phototrophe (algues et cyanobactéries).

Afin de mener a bien cette étude, un montage pour essais en laboratoire de biocolonisation
phototrophe accélérée a été développé. Le montage et les procédures d’essai ont été congus
de maniere a simuler au mieux les conditions auxquelles sont soumises les structures en béton
dans les eaux de rivieres. Des échantillons de pates de ciments ont été immergés dans une
eau de riviere naturelle enrichie en nutriments, soumis a un cycle d’éclairage artificiel et des
conditions hydrodynamiques d’écoulement. Le développement des microorganismes
phototrophes dans le milieu a été suivi par des mesures de masse séche et des dosages de
chlorophylle a et les principaux nutriments ont fait I'objet de dosages pour vérifier leur
disponibilité tout au long de I'essai. L'évolution des pH du milieu et des échantillons ont
également fait I'objet d’un suivi. Douze formulations différentes de pates cimentaires ont été
étudiées par cet essai de biocolonisation : quatre ciments (CEM I, CEM Ill, CEM V et CAC) et
trois rapports E/C (0,3 — 0,4 — 0,5) ont été utilisés.

La colonisation des péates cimentaires soumises a I'essai accéléré a été évaluée par le taux de
recouvrement de la surface. Ce taux a été estimé par une méthode adaptée d’analyse des
images numérisées. Cette méthode repose sur un passage dans I'espace de couleurs HSV (de
I'anglais Hue Saturation Value) et un double seuillage sur les composantes teinte (H) et
saturation (S).

La porosité, la rugosité et le pH de surface des pates de ciment ont été caractérisés pour
étudier leur influence sur la bioréceptivité des échantillons. La porosité a été étudiée par des
essais de porosité totale accessible a I'eau et d’imbibition capillaire permettant d’évaluer le
pourcentage volumique de porosité et le coefficient de capillarité. La rugosité a été étudiée
par microscopie confocale et les topographies des surfaces obtenues par cette technique ont
permis de calculer plusieurs parameétres surfaciques de rugosité. Ces parametres, de
différentes natures (amplitude, espacement, hybrides), permettent de prendre en compte
plusieurs aspects de la topographie des surfaces. Une étude en composantes principales de
ces parametres a permis de montrer que les rugosités des pates des ciments CEM Il et CEM V
sont comparables et que les pates de ciment CAC présentent une rugosité bien distinguée.
Cette distinction se manifeste notamment en termes d’espacement avec une texture plus
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« resserrée ». Cette étude a également permis de mettre en évidence de bonnes corrélations
entre la porosité des pates cimentaires et plusieurs parametres de rugosité. Ces corrélations
concernent des parametres d’amplitude (comme S,), mais aussi d’espacement (S;;).

L'influence des différentes propriétés du matériau a été étudiée par rapport a la
biocolonisation, évaluée par le taux de recouvrement des surfaces. Cette étude a montré
I’'absence de relations monotones, pour tous les ciments, entre la colonisation et les différents
parametres pris en compte (pH, porosité et rugosité). L'inter-corrélation observée de plusieurs
parametres du matériau, rend par ailleurs difficile I'interprétation de I'influence des différents
parametres (pH, porosité et S, par exemple) sur la bioréceptivité et des liens de causalité
réellement existants.

L'influence de la densité en pics de la surface S; a fait I'objet d’'une étude particuliere.
L’évolution du taux de recouvrement avec ce parametre de rugosité a en effet montré une
allure commune de décroissance exponentielle vérifiée sur huit des douze formulations
étudiées. Une modélisation, construite en se basant sur la notion de « point d’accrochage » a
été utilisée, et a permis de décrire les données expérimentales sur le domaine des densités de
pics intermédiaires ou se situent les huit formulations. Cependant, pour les densités de pics
élevées au-dela de ce domaine, les données expérimentales ont montré un écart par rapport
au modele. En se basant sur un autre modele, issu de la littérature (« modéle du point
d’attachement »), ces écarts ont néanmoins pu étre justifiés, sans compromettre la validité
du modele proposé dans le domaine des densités de pics intermédiaires.

La modélisation proposée est par ailleurs cohérente avec plusieurs conclusions de I'étude
bibliographique. Elle confirme notamment I'importance, pour la bioréceptivité des surfaces,
des paramétres d’espacement de la rugosité. Le role central joué par les aspérités de la surface
dans 'accrochage et I'adhésion des microorganismes est également confirmé.

De plus, la modélisation proposée permet de décrire la biocolonisation en fonction de la
densité de pics S5 par une allure commune a huit formulations de trois nuances cimentaires
différentes, de porosité et de pH différents. Cela montre que ce parameétre de rugosité est
prédominant sur les autres propriétés des pates cimentaires, dans le domaine des densités de
pics intermédiaires et dans les conditions de I'essai accéléré. Les conditions de saturation en
humidité de I'essai induisent I'absence d’influence des parameétres liés a ce réseau (porosité
et coefficient de capillarité).

Enfin, une technigue de micro-indentation a été adaptée et mise au point pour I'étude des
pates cimentaires. Les paramétres choisis pour le cycle d’indentation (force et vitesse de
chargement) ont permis d’obtenir des profondeurs de pénétration adaptées a la mesure des
propriétés mécaniques (« module d’élasticité », E et dureté, H) des pates cimentaires. Les
« modules d’élasticité » obtenus sont conformes avec ceux rapportés dans la littérature et
mesurés par différentes techniques. L'indentation a ensuite été appliquée a des pates
cimentaires détériorées sur une faible épaisseur a la surface (250 um) par un essai de
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lixiviation accélérée. Les résultats ont montré une chute des propriétés mécaniques (E et H)

par rapport au matériau sain. Cet essai a donc permis de confirmer I'adéquation de

I'indentation pour I'étude de la détérioration des propriétés mécaniques sur de faibles

épaisseurs, susceptibles de résulter de biodétérioration. Cette technique de micro-

indentation semble donc étre adaptée a I'étude mécanique de ce type de phénomene

biologique.

Perspectives

L’étude de l'influence de la rugosité sur la bioréceptivité a été réalisée a travers des
parametres surfaciques évalués a une échelle fixée. Comme cela a été souligné, ces
parametres varient cependant avec I'échelle de mesure. L'étude a par ailleurs souligné
I'importance de [’échelle spatiale de rugosité par rapport a la taille des
microorganismes impliqués, notamment pour linterprétation de l'influence des
paramétres d’amplitude et de la surface développée. La prise en compte de différentes
échelles, vis-a-vis de la taille des microorganismes, pourrait apporter d’avantage de
précision sur I'effet de la rugosité sur la biocolonisation. Cela pourrait se faire a travers
une approche fractale, couramment utilisée dans les champs d’étude relatifs a la
rupture, I'adhérence ou le contact. Une approche fréquentielle par transformée de
Fourier, impliquant une filtration du signal de rugosité pourrait également étre
envisagée.

En raison des limites soulignées de la modélisation de la surface en termes de hauteur
de pics, et la difficulté de prise compte de la distribution spatiale de ces hauteurs, et
afin de pouvoir prendre en compte I'aspect tridimensionnel de la surface, une étude
par simulation numérique de I'accrochage des microorganismes sur la surface pourrait
étre envisagée. Les topographies mesurées expérimentalement sur les surfaces réelles
pourraient étre utilisées dans une telle simulation. Une simulation de I'écoulement du
milieu transportant les microorganismes pourrait étre appliguée pour mieux
comprendre la synergie existante entre la rugosité et les conditions hydrodynamiques.
Elle pourrait s’inspirer des études existantes dans le domaine de la sédimentation.

Des essais de biocolonisation phototrophe pourraient étre envisagés dans des
conditions d’écoulement maitrisées afin de mieux comprendre la synergie entre la
rugosité et des conditions hydrodynamiques. Ces essais pourraient étre envisagés dans
des canaux expérimentaux de laboratoire ou des microcosmes avec un flux laminarisé,
mais également dans des réacteurs annulaires rotatifs, déja utilisés pour I'étude de
biofilms phototrophes.

L’essai de biocolonisation accélérée utilisé dans ce travail simule les conditions subies
par des parties d’ouvrages complétement et constamment immergées dans les eaux
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de riviéres. Les parties soumises a des conditions de marnage sont souvent les plus
vulnérables. Une simulation de ces conditions pourrait donc aussi présenter un intérét.

