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Résumé :

L analyse des mécanismes physico-chimiques a ['échelle locale ou microscopique lors du retrait et du
gonflement des matériaux argileux est une étape indispensable pour la compréhension et la caractérisation
de la sensibilité de certains sols ainsi que leur prédisposition vis-a-vis des phénomeénes de retrait et de
gonflement. Afin de mieux comprendre ces mécanismes, des analyses expérimentales sont menées da
différentes échelles, mais principalement a une échelle microscopique en utilisant un Microscope
Electronique a Balayage Environnemental (MEBE). Ce dernier permet ['analyse de certains aspects du
comportement ou les propriétés physiques de différents « échantillons » d’argiles soumis a des conditions
d’hygrométrie contrdlées. Dans cette étude, deux argiles naturelles, la montmorillonite grecque, homogéne,
et 'argile verte de Romainville, hétérogene, sont analysées sous forme de poudre. Ces deux argiles sont
soumises a des cycles d humidification/séchage dans la chambre du MEBE. L argile homogéne présente un
gonflement important et une déstructuration totale suite a ["humidification et la saturation de la poudre en
eau. L'argile hétérogene est étudiée dans le cadre de rapports entre échelles spatiales (microscopiques et
macroscopiques). On observe que le taux de gonflement mesuré a l'échelle microscopique (MEBL) est du
méme ordre de grandeur que celui mesuré a ['échelle macroscopique (essais de gonflement libre a
l'oedomeétre).

Abstract :

Analysis of the physico-chemical mechanisms at the local or microscopic level during the shrinkage or the
swelling of clayey materials is an essential step for the understanding and the characterisation of the
sensitivity of soils towards such phenomena (shrinkage and swelling). In order to better understand such
mechanisms, experimental analyses are yet performed at different scales, but mainly at a microscopic level
using an Environmental Scanning Electron Microscope (ESEM). This apparatus allows the analysis of some
features of the behaviour or physical properties of various clay “samples” subjected to controllable
hygrometry conditions. In this research, two natural clays, Greek montmorillonite, homogeneous, and
Romainville clay, heterogeneous, are analysed in a powder state. These two clays are submitted to
wetting/drying cycles in the ESEM chamber. Homogeneous clay has a large swelling and a full
destructuration due to wetting and saturation of the powder in water. The heterogeneous clay is studied in
the context of relations between spatial scales (microscopic and macroscopic). We observed that the rate of
swelling measured at the microscopic level (ESEM) is of the same order of magnitude as that measured at
the macroscopic scale (oedometer free swelling tests).

Mots clefs : argiles, retrait, gonflement, MEBE, rhéologie

1 Introduction

Le réchauffement climatique, reconnu par une grande partie de la communauté scientifique, induit des
périodes de sécheresse dans les régions tempérées ou équatoriales. Par exemple, depuis plusieurs années, la
sécheresse a induit de grandes modifications dans les sols argileux. Ces sols, en général trés sensibles a
I’hygrométrie, ont la particularité de se dilater (gonflement) ou de se contracter (retrait) selon 1'évolution de
leur teneur en eau. Celle-ci dépend, entre autres, de la pluviométrie, de 'hygrométrie et de la température [1].
Ces phénomenes de retrait/gonflement ont deux conséquences majeures : la modification des proprictés
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physiques du sol et des déformations des sols induisant un déplacement différentiel pouvant causer des
dommages aux structures. Notons que le terme argile, dans cet article, est utilisé uniquement pour décrire des
minéraux argileux ou la fraction argileuse du sol.

La principale caractéristique de ces sols est qu'ils contiennent de 1'argile, qui peut présenter de nombreuses
formes microstructurales (smectite, illite, kaolinite, ...). Les minéraux argileux ont des propriétés physiques
différentes, en fonction par exemple de l'agencement des feuillets [1]. Certaines propri€tés peuvent Etre
communes 2 la majeure partic des argiles : faible perméabilité (10° a 1072 m/s), porosité élevée (30-40 %),
sensibilité¢ a I'hydratation ou la déshydratation et a la chimie de son environnement (composition de 1’eau
interstiticlle par exemple).

Un critére de discrimination a différentes échelles géométriques, entre sols argileux gonflants et non
gonflants, est encore difficile a établir. A notre connaissance, il n'existe pas de tel critére universel. En outre,
la connaissance des liens entre les comportements a I'échelle micro et le comportement de la macrostructure
est toujours d actualité. A petite échelle (<100 um), la minéralogie peut étre précisément définie. Cependant,
le sol est hétérogene, quelle que soit I’échelle considérée. Cela implique une description physique difficile du
comportement de ['échantillon de sol, et donc du sol lui-méme (in situ). Cette hétérogénéité est
principalement due a la présence de différentes tailles de pores, de certains ¢léments comme les carbonates,
quartz, feldspath, micas... Elle peut aussi €tre causée par l'histoire géologique du sol : un sol sédimentaire
aura une structure tabulaire et réguli¢re, alors qu’un sol détritique aura une structure lenticulaire et irréguliere,
par exemple.

Le taux d'absorption d’cau dépend fortement de la teneur en argile et de sa nature [1]. Rappelons que le taux
d'absorption définit la capacité des minéraux argileux a incorporer des molécules d