— Concernant l'indentation, la technique mise au point pourrait étre testée sur des pates
cimentaires biodétériorées par le biais d’essais de biodétérioration accélérée. D’autres
modeles prenant en compte I'endommagement et la fissuration seraient plus judicieux
pour étudier le comportement des matériaux cimentaires.
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Annexe 1 : les ciments courants

Tableau A.1 : Subdivision et composition des ciments courants selon la norme NF EN 197-1 [151]

MNotation Compeosition (pourcentage en masse) (a)
des 27 produits
(types de ciment Constituants principaux (en %)
courant)
o Laitier Fumee
Princi- Clin- | de haut- deun?l' P . Cendres Schiste Calcai
paux ker four- stlice ouzzolanes volantes calcine alcaire .
types neau (b) Consti-
tuants
Natu- - secon-
Natu- Sili- . .
relle relle ceuse | Calcique daires.
calcinee
K 5 D P Q v w T L LL
CEM I [Ciment CEM 1 95-100 — — — — — — — — — 0-5
Portland
Ciment CEM IVA-5 || 80-94 6-20 — — — — — — — — 0-5
Portland
au laitier CEM IU/B-5 || 65-79 21-35 — — — — — — — — 0-5
Ciment CEM I/A-D || 90-94 — 6-10 — — — — — — — 0-5
Portland
4 la fumee
de silice
Ciment CEM IVA-P || 80-94 — — 6-20 — — — — — — 0-5
Portland
2 la pouzzo- CEM I/B-P || 65-79 — — 21-35 — — — — — — 0-5
lane CEM I/A-Q || 80-94 — — — 6-20 — — — — — 0-5
CEM W/B-Q || 65-79 — — — 2135 — — — — — 0-5
Ciment CEM I/A-V || 80-94 — — — — 6-20 — — — — 0-5
Portland
CEM 1 |aux cendres CEM I/B-V || 67-79 — — — — 21-35 — — — — 0-5
volantes CEM IVA-W|| 80-94 — — — — — 6-20 — — — 0-5
CEM IWI/B-W|| 65-79 — — — — —_ 21-35 — — — 0-5
Ciment CEM I/A-T || 80-24 — — — — — — 6-20 — — 0-5
Portland
au schiste CEM I/B-T || 65-79 — — — — — — 21-35 — — 0-5
calcine
Ciment CEM IJ/A-L || 80-94 — — — — — — — 6-20 | — 0-5
Portland
au calcaire CEM I/B-L 65-79 — — — — — — — 21-35 — 0-5
CEM IJA-LL|| 80-34 — — — — — — — — | 820 0-5
CEM IVB-LL|| 65-79 — — — — — — — — | 21-35 0-5
Ciment CEM IVA-M || 80-94 R 6-20 o 0-5
Portland
composé (c) CEM IWB-M|| 65-79 i 21-35 - 0-5
Ciment CEM NIFA 35-64 36-65 — — — — — — — — 0-5
de haut-
CEM I | ¢ irneau CEM NIB 20-34 66-80 — — — — — — — — 0-5
CEM NIIC 5-19 81-85 — — — — — — — — 0-5
CEM IV [Ciment pouz- |CEM IV/A 65-89 — - 11-35 —_— — — — 0-5
zolanique () TeE VB || asea | — - 365 2 | — — | = os
CEMV [Ciment CEM VIA 40-64 18-30 — -— 1830 —= — — — — 0-5
composée (c)
CEM VB 20-38 31-50 — -— 3150 ——@= — — — — 0-5
a) Les valeurs indiquees se reférent a la somme des constituants principaux et secondaires.
b) La proportion de fumees de silice est limitee & 10 %.
¢) Dans le cas des ciments Portland composes CEM IA-M et CEM IVB-M, des ciments pouzzolaniques CEM IW/A et CEM IV/B et des
ciments composes CEM V/A et CEM V/B, les constituants principaux, autres que le clinker, doivent etre declares dans la designation du
ciment (voir un exemple a I'article 8).
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Annexe 2 : les parametres de rugosité

Dans cette annexe sont présentés les parameétres de rugosité étudiés n’ayant pas été définis
dans le premier chapitre de ce manuscrit.

Parametres d’amplitude

— 8, : hauteur maximale de pic (par rapport au plan des moindres carrés) (um).

S, = max z;
p 1<isny ij

1Sj$7’ly (A'l)
— S, : profondeur maximale de creux (ou de vallée) (um).

= | 1grll<lgx zZij |

1<jsny

(A.2)
— S,: hauteur totale de la surface (um).

Hauteur entre le pic le plus haut et le creux le plus profond. S, = S, + S,
— SHT, : hauteur de taux de portance (um).

C’est la hauteur séparant deux taux de portance. Ici, les deux seuils sont a 20% et 80%.
Parametres spatiaux

Les parametres spatiaux suivants sont définis a partir de la fonction d’autocorrélation. Celle-
ci décrit la corrélation entre une surface et la méme surface décalée (translatée) latéralement
d’un vecteur (ty, t,). Cette fonction est définie comme suit [NF EN ISO 25178-2] :

1
ACF(t,,t,) = z(x,y)z(x — t,,y — t,)dxdy )
(o) I, 12(x, )12 dx dy ﬂ ( & A3

Cela se traduit en version discrete (ce qui est le cas des données expérimentales) par la
relation suivante :

Ny ny
ACF (k1) = -z Zzzu Zi—k,j-1 (A.4)
ij

i=1j=1

Un exemple de fonction d’autocorrélation d’une surface est représenté sur la Figure A.1.
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Figure A.1 : exemple de fonction d’autocorréalation : (a) topographie d’un échantillon de CEM Ill a E/C = 0,3
(b) fonction d’autocorrélation de la surface de I’échantillon (c) seuillage, les points bleus foncés sont situés
au dessous du seuil s = 0,2 (d) représentation de la limite du seuil a 0,2 (lobe central) [NF EN ISO 25178-2].

Par construction, la fonction d’autocorrélation a des valeurs comprises entre 1 et -1. Elle
présente toujours un pic central dont la valeur est de 1 (ACF(0,0) = 1).

— S, i longueur d’autocorrélation (um).

Ce paramétre est défini comme la longueur de la plus rapide décroissance de la fonction
d'autocorrélation au seuil s =0,2. Il correspond donc graphiquement au rayon minimum R,,;,
du lobe central représenté sur la Figure A.1 et se traduit par I'expression suivante :

2 2
LY (A.5)

Sy =R = min
al min {(tx,ty):ACF (ty,ty)<0,2}

Sq fournit une indication sur le contenu spectral de la surface. Une surface ne contenant
principalement que des basses fréquences (grandes longueurs d'onde) a un S,; élevé. Un S;
faible témoigne par contre de la présence de hautes fréquences.

— S : Rapport d’aspect de la texture (sans unité).

Il est défini comme le ratio de la longueur de la plus rapide décroissance de la fonction
d'autocorrélation a 0,2 sur la longueur de la décroissance la plus lente au méme seuil de cette
fonction. Il correspond graphiquement au rapport du rayon minimum R,,;, par le rayon
maximum R, 4, du lobe central (Figure A.1) et se traduit par I’expression suivante :
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min ’t 24+¢,2
Rin {(tx.ty):ACF (t,ty)<0,2} x Y
Str = = (A.6)
max max /txz +t,2
{(txty):vael0,1] ACF(aty,aty)=0,2}

S¢r représente un indicateur de l'isotropie de la surface. Il prend des valeurs comprises entre

=

0 et 1. Une valeur de 1 correspond a une surface parfaitement isotrope et plus I'anisotropie
de la surface est importante plus S;,- s"approche de 0.

— S;4 : Direction (ou orientation) de la texture (° : degrés)

Ce parametre donne la direction principale (privilégiée) de la texture par rapport a une
direction donnée (I'axe Y). Il est obtenu a partir du spectre angulaire de puissance (densité
spectrale de puissance angulaire) ou il correspond a I’'angle de puissance la plus élevée.

Ce parameéetre n’a pas de sens dans le cas de surfaces isotropes. Le critére d’anisotropie
St < 0,5 est souvent retenu [11].

Parametres hybrides

— Sgqq : pente quadratique moyenne (um/um).

Egalement appelé gradient efficace de la surface a échelle limitée, ce parameétre est définie
par I'expression suivante :

ny—1ny—1

Sag = (nX—1) (ny — 1) Z lem} Z” +<%)zl (A7)

a() 9z(x,y)\
ﬂ[ 92(x,y) <Za—9;y>]dxdy (A.8)

Il décrit le caractere plus ou moins abrupt des aspérités de la surface. Il est faible pour une

surface lisse et de plus en plus élevé quand la « rugosité » (la complexité) de la surface
augmente. Il est a la fois affecté par I'amplitude et I'espacement de la texture (pics et creux).
A amplitudes (S,) égales, il est plus faible pour une surface a texture plus espacée.

Ssc 1 courbure moyenne arithmétique aux sommets (um).
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¢ -1 0%z(x,y) N 0%z(x, y)l
¢ 9, 2 2
2 ns (i.nes 0x 0y €
(A.9)
_ —1 [Zi+1,j + 21, — 22, 4 Zij+1 7+ Zij-1 — 22
2'n Ax? Ax?

@@.))es

ou S est I'ensemble des sommets de la surface et ng est le nombre de ces sommets.

Ce parametre décrit en moyenne la forme plus ou moins aigiie (a I'inverse, arrondie) des
sommets de la surface.

Parametres fonctionnels

— Sp; rindice de portance
S¢i :indice de rétention du noyau

— S, rindice de rétention des vallées
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Annexe 3 : fiches produit des ciments

FICHE PRODUIT
Holcim Fabriqué 38 HEMING

France Mise & jour du 05/03/2010

F EN 197-1/A1 CEMI52,5N 01/06/2001

N° de certificat : 0333-CPD-2902

CE+NF CEM 152,5N CE CP2 NF 4200

NF P15-318 Ciments a teneur en sulfures limitée pour béton précontraint Cp2

CE+BENOR CEM 52,5 N CE BENOR 25/06/2009

N° de certificat : 10/92/340/1

CE/CE+U CEMI52,5N 01/06/2001

Disponibilités : Vrac
Constituant Régulateur de prise
{35711 35 G124 Y S 95 YIS s ammcamassorervenrasmm o s HATov ST i 0 T ) ARG AR _
Laitier de haut-fourneau (S) . .. ...... ..o, _ Anhydrite . . ..ot e 4,8
Fillet pouzzolanique (Z): s ws se e s 56 56 o s s _ Autre sulfate de calCivm .. susas s s o 55 a0 55 svswses _
Sulfate deealeii{Cs)ivmcansss sosm s agsmmmomsmemeas _
Pouzzolanes naturelles (P) .. ...t _ Additif
Cendres volantes siliceuses (V... .. vvcv v v o coiwnins _ Agent de mouture CXN2 0,056
Cendres volantes calciques (W) ..........ccoovvienn. _ Sulfate ferreux _ 0,35
Calcaires (LOULL) .. vvt i _
Constituants secondaires . .. ...........o.oeeuununa.. 5
ljour...... 25 2jours..... 38 7 jours ... .. 47 28 jours . . .. 59
Sur poudre Sur pate pure Sur mortier

Masse volumique (en g/em’) . . . . .. 3,14 Besoin‘enean (€h %) .. vus v saies 31,9 Chal. hydr.41h(enJ/g)..........
Surface massique (en cm’/g) . . . . . .. 4250 Stabilité (enmm).............iiiinaa 0,8
Indicedeclarté................. 63,5 Débutdeprise(enmin)........o.oeinn... 160

PAF INS SiO, ALO; Fe 04 CaO MgO SO, K,O Na,0 s Cr CO,  CaOype Na,0 éq actif

0,7 03 19,8 4,5 32 61,3 4,6 37 1,07 0,27 0,00 0,05 0,2 1,3 0,97
Composition potentielle du clinker : C3A 7,6 C3S 58,2 C4AF 9,9

Usine de fabrication La reproduction partielle ou intégrale de ce document est interdite sans accord préalable de notre part.
certifice Les résultats faisant I'objet du présent document sont basés sur des valeurs moyennes et sont donnés 4 titre purement
1ISO9001| (ISO14001 indicatif. Etant susceptibles de varier dans les limites autorisées par les normes correspondantes, ils ne sauraient

comreo i : 3 :
engager la responsabilité de Holcim France ou Holcim Belgique.
[150 14001]
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FICHE PRODUIT
Holcim Fabriqué 3 HEMING

France Mise 4 jour du 05/03/2010

INF EN 197-1 CEM III/A 42,5 N-LH 28/11/2007

Ne de certificat : 0333-CPD-2909

CEENE CEM I1I/A 42,5 N-LH CE PM-ES-CP1 NF 28112007

INF P15-317 Ciments pour travaux a la mer PM
INF P15-319 Ciments pour travaux en eaux a haute teneur en sulfates ES

NF P15-318 Ciments a teneur en sulfures limitée pour béton précontraint CP1
CE/CE+U Ciments a faible chaleur d'hydratation LH
Disponibilités : Vrac

Constituant Régulateur de prise
CHOKEEKD: i o5 o 50 o s s S SR e s e 37 GYPSEcisramamsr s o 56 o5 56 55 55 08 U000 BRIl G 4G 4 _
Laitier’de baut-fourneawi(S) « < o ae iss onv on-srvisrassnsaries 61 ADQYAIR 0 o o o on amemsnsimmmmrmm s 4,0
Filler pouzzolanique (Z). . ..., _ Autre sulfate de calcium . ....... ... ... .o i _
Sulfate dé caleium (€8): w: 5 o o o3 in o5 40 i FmaR oRy _
Pouzzolanes faturelles:(P) v sawammnmmammnmsos _ Additif
Cendres volantes siliceuses (V ...t _ Agent de mouture CXN2 0,047
Cendres volantes calciques (W) . ..........cooounn... _ Sulfate ferreux _ 0,20
CAICATER (EOU BE) i i v o b o 05 S w8 8 drspnis _
Constitudints 'SEEONdaires -« vemnmmsssmamsmiamvn & 2
ljour...... 6 2jours..... 15 7jours..... 37 28 jours . ... 55
Sur poudre Sur pite pure Sur mortier

Masse volumique (en g/em’) . . . ... 3,00 Besoifienieani(€ni%8) s mamssmnisssmnios 29,4 Chal. hydr.41h(enJ/g).......... 242
Surface massique (en cmz/g) ....... 4400 Stabilité (enmm).. ... s oo store sromisioisises 0,4
Indicedeclarté ................. 72,1 Débutdeprise (enmin).................. 205

PAF INS Si0,  ALO;  Fe,03 CaO  MgO  SO; KO0  Na©O § cr CO, CaOpe  NaO éqactif

15 0,6 28,9 8,7 1,9 48,1 55 29 0,97 039 0,53 0,26 09 1,0 0,92
Composition potentielle du clinker : C3A 7,6 C3S 58,2 C4AF 9,9

Usine de fabrication La reproduction partielle ou intégrale de ce document est interdite sans accord préalable de notre part.
certifice Les résultats faisant I'objet du présent document sont basés sur des valeurs moyennes et sont donnés a titre purement
1SO9001| |ISO14001 indicatif. Etant susceptibles de varier dans les limites autorisées par les normes correspondantes, ils ne sauraient

cenrieo X
v | vincorTe |l§1SO 9001 engager la responsabilité de Holcim France ou Holcim Belgique.
[V vivcorre JRES8 200 gag P giq
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FICHE TECHNIQUE
Holcim Fabriqué 28 HEMING

France Mise 2 jour du 24/02/2014

NF EN 197-1/A1 CEM V/A (S-V) 32,5N 01/06/2001

N° de certificat : 0333-CPR-2907

cEE CEM V/A(S-V) 32,5 N CE PM-ES-CP1 NF  esss

NF P15-317 Ciments pour travaux a la mer PM
NF P15-319 Ciments pour travaux en eaux a haute teneur en sulfates ES
NF P15-318 Ciments a teneur en sulfures limitée pour béton précontraint CP1

Disponibilités : Vrac

Constituant Régulateur de prise

Clinker (K): s s ssssiss st 48 505 Sty sainsn s § 52 GYPSE oasaiann o 36 16 S0 SRR AR § SRR AR 8 o _
Laitier de havt-fourneat (8) . «cwvmwwwumivs we ox s 23 ARRYABE . oo s 5o onversmmmsasmomin 196 W s Sw@m e 4,5
Schistecalciné (T). .. ..covvvrninriirienennnennnns _ Autre sulfatedecalcium . ... ....................... _
Sulfate’decalcinmii (C8): «vwwmmmmnraaaa 4 i sressmisiies _

Pouzzolanes naturelles (P) .. ..............ccoviun.. _ Additif

Cendies volantes Siliceuses (V' v cunurasnnio o &5 wv sieiaan 24 Agent de mouture CXN2 0,020
Cendres volantes calciques (W) . ..., _ Sulfate ferreux _ 0,250
Caleaites (ol LL) o5 susaniwmsnsim 1% iR aseviaon _

Constituants secondaires . . ............c.ovuuunnn... 1

1jour:. - 5 8 2 jours.. . . ... 16 T'jourst . e 26 28 jours . . .. 48

Sur poudre Sur péte pure Sur mortier

Masse volumique (en g/em’) . ... ... 2,91 Besoineneau (en%)........ccveviuinnn 31 Chal. hydr.4lh(enJ/g)........... B
Surface massique (en cm’/g) . . ... .. 4100 Stabilite: (SN .o cmsiovemssms smsomsivasess 0,6

Indicedeclarté................. 64 Débutdeprise(enmin).................. 290

PAF INS SiO, AlLO; Fe,0; CaO MgO SO; KO Na,O S cr CO, CaOjipee Na,O éq actif
13 16,8 293 10,1 3.6 44,0 44 30 0,98 0,37 0,22 0,02 0,5 08 0,7
Composition potentielle du clinker : C3A 7 C3S 61 C4AF 10

La reproduction partielle ou intégrale de ce document est interdite sans accord préalable de notre part.

Les résultats faisant I'objet du présent document sont basés sur des valeurs moyennes et sont donnés a titre purement
indicatif. Etant susceptibles de varier dans les limites autorisées par les normes correspondantes, ils ne sauraient engager
la responsabilité de Holcim France ou Holcim Belgique.
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Ciment Fondu®

Fiche commerciale

’ Référence FC-CF-GE-FR-KFR-032007 ‘

Mise a jour - 31/03/2008

Batiments, Travaux publics, Industries

n Description

Ciment a durcissement rapide qui permet la
mise en service rapide des bétons entre 6 et
24 h aprés leur mise en place

+ Excellente résistance aux attaques acides,
pH >4

+ Trées bien adapté aux applications devant
résister a de hautes températures

+ Particulierement bien adapté aux ouvrages
soumis a l'abrasion

+ Utilisé en mélange avec les mortiers de ciment
courant, il permet de régler la prise entre 3 et
30 minutes selon le dosage de Ciment Fondu®

Ciment Fondu® est un ciment a base d'aluminates
de calcium, a la différence du ciment Portland qui est
a base de silicates de calcium. Cette différence
apporte a Ciment Fondu® des propriétés adaptées
a des applications particulieres, en complément aux
utilisations traditionnelles du ciment Portland.

Ciment Fondu® a un temps de prise similaire au
ciment Portland, mais a un durcissement trés rapide.
Les bétons et mortiers atteignent une résistance
mécanique élevée au jeune age, ce qui permet un
décoffrage rapide, et une remise en service rapide
(ex : réparation de routes), entre 6 et 24h aprés leur
mise en place.

Ciment Fondu®, a la différence du ciment Portland,
ne libére pas de chaux libre durant son hydratation.
Cela implique que les bétons a faible porosité (bas
ratio Eau/Ciment) ont une excellente résistance aux
attaques acides, pH > 4, pour une grande variété de
substances agressives. Ciment Fondu® est aussi
tres bien adapté pour la résistance a la chaleur et pour
les bétons réfractaires.

Les bétons et mortiers de Ciment Fondu® formulés
pour atteindre de hautes résistances et une faible
porosité présentent une meilleure résistance a
I'abrasion et a l'usure. Des performances encore
supérieures peuvent étre atteintes en utilisant des
granulats adaptés, tels que les granulats Alag®.

C'est un choix idéal pour les applications ou le béton
est soumis a de |'abrasion: dallages industriels, aires
de déchargement et de transfert, déversoirs de
barrages, chenaux, piliers etc.

Ciment Fondu® est aussi un accélérateur du ciment
Portland, utilisé pour les travaux de scellements
rapides et les petites réparations. Le mélange Ciment
Fondu®/ciment Portland ne doit pas étre utilisé pour
des bétons de structure.

Ciment Fondu® est fabriqué dans le cadre d’un
systeme de management de la qualité certifié selon
les exigences de la norme ISO 9001.

Au dela des exigences minimales de la norme EN
14647, la production frangaise bénéficie de contrles
et d'exigences complémentaires telles que définies
dans le référentiel NF 002 qui lui permettent de
bénéficier du label NF-Liant Hydraulique.

ﬂ Spécifications

Les caractéristiques de Ciment Fondu® fabriqué en
Europe sont conformes avec les exigences définies
dans lanorme EN 14647 : "Ciment d'aluminates de
calcium".

Les valeurs limites indiquées sont établies a partir d'un
niveau de qualité acceptable, NQA, de 2,5% définie
dans la norme ISO 3951.

Les valeurs limites strictes sont les limites strictes de
conformité du produit et s'appliquent sur des valeurs
individuelles.

Les valeurs limites EN s'entendent selon les criteres
de conformité définis dans la norme EN 14647

Les valeurs usuelles sont les valeurs typiques de la
production.

Composition Chimique

Principaux constituants (%) :

Valeurs usuelles Valeurs limites
Al;03 37,5-41,0 > 37,0
CaO 35,5-39,0 <41,0
SiO, 35-55 <6,0
Fe;03 13,0-17,5 <185
MgO - <15
TiOy - <4,

Kerneos SA
8 rue des Graviers 92521 Neuilly sur Seine France
Tel. : +33 1 46 37 90 00 - Fax : +33 1 46 37 92 00

Y Kerneos
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Autres constituants (%) :

Valeurs limites EN
S a I'état d'ions sulfure (%) <0,1
Cl a I'état d'ions chlorure (%) <0,1
Na20 + 0,659 K20 (%) <04
Teneur en sulfate ( exprimée
en SO3 ) =05

Les caractéristiques chimiques de Ciment Fondu® ont été

déterminées selon les normes :

+ EN 196-2 : Méthodes d'essais des ciments - Analyse chimique
des ciments

Finesse

Valeurs usuelles Valeur limite
puriaee specifique 2850 - 3450 > 2700
Blaine (cm%g)

+ Déterminée selon la norme EN 196-6: Méthodes d'essais des
ciments - Détermination de la finesse.

Temps de prise en pate pure

Valeurs usuelles Valeur limite
Début de prise (min) 180 - 300 > 120
Fin de prise (min) 210 -330 <480

+ Modes opératoires selon la norme EN 196-3 : Pate pure a
consistance normalisée ; Malaxage mécanique ; Appareillage
Vicat a masse mobile de 300g ; Température 20 °C ; Humidité

relative > 90%

Résistances mécaniques

Résistance en compression, MPa

Echéance Valeurs usuelles Valeurs limites strictes
6 h 35-50 > 30
24 h 60 - 80 > 50

+ Composition du mortier selon EN 14647 : 1350 g sable
normalisé, 500g de ciment d'aluminate de calcium, 200 g d'eau

+ Conditions des essais selon la norme EN 196-1 : Eprouvettes
40x40x160 mm ; Température 20 °C ; Conservation des
éprouvettes dans leur moule a > 90 % d'humidité relative
jusqu'a 6h, ensuite immersion dans l'eau

H Données complémentaires

Ces informations sont données a titre indicatif.

* Phase minéralogique principale*:  CA

* Phases minéralogiques secondaires™ :
CqoA; C2S C,AS C,AF

* Densité apparente : 1100 kg/m3

* Masse volumique : 3,2-3,3 glcm3
* Résistance pyroscopique : 1270 - 1290 °C
* Chaleur d'hydratation 6 h: 340 kJ/kg

24h: 445kJ/kg
5j:  445kJ/kg
* C=Ca0, A=Al,03, S=Si0,, F=Fe,0,

Au dela des exigences minimales de la norme EN
14647, la production frangaise bénéficie de controles
et d'exigences complémentaires telles que définies
dans le référentiel NF 002 qui lui permettent de
bénéficier du label NF-Liant Hydraulique.

Maniabilité - Production frangaise

La méthode d'étalement sur table a chocs selon
ASTM C230 a été retenue pour évaluer I'aptitude a
la mise en place de Ciment Fondu®. Les essais sont
réalisés a partir d'un mortier de sable siliceux
normalisé.

Valeur limite

Etalement a 15 min (%) > 30

+ Composition du mortier : 1350 g sable normalisé, 500g de
ciment d'aluminate de calcium, 225 g d'eau

+ Reéalisé avec 25 chocs aprés 15 min de repos dans un moule
tronconique, d1=100 mm. Etalement (%) = d2 (mm) - d1 (mm).

Temps de prise mortier - Production
Francaise

Valeurs usuelles Valeurs limites
130 - 200 > 120
140 - 220 <240

+ Composition du mortier selon EN 14647 : 1350 g sable
normalisé, 500g de ciment d'aluminate de calcium, 200 g d'eau
Préparation du mortier selon la norme EN 196-1
Technique d'essais selon la norme NF P15-431 : Appareillage
Vicat selon EN 196-3 mais avec une masse mobile de 1000
g ; Température 20 °C ; Eprouvette immergée dans l'eau ou
> 90 % d'humidité relative

+ Finde prise selon NF P15-330 : L'aiguille Vicat ne pénétre plus
dans le mortier.

Début de prise (min)
Fin de prise (min)

Kerneos SA
8 rue des Graviers 92521 Neuilly sur Seine France
Tel. : +33 1 46 37 90 00 - Fax : +33 1 46 37 92 00

‘I Kerneos
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Résistances mécaniques - Production A titre indicatif, il peut étre estimé qu'un béton de

Frangaise Ciment Fondu® fabriqué selon les régles de I'art
(notamment E/C < 0,40) et avec des granulats de
Reésistance en MPa bonne qualité, permet d'obtenir, aprés conversion, une
- : résistance a la compression de l'ordre de 25 MPa
Easerics. | %000 Yalours Gompreseion constatée sur cylindre ou de 30 MPa sur cube.
limites strictes Valeurs limites strictes . ] L. i .
Il est possible d'obtenir des résistances mécaniques
6h >4 >30 supérieures en adaptant la formulation du béton
24 h >5 > 50 (réduction du rapport Eau/Ciment, utilisations
28 ~65 > 60 d'adjuvants plastlﬁgnts adaptés, nature et propprtlon
des granulats). L'influence du rapport Eau/Ciment
+ Composition du mortier selon EN 14647 : 1350 g sable sur la résistance a la compression, avant et apres
narmake, M de:cmant duluminate do.calclm, 200 g deat conversion, est illustrée par le graphe ci-aprés, extrait
+ Conditions des essais selon la norme EN 196-1 : Eprouvettes . 4 “Gi
40x40x160 mm ; Température 20 °C ;Conservation des de Ia'.mexe A de I_a norme EN.:]46 7" . 'n:'ent
éprouvettes dans leur moule a > 90 % d'humidité relative d'aluminate de Calcium - Composition, spécifications
jusqu'a 6h, ensuite immersion dans l'eau et critéres de conformité”.

n Conservation ‘

Comme tous liants hydrauliques, Ciment Fondu®
doit étre stocké dans un endroit sec, sans contact
direct avec le sol. Ainsi, dans sa sacherie d'origine
non ouverte, il conserve ses propriétés pendant 12
mois.

2 b) Seorge (1980) - SBefore conversion
Ny | ®  George (1880) - After conversion
MNeville (1984) - Before conversion
Neville (1884) - After conversion
Robson (1962) - Before corwersion

o u e Robson (1982) - After conversion
" ) BRE (1988) - Before conversion
.\ A | A BRE(1988) - After conversion

d

r &
<k

ﬂ Durabilité et Conversion

Compressive Strength on cubes [MPa]

Comme tous les liants hydrauliques, la résistance
mécanique a long terme du béton de Ciment Fondu® 67 3 3 758 i T
dépend des parametres de formulation et des

constituants, notamment du rapport Eau/Ciment et de

la nature des granulats.

Une particularité du béton de Ciment Fondu® est le
phénoméne de conversion. Ce phénomeéne se
caractérise par I'obtention d'une résistance transitoire
élevée qui évolue avec le temps, vers une résistance
mécanique moindre. Lorsque la conversion des
hydrates est terminée, la résistance mécanique est
alors stable a long terme. Seule la résistance apres
conversion doit étre prise en compte pour fins de
dimensionnement.

Pour toute application en construction, il est
recommandé d'utilisé un minimum de 400 kg/m3 de
Ciment Fondu® avec un rapport Eau/Ciment < 0,40.

Kerneos garanm uniquement que les produits sont conformes aux spécifications, a I'exclusion de toute autre garantie expresse ou implicite. Kerneos ne garantit aucunement, que’

ce soit de P ou implicite, l'utilisation des produits pour un usage spéc:f que. La garantie sera limitée au choix de Kerneos, au remplacement des produits non
conformes ou au remboursement du prix des produits non conformes. Les ques, ions ou ir L sont donnés par Kerneos sur la base de sa
connaissance actuelle des produits et de son exp érie , qui sont idé comme tes. Cependant, Kerneos ne pourra encourir aucune responsabilité au titre de ces conseils

pour lesquels elle ne donne aucune g , exp ou implicite.Les utilisateurs sont invités & vérifier qu'ils sont en possession de la derniére version de ce document.

Kerneos SA

8 rue des Graviers 92521 Neuilly sur Seine France Q K’er %OS

Tel. : +33 146 37 90 00 - Fax : +33 1 46 37 92 00 ALUMINATE TECHNOLOGIES
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Annexe 4 : contexte environnemental et normatif

La norme béton NF EN 206-1 définit des classes d’exposition regroupées en cinq classes par
types d’actions dues aux environnements auxquels le béton peut étre soumis. Les risques de
corrosion liés aux chlorures (classes XD et XS) sortent du cadre de cette étude puisque le milieu
n’est pas marin et qu’il n’y a pas d’usage de sels de déverglacage. Les classes considérées se
limitent ainsi a XC (corrosion par carbonatation), XF (attaque par gel-dégel) et XA (attaque
chimique).

Aux différentes classes d’exposition sont associées, dans la norme, des exigences minimales
gue le béton doit respecter. Afin de respecter la norme NF EN 206-1 (en vigueur au moment
de I'étude), il est tout d’abord nécessaire de définir I'ensemble des classes d’exposition
auxquelles I'ouvrage est soumis, I'ouvrage en question dans le cadre de cette étude étant
formé par I'ensemble de la structure porteuse de la MCH et de la passe a poissons. Ces classes
dépendent de la localisation géographique de I'ouvrage (zones de gel...) ainsi que de la nature
et notamment de la chimie de son environnement (eau : pH, CO,, sulfates, ammonium...).
Ainsi, les classes d’exposition different entre les ouvrages de génie civil installés sur différents
cours d’eau et il en est donc de méme pour les exigences normatives qui en découlent. Cela
justifie le recours a I'approche statistique présentée par la suite.

D’un point de vue général, en ce qui concerne les ouvrages fluviaux, comme dans le cadre du
projet MCH, selon le tableau 3 du fascicule 4 du « guide d’aide au choix des classes
d’exposition » mis en place par I'Ecole Francaise du Béton [1], les classes rencontrées sont :

— Pour le risque de corrosion induite par carbonatation : XC2 et XC4 ;

— Pour l'attaque gel/dégel : XF1 pour une zone de gel faible ou modéré et XF3 pour une
zone de gel séveére ;

Pour I'agressivité chimique, la classe (XA) est a choisir selon I'agressivité chimique éventuelle
des eaux en contact avec I'ouvrage. Les limites des classes d’agressivité chimique pour les
différentes caractéristiques chimiques responsables (Tableau A.2) sont définies par la norme
NF EN 206-1 et le fascicule FD P 18-011 complémentaire.

Pour le choix des ciments, la norme NF EN 206-1 renvoie au fascicule FD P 18-011 qui donne
des recommandations sur le choix du type de ciment pour chaque nature d’environnement
chimiquement agressif (milieux contenant des sulfates, milieux acides...) et chaque degré
d’agressivité associé (XAl a XA3).

Les différentes exigences et recommandations relatives a ces classes d’exposition sont
principalement propres aux bétons (classe de résistance, teneur en liant, granulats...). Etant
donné le choix de se limiter aux pates de ciment dans le cadre de cette thése, les aspects liés
a la pate de ciment et notamment les nuances cimentaires sont particulierement pris en
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considération et présentés. Les aspects propres aux bétons sont brievement présentés en fin
d’annexe (Tableau A.4).

Tableau A.2 : définitions des classes d'agressivité chimique pour les eaux de surface et souterraines (extrait
du tableau 1 du fascicule FD P 18-011).

Carac?er'lsthue Metholdtle d'essai XA1 XA2 XA3
s chimiques de référence
Eaux de surfaces et souterraines
> 3000 et <
S04 (mg/l) NF EN 196-2 >200 et <600 | >600 et <3000 6000e
pH NF T 90-008 <6,5et>5,5 <5,5et>4,5 <4,5et>4,0
€O agressif NF EN 13577 >15et<40 | >40et<100 |  L00jusqua
(mg/1) saturation
ISO 7150-1
+ > < < <
NHa* (mg/1) ou 150 7150.2 > 15 et <30 >30 et <60 > 60 et < 100
> 1000 et < > 3000 jusqu'a
2+ > <
Mg?* (mg/l) NF EN ISO 7980 2 300 et £1000 3000 saturation
NF EN ISO 9963-1
TAC* (°f) et NF EN 1SO 9963- <5et>2 <2et2>0,5 <0,5
2

» Etude statistique sur les cours d’eau

Une étude statistique effectuée a partir des données brutes de I'agence de I'’eau Rhin-Meuse
(SIERM) sur la qualité de I'eau des cours d’eau du bassin, a permis de déterminer la répartition
des stations de mesure sur les classes d’exposition en termes d’agressivité chimique. Les
risques envisagés parmi ceux du FD P 18-011 sont ceux liés a I'acidité (pH), aux sulfates (SO4%
), a la dureté de I'eau (TAC), aux ions magnésium (Mg?*) et ammonium (NH4*). Cependant, les
risques engendrés par le CO; agressif ne sont pas pris en compte puisque les données ne sont
pas disponibles.

Les répartitions des stations sur les classes d’exposition avec prise en compte d’un seul
parameétre a la fois ont été étudiées (Figure A.2Figure A.). Ce sont les valeurs les plus
défavorables qui sont ici prises en compte, c’est-a-dire qu’une station est classée selon la
valeur mesurée la plus défavorable du parametre considéré. Les graphiques correspondants
aux ions magnésium et ammonium ne sont pas représentés car le pourcentage des stations
représentant un risque (classe XAl au moins) est tres faible (le maximum est de 1,95% de
classe XA1 pour 'ammonium).

43 TAC : titre alcalimétrique complet (unité : degré francais °f ou °fH)
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Figure A.2 : répartition des stations de mesure sur les classes d’exposition a I’agressivité chimique avec prise
en compte indépendante des parameétres agressifs : pH, sulfates et TAC (valeurs les plus défavorables).

Les mémes répartitions, mais avec prise en compte des valeurs moyennes des parametres

sont également représentées (Figure A.3). La figure correspondant au pH n’est plus

représentée car, avec ce critére, le nombre de stations représentants un risque devient tres

négligeable (trois stations en XAl et une en XA3 sur un ensemble de 630 stations).

Sulfates

EXAl EXA2 mXA3 EX0

4%
> 0%

TAC

EXAL1 EXA2 HXA3 mEX0

Figure A.3 : répartition des stations de mesure sur les classes d’exposition a I'agressivité chimique avec prise

en compte indépendante des parametres agressifs : sulfates et TAC (valeurs moyennes).

La Figure A.4 représente la répartition des stations sur les classes d’exposition avec la prise en

compte de I'ensemble des paramétres ainsi que leurs recoupements traités par la norme. Les
criteres adoptés sont les valeurs les plus défavorables (Figure A.4(a)) et les valeurs moyennes
(Figure A.4(b)). Cette répartition des stations de mesure donne une idée de celle des cours

d’eau dans le bassin Rhin-Meuse.
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Valeurs les plus défavorables Valeurs moyennes

EXAL EXAZ mXA3 EX0 EXAl EXA2 mXA3 mEX0

0%

1% (a) (b)

Figure A.4 : répartition des stations de mesure sur les classes d’exposition a I'agressivité chimique : (a) selon
les valeurs les plus défavorables, (b) selon les valeurs moyennes.

En se basant sur cette étude statistique, une hypothése peut étre adoptée pour le cas général
des structures en béton sur les cours d’eau du bassin Rhin-Meuse. Cette hypothése consiste a
considérer une classe d’exposition XA2 en termes d’agressivité chimique du milieu. Cette
classe est considérée comme étant due aux sulfates et/ou a la pureté de I'eau.

Avec cette hypothése (XA2), en ce qui concerne les nuances cimentaires, la résistance aux
eaux pures combinée a la résistance aux sulfates conduit aux recommandations suivantes
(Tableau A.3) :

— Ciments CEM llI/A, CEM V/A et B (ES) conformes a la norme NF P 15-319%;
— Ciments d’aluminates de calcium CAC ;
— Ciments sursulfatés CSS*.

Ces mémes ciments sont par ailleurs préconisés pour des milieux acides trés agressifs (classe
XA3, Tableau A.3), ce qui peut étre le cas localement pour des structures biocolonisées a cause
des acides métabolisés par les microorganismes.

Trois de ces ciments sont donc retenus pour I'étude dans le cadre de ces travaux de thése
(CEM I111I/A, CEM V/A et CAC).

Concernant les risques de carbonatation (XC), la classe d’exposition retenue est XC2. Elle
correspond a celle adoptée pour la structure du premier prototype de MCH installée sur la
Lauch a Guebwiller (Alsace).

4 Ciments désignés « ES » : Ciments pour travaux en eaux a haute teneur en sulfates.
4 Conformes a la norme NF EN 15743.
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Tableau A.3 : choix du ciment en fonction du milieu (extrait du tableau 2 du fascicule FD P 18-011).

Milieu C!asse - Choix du ciment
d’exposition
Milieu XAl Pas de recommandations particuliéres
contenant (au-dessous de 1 500 mg/I)
des Sulfates XA2 Ciments conformes a la norme NF P 15-317 (PM) ou NF P 15-319 (ES)
(solutions) a (aTu-dessus de 1 500 mg/I)
, . Ciments conformes a la norme NF P 15-319 (ES)
I’exclusion
de l'eau de XA3 Ciments conformes a la norme NF P 15-319 (ES)
mer
CEM 11/B-S, CEM I1/B-V, CEM II/B-P, CEM II/B-Q, CEM II/B-M (S-V)
CEM IlI/A conformes a la norme NF EN 197-1
XAl CEM IlI/A conformes a la norme NF EN 197-4
Ciments conformes a la norme NF P 15-317 (PM) ou NF P 15-319 (ES)
. CEM IV/A et B conformes a la norme NF EN 197-1
|V|!|IEUX CEM 11/B-S, CEM 11/B-V, CEM I1/B-P, CEM 1I/B-Q, CEM II/B-M (5-V)
acides CEM lII/A conformes & la norme NF EN 197-1
XA2 CEM I1I/A conformes & la norme NF EN 197-4
Ciments conformes a la norme NF P 15-319 (ES)
CEM IV/A et B conformes a la norme NF EN 197-1
XA3 CEM llI/A, B et C, CEM V/A et B conformes a la norme NF P 15-319 (ES)
XAl Ciment sursulfaté CSS conforme a la norme NF P 15-313
Eaux pures XA2 Ciments d’aluminates de calcium conformes a la norme NF EN 14647
XA3 CEM IV/B conformes a la norme NF EN 197-1

Enfin, en ce qui concerne la résistance au gel, en plus de la norme NE EN 206-1, le fascicule FD
P18-326 définit plus en détails les zones de gel en France. En Alsace, la sévérité du gel reste
majoritairement modérée et n’est sévere qu’en altitude (350 métre au moins). L’hypothése
ici adoptée correspond aux conditions extrémes, a savoir un gel sévere mais en I'absence de
sels de déverglacage, cela implique une classe XF3.

Le Tableau A.4 regroupe les exigences du tableau NA.F.1 de la norme NF EN 206-1 pour les
différentes classes d’exposition auxquelles sont soumis les ouvrages selon les hypothéses
retenue (XC2, XF3, XA2). En cas de combinaison de plusieurs classes comme c’est ici le cas, le
béton doit respecter la sélection des plus séveres exigences définies pour chaque classe. Ces
exigences retenues sont représentées par la derniére colonne du Tableau A.4. Le rapport E/C
maximal utilisé dans le cadre de la thése est de 0,5 conformément a ces exigences.

Ces exigences ne s’appliquent qu’au cas des bétons coulés sur place. Etant donné qu’un
recours a la préfabrication est éventuellement envisagé dans le cadre du projet MCH, il est a
noter que la norme NF EN 206-1 prescrit des exigences spécifiques pour les produits en bétons
préfabriqués. Ces exigences sont données dans le tableau NA.F.2. de la norme.
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Tableau A.4 : exigences normatives pour le béton pour les classes d’exposition retenues dans le cas général
selon NA.F.1 de la norme de la NF EN 206-1 (bétons coulés sur place).

XC 2 XA 2 XF 3 Er’:tien":::
Rapport Ecf/Liantsg maximal 0,65 0,50 0,55 0,50
Classe de résistance minimale C20/25 C35/45 C30/37 C35/45
Teneur minimale en liant éq 260 350 315 350
(kg/m3)
Teneur minimale en air (%) - - 4 4
Granulats - - non gélifs non gélifs
‘_E" Cendres volantes 0,30 0,30 0,30 0,30
= ’u: Fumées de silice 0,10 0,10 0,10 0,10
E, < Laitier moulu 0,30 0,30 0,30 0,30
S < Addition calcaire 0,25 0 0,25 0
&% Addition siliceuse 0,20 0 0,20 0
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Annexe 5 : résultats détaillés du taux de recouvrement

CAC 8 jours Les taux de recouvrement rapportés dans les différents tableaux de cette annexe sont donnés en pourcentage (%).
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 1,74 | 1,95 1,62 | 3,07 | 298| 2,12 | 1,12 | 3,02 | 1,69 | 1,22 | 2,40 2,95 2,16 2,10 2,59 1,78
L2 1,61| 2,40| 1,02| 1,93 | 207 | 137| 143 2,19 | 1,67 | 1,8 | 1,90 1,77 1,76 1,46 | 2,14 | 1,70
L3 2,19 | 1,25| 1,44| 2,71| 2,50| 2,44 | 1,52 | 1,85| 1,34 | 1,52 | 1,47 1,30 1,79 1,63 | 1,77| 1,98
Moyenne | 1,85 | 1,87 1,36 | 2,57 | 2,51 198 135| 236 | 1,57 | 1,52 | 1,92 2,01 1,73 2,16 1,82
Blocs B1 B2 B3 B4
1,69 2,35 1,76 1,82
CAC 21 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 28,81 | 10,85 | 7,63 32,58 | 8,13 2,58 25,79 | 14,76 | 10,15 | 29,96 | 17,83 | 18,58 | 17,30 9,73 12,89 | 29,29
L2 18,25 | 10,10 | 4,63 20,28 | 2,28 1,43 11,44 | 10,71 | 8,59 31,72 | 19,25 | 14,38 | 12,75 7,25 10,58 | 20,42
L3 7,42 3,72 3,69 8,91 2,24 | 2,78 6,23 3,52 2,78 8,32 5,57 5,76 5,08 3,75 3,77 7,72
Moyenne | 18,16 | 8,22 5,31 20,59 | 4,22 2,26 14,48 | 9,66 7,17 23,34 | 14,22 | 12,91 6,91 9,08 19,14
Blocs Bl B2 B3 B4
10,56 9,02 10,44 16,82
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CAC 47 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 58,26 | 24,10 | 22,14 | 77,48 | 25,75 | 19,29 | 75,77 | 27,70 | 25,48 | 54,85 | 21,98 | 28,86 | 38,47 23,94 | 24,88 | 66,59
L2 38,17 | 23,49 | 21,56 | 56,28 | 21,66 | 16,89 | 53,52 | 40,31 | 36,19 | 88,10 | 34,58 | 15,30 | 37,17 22,48 | 30,01 | 59,02
L3 16,74 | 10,67 | 11,43 | 21,68 | 12,47 | 16,78 | 19,38 | 10,42 | 12,09 | 17,51 | 9,86 6,71 13,81 11,75 | 10,86 | 18,83
Moyenne | 37,72 | 19,42 | 18,37 | 51,81 | 19,96 | 17,65 | 49,56 | 26,14 | 24,59 | 53,48 | 22,14 | 16,96 19,39 | 21,92 | 48,14
Blocs B1 B2 B3 B4
25,17 29,81 33,43 30,86
CAC 77 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 95,80 | 83,87 | 83,94 | 94,93 | 88,59 | 86,79 | 95,48 | 91,13 | 90,96 | 96,85 | 92,32 | 94,99 | 91,30 89,17 | 88,98 | 95,76
L2 85,02 | 73,15 | 76,76 | 93,04 | 82,02 | 75,23 | 87,37 | 88,95 | 94,43 | 98,74 | 97,71 | 93,90 | 87,19 85,08 | 85,46 | 91,04
L3 60,02 | 55,13 | 66,25 | 67,45 | 59,51 | 71,40 | 59,65 | 35,32 | 52,72 | 65,57 | 64,88 | 71,84 | 60,81 65,55 | 53,71 | 63,17
Moyenne | 80,28 | 70,71 | 75,65 | 85,14 | 76,70 | 77,81 | 80,83 | 71,80 | 79,37 | 87,05 | 84,97 | 86,91 79,93 | 76,05 | 83,33
Blocs Bl B2 B3 B4
75,55 79,88 77,33 86,31
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CEM 17 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 0,47 0,28 1,93 0,12 0,11 0,97 0,17 0,11 1,97 0,48 | 0,14 1,00 | 0,65 1,47 0,16 0,31
L2 0,32 0,29 2,50 0,15 0,10 | 0,87 0,26 | 0,16 1,89 0,47 0,21 1,07 0,69 1,58 0,19 0,30
L3 0,19 0,22 1,00 0,13 0,07 1,41 0,26 | 0,24 1,26 0,21 0,18 | 0,90 | 0,51 1,14 0,18 0,19
Moyenne | 0,32 0,27 1,81 0,13 0,09 1,08 0,23 0,17 1,71 0,38 | 0,18 | 0,99 1,40 0,18 0,27
Blocs B1 B2 B3 B4
0,80 0,44 0,70 0,52
CEM | 20 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 16,80 | 9,82 15,03 | 5,94 6,17 9,87 6,21 5,71 18,82 | 11,00 | 6,53 10,52 | 10,20 13,56 | 7,06 9,99
L2 13,57 | 7,47 10,53 | 5,66 3,01 5,24 2,88 2,58 10,09 | 5,48 | 4,27 9,89 6,72 8,94 4,33 6,90
L3 4,47 0,83 5,59 2,76 1,30 6,57 | 4,55 3,06 6,02 3,79 3,20 | 7,89 |4,17 6,52 2,10 3,89
Moyenne | 11,61 | 6,04 10,38 | 4,79 3,49 7,23 | 4,55 3,78 11,65 | 6,76 | 4,66 9,43 9,67 4,49 6,93
Blocs Bl B2 B3 B4
9,35 5,17 6,66 6,95
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CEM 1 47 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 21,89 | 3,44 |30,49 | 22,63 | 21,38 | 18,41 | 21,69 | 12,38 | 31,24 | 21,24 | 9,12 1,05 17,91 20,30 | 11,58 | 21,86
L2 29,45 | 16,47 | 32,43 | 28,14 | 20,03 | 18,41 | 9,15 3,68 12,55 | 6,02 | 4,25 1,62 15,18 16,25 | 11,11 | 18,19
L3 3,11 0,71 1,88 6,57 2,27 | 4,12 5,23 3,03 3,90 |5,74 1,23 0,90 3,22 2,70 1,81 5,16
Moyenne | 18,15 | 6,87 21,60 | 19,11 | 14,56 | 13,65 | 12,02 | 6,36 15,90 | 11,00 | 4,87 1,19 13,08 | 8,17 15,07
Blocs B1 B2 B3 B4
15,54 15,77 11,43 5,69
CEM | 77 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 96,66 | 95,62 | 97,09 | 96,27 | 97,00 | 95,83 | 92,50 | 96,08 | 97,21 | 96,69 | 96,74 | 96,21 | 96,16 96,59 | 96,36 | 95,53
L2 96,90 | 93,57 | 95,96 | 93,50 | 87,78 | 94,58 | 85,12 | 85,49 | 93,69 | 85,05 | 91,69 | 96,43 | 91,65 95,16 | 89,63 | 90,14
L3 74,59 | 63,86 | 82,11 | 77,51 | 73,19 | 88,00 | 84,88 | 82,82 | 85,56 | 83,44 | 89,83 | 92,87 | 81,55 87,13 | 77,43 | 80,10
Moyenne | 89,38 | 84,35 | 91,72 | 89,09 | 85,99 | 92,80 | 87,50 | 88,13 | 92,15 | 88,39 | 92,75 | 95,17 92,96 | 87,81 | 88,59
Blocs Bl B2 B3 B4
88,48 89,30 89,26 92,11
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CEM 11 7 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 1,12 0,18 0,28 1,08 0,65 0,24 1,32 1,16 | 0,67 1,87 0,88 1,37 | 0,90 0,64 |0,72 1,35
L2 1,14 | 0,88 0,28 1,18 0,30 | 0,28 1,87 2,27 1,28 3,60 1,32 1,18 1,30 0,75 1,19 1,95
L3 1,41 0,41 0,20 1,38 0,51 0,07 1,10 0,58 | 0,29 1,36 0,92 0,49 | 0,73 0,26 0,60 1,31
Moyenne | 1,22 0,49 0,25 1,22 0,49 0,20 1,43 1,34 | 0,75 2,28 1,04 1,01 0,55 0,84 1,54
Blocs B1 B2 B3 B4
0,65 0,63 1,17 1,44
CEM Il 20 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 25,16 | 21,04 | 14,89 | 32,25 | 24,90 | 14,02 | 31,34 | 24,50 | 24,16 | 36,77 | 25,79 | 32,43 | 25,60 21,37 | 24,06 | 31,38
L2 26,58 | 23,49 | 12,31 | 30,84 | 11,44 | 10,73 | 40,28 | 30,55 | 27,12 | 50,66 | 34,58 | 33,80 | 27,70 20,99 | 25,01 | 37,09
L3 22,88 | 13,47 | 11,66 | 27,34 | 14,25 | 8,59 27,58 | 13,72 | 8,13 35,52 | 20,76 | 16,16 | 18,34 11,13 | 15,55 | 28,33
Moyenne | 24,88 | 19,33 | 12,95 | 30,14 | 16,86 | 11,11 | 33,07 | 22,92 | 19,80 | 40,98 | 27,04 | 27,46 17,83 | 21,54 | 32,27
Blocs Bl B2 B3 B4
19,05 19,37 25,26 31,83
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CEM 111 42 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 94,51 | 55,89 | 21,96 | 95,87 | 79,15 | 24,84 | 97,21 | 85,27 | 51,16 | 97,35 | 72,31 | 58,18 | 69,47 39,03 | 73,16 | 96,23
L2 97,24 | 77,84 | 14,63 | 96,55 | 57,33 | 23,50 | 97,85 | 98,34 | 56,75 | 99,03 | 94,08 | 60,84 | 72,83 38,93 | 81,90 | 97,67
L3 97,08 | 51,55 | 11,05 | 96,00 | 64,28 | 4,84 | 97,72 | 82,53 | 13,34 | 98,80 | 80,54 | 9,26 58,91 9,62 69,72 | 97,40
Moyenne | 96,28 | 61,76 | 15,88 | 96,14 | 66,92 | 17,73 | 97,59 | 88,72 | 40,42 | 98,39 | 82,31 | 42,76 29,20 | 74,93 | 97,10
Blocs B1 B2 B3 B4
57,97 60,26 75,58 74,49
CEM I1ll 50 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 94,76 | 93,38 | 79,07 | 94,15 | 93,13 | 85,52 | 96,46 | 96,07 | 95,96 | 95,29 | 94,46 | 93,68 | 92,66 88,56 | 94,26 | 95,17
L2 95,47 | 93,93 | 70,54 | 92,99 | 92,18 | 86,32 | 98,29 | 98,47 | 98,34 | 98,18 | 98,49 | 97,40 | 93,38 88,15 | 95,77 | 96,23
L3 - 81,17 | 46,41 | 91,91 | 89,62 | 25,24 | 92,43 | 97,28 | 67,63 | 97,27 | 97,28 | 60,85 | 77,01 50,03 | 91,34 | 93,87
Moyenne | 95,12 | 89,49 | 65,34 | 93,02 | 91,64 | 65,69 | 95,72 | 97,27 | 87,31 | 96,91 | 96,74 | 83,97 75,58 | 93,79 | 95,09
Blocs Bl B2 B3 B4
83,32 83,45 93,43 92,54
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CEM 111 77 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 93,03 | 95,23 | 96,00 | 91,60 | 94,70 | 96,87 | 94,08 | 95,39 | 97,99 | 94,07 | 95,68 | 97,23 | 95,16 97,02 | 95,25 | 93,19
L2 94,53 | 94,93 | 92,27 | 87,74 | 94,69 | 97,62 | 96,71 | 97,26 | 98,58 | 97,78 | 98,39 | 98,22 | 95,73 96,67 | 96,32 | 94,19
L3 - 93,44 | 91,37 | 86,12 | 90,79 | 81,88 | 93,70 | 98,20 | 98,71 | 98,62 | 98,69 | 98,78 | 93,66 92,68 | 95,28 | 92,81
Moyenne | 93,78 | 94,53 | 93,21 | 88,49 | 93,40 | 92,12 | 94,83 | 96,95 | 98,43 | 96,82 | 97,59 | 98,08 95,46 | 95,62 | 93,40
Blocs B1 B2 B3 B4
93,84 91,34 96,73 97,49
CEM YV 8 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 1,97 0,29 0,45 0,76 | 0,28 | 0,51 0,58 | 0,26 | 0,58 1,16 | 0,47 1,64 | 0,74 0,79 0,30 1,12
L2 4,12 0,76 | 0,82 0,73 0,16 | 0,53 1,88 | 0,21 0,61 2,52 2,78 1,35 1,37 0,83 0,98 2,31
L3 1,06 |0,56 | 0,92 0,57 0,30 | 0,85 1,09 0,57 0,83 1,81 0,31 1,09 0,83 0,92 0,43 1,13
Moyenne | 2,38 0,53 0,73 0,69 0,21 0,63 1,18 | 0,35 0,67 1,83 1,19 1,36 0,85 0,57 1,52
Blocs Bl B2 B3 B4
1,21 0,51 0,73 1,46
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CEM YV 21 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 36,68 | 22,12 | 29,96 | 31,12 | 9,44 6,71 9,19 5,10 | 8,51 11,72 | 8,78 11,67 | 15,92 14,21 | 11,36 | 22,18
L2 36,08 | 34,19 | 23,32 | 35,76 | 16,05 | 9,52 11,13 | 2,15 5,70 12,40 | 3,96 | 7,91 16,51 11,61 | 14,09 | 23,84
L3 55,29 | 6,03 8,48 [8,39 [4,00 |5,69 |4,32 4,62 6,47 10,06 | 6,70 | 7,56 6,57 7,05 5,34 7,59
Moyenne | 36,38 | 20,78 | 20,59 | 25,09 | 9,83 7,30 | 8,21 3,96 6,89 11,40 | 6,48 | 9,05 10,96 | 10,26 | 17,87
Blocs B1 B2 B3 B4
25,92 14,08 6,35 8,97
CEMV 47 jours
Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 87,24 | 61,24 | 89,87 | 76,91 | 33,07 | 69,65 | 13,79 | 17,55 | 59,90 | 46,22 | 8,18 50,73 | 51,19 67,53 | 30,01 | 56,04
L2 97,77 | 70,67 | 93,00 | 95,46 | 96,61 | 89,60 | 66,18 | 10,43 | 48,00 | 34,37 | 22,07 | 34,70 | 63,24 66,33 | 49,94 | 73,44
L3 - 42,62 | 51,90 | 93,15 | 50,02 | 33,22 | 54,76 | 35,46 | 34,95 | 88,02 | 23,96 | 41,93 | 50,00 40,50 | 38,02 | 78,64
Moyenne | 92,50 | 58,18 | 78,26 | 88,51 | 59,90 | 64,16 | 44,91 | 21,15 | 47,62 | 56,20 | 18,07 | 42,45 58,12 | 39,32 | 69,37
Blocs Bl B2 B3 B4
76,31 70,85 37,89 38,91
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CEM V 77 jours

Colonnes 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
E/C 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 0,5 0,4 0,3 | Moyenne 0,3 0,4 0,5
L1 97,68 | 95,74 | 91,58 | 96,92 | 95,83 | 94,91 | 95,62 | 93,58 | 94,92 | 97,77 | 95,75 | 97,32 | 95,64 94,69 | 95,23 | 97,00
L2 99,07 | 99,23 | 99,45 | 99,00 | 99,07 | 98,90 | 97,95 | 82,71 | 98,19 | 97,50 | 96,79 | 98,28 | 97,18 98,70 | 94,45 | 98,38
L3 - 98,11 | 96,31 | 98,58 | 96,34 | 94,45 | 97,35 | 94,00 | 96,97 | 98,04 | 94,09 | 98,66 | 96,63 96,60 | 95,64 | 97,99
Moyenne | 98,38 | 97,69 | 95,78 | 98,17 | 97,08 | 96,08 | 96,97 | 90,10 | 96,69 | 97,77 | 95,54 | 98,09 96,66 | 95,10 | 97,79
Blocs B1 B2 B3 B4
97,28 97,11 94,59 97,13
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Annexe 6 : résultats de mesure des différents parametres de rugosité
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Annexe 7 : analyse de topographie d’empreinte d’'indentation

Cette annexe présente la méthode d’analyse utilisée sur les topographies d’empreintes
d’indentation afin d’en extraire les paramétres géométriques.

Etant donné la forme de la pointe Vickers utilisée pour l'indentation, la géométrie de
I’empreinte résiduelle est supposée pyramidale a base carrée. La pyramide est caractérisée
par sa hauteur h et I'angle 6 entre la verticale passant par le sommet et la hauteur d’une des
faces (Figure A.5). L'aire de la base carrée de la pyramide représente |'aire projetée de
I’empreinte notée A, ,..s (Figure A.5) et elle est donnée par la relation :

Apres =4- tan’ 6 - h? (A.10)

7z A Profil ZA ,2tan6 h, | Profil
D —
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™
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(a) Vue de dessus (b) Vue de dessus

Figure A.5 : empreinte pyramidale a base carrée sur une surface parfaite.

Etant donné cette relation, la géométrie de I'empreinte peut étre indifféremment caractérisée
par 2 des 3 parametres 6, h et A, ,.;. Dans le cadre de cette étude, I'angle 6 et I'aire A, ;s
sont déterminés a partir de la microtopographie de I'empreinte.

Une approche statistique est employée pour I'exploitation de la microtopographie. Celle-ci
permet en effet de déterminer la fonction de répartition F de la variable z (altitude).

» Cas d’une surface parfaite
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Dans le cas oUu la surface de l'échantillon est parfaite (plane et lisse, sans rugosité)
(Figure A.5(a)), I'ensemble des points de la surface (gris) ont la méme altitude notée z;. Les
autres points, mesurés dans I'empreinte (vert), ont des altitudes strictement inférieures a z,
couvrant I'ensemble d’un intervalle ayant pour borne inférieure I'altitude du creux de
I'empreinte z,. (sommet de la pyramide) (z, < z < z).

Pour une altitude donnée z, F(z) représente la fraction des points ayant une altitude Z
inférieure a z (Z < z) (en jaune sur la Figure A.5(b) pour z, < z < z) parmi 'ensemble des
points mesurés. La densité des points de mesure étant uniforme sur le plan (x,y), F(z)
représente donc le rapport de l'aire projetée engendrée par ces points (Figure A.5(b) : carré
jaune) sur I'aire totale A; et s’écrit donc en appliquant I'expression A.10 comme suit :

4 -tan® 6 " , 4-tan’@

(z — z.)? (A.11)

Etant donné les dimensions fixes des surfaces étudiées (200 x 200 um?), l'aire totale est une
constante A; = 40000um?.

Dans le cas d’une surface parfaite, la fonction de répartition F (Figure A.6) est donc donnée

par:
0, z < Z
F(z) =< R, (Z __ZC )2, z. <z<z; avec Rg = L}.tj—nze' (25 — 2.)° (A.12)
T t
1
R,

Z: z

2]

Figure A.6 : fonction de répartition F de I’altitude z dans le cas d’une surface parfaite.

Le coefficient Rg correspond a la fraction que représente I'aire projetée A, ;.. par rapport a
I'aire totale A. Il peut étre déterminé, ainsi que z; et z,, a partir de la courbe de la fonction
de répartition (Figure A.6), ce qui permet de déterminer les parametres géométriques de
I'empreinte :
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( h=2z,—2z

Ap.res =R A;

R 'At-
tan?f = ————
k an 4(z5 — z.)?

» Cas d’une surface réelle

(A.13)

Les fonctions de répartition des topographies traitées dans cette thése présentent des allures
différentes du modeéle présenté ci-dessus (Figure A.6). L'exemple d’une fonction de répartition
obtenue a partir d’'une topographie réelle est aussi présenté (Figure A.7).

z (pm)

-10 0

10
z (um)

Figure A.7 : topographie d’empreinte (gauche) et fonction de répartition correspondante (droite).

L’écart principal que présente le cas réel réside en I'absence du point de discontinuité présent
dans le modele de la surface parfaite. Ce point résulte de I’hypothése de la surface lisse tandis
gue les pates de ciment étudiées sont rugueuses. Il a par ailleurs une importance centrale
puisqu’il permet de déterminer les parametres z; et R, (Figure A.6).

La rugosité a donc été prise en compte dans une modélisation améliorée de la surface (Figure
A.8). La rugosité est considérée d’une maniere simplifiée en supposant une répartition
uniforme des altitudes en dehors de I'empreinte d’indentation. Cela est traduit par un
segment linéaire sur [z, Zs,| qui remplace de maniére continue le saut discontinu en z du
modele de la surface parfaite (Figure A.6). zy, et z, étant les altitudes des extrémités basses
et hautes (respectivement) de la surface. La nouvelle fonction de distribution est donnée par :

Ff(z) =1

\

0,
Z—Z,. \?
RSII( C) ]
Zs1 — Z¢
Z — Z
(1= Re) - (1) + R,
Zsp — Zs1
1,

z< Z,

zZ, < z<Zsg

(A.14)
Zgq <z< Zgn

Z2=1Zg
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Profil

Vue de dessus

Figure A.8 : empreinte pyramidale a base carrée sur une surface rugueuse (modeéle amélioré).
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Figure A.9 : Ajustement du modele a la fonction de répartition d’une empreinte réelle (Figure A.7).

Apres ajustement (Figure A.9), les différents parameétres géométriques de I'empreinte sont

calculés comme suit :
h=2z,—2z
= Rgy - A;
2 RSl * At (A.].S)
tan“ 0 = >
4’(Z51 - Zc)

Ap.res
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STRASBOURG

Etude de I'’encrassement biologique de matériaux
cimentaires en eau de riviere

Analyse de l'influence des parametres de surface des pates cimentaires

Résumé

Les aspects biologiques ne sont généralement pas considérés lors de la conception des ouvrages de génie civil,
malgré que la biocolonisation puisse affecter leur durabilité. Cette thése s’intéresse a I’encrassement
biologique des matériaux cimentaires en eau de riviere. Un essai de biocolonisation phototrophe accélérée,
simulant les conditions en riviére a été mis au point et validé. Il a permis I'étude de pates cimentaires de
différentes formulations. La colonisation a été évaluée par le taux de recouvrement de la surface, estimé par
une méthode proposée d’analyse d’'images. Une étude de l'influence de la rugosité sur la bioréceptivité du
matériau a été réalisée a travers plusieurs parametres de différentes natures et la densité de pics (paramétre
d’espacement) a montré l'influence la plus déterminante. Un modele a été proposé pour expliquer cette
influence et a donné des résultats satisfaisants. Les influences de la porosité et du pH semblent étre limitées
dans les conditions de I'essai. Enfin, la micro-indentation a été adaptée pour I'évaluation mécanique de la
détérioration des pates cimentaires sur de faibles épaisseurs. Cette technique pourra étre utilisée pour évaluer
la biodétérioration.

Mots clés : Bioréceptivité, rugosité, essai accéléré, micro-indentation, biodétérioration, densité de pics,
modélisation, pates de ciment

Abstract

The biological aspects are generally not considered in the design of civil engineering works, although the
biocolonisation may affect their durability. This thesis focuses on biofouling of cementitious materials in river
water. A laboratory accelerated test of phototrophic biocolonisation, simulating the river conditions, was
developed and validated. It allowed the study of cement pastes of different formulations. Colonization was
assessed by the recovery rate of the surface, estimated by a proposed method of image analysis. A study of the
roughness influence on the bioreceptivity of the material was conducted through several roughness
parameters of different natures, and the peaks density (a spacing parameter) showed the most decisive
influence. A model was proposed to explain this influence and gave satisfactory results. The influences of
porosity and pH appeared to be limited in the test conditions. Finally, micro-indentation was adapted to the
mechanical evaluation of the deterioration of thin layers of cement pastes. This technique may be used to
evaluate the biodeterioration.

Keywords: Bioreceptivity, roughness, accelerated test, micro-indentation, biodeterioration, peaks density,
modelling, cement pastes
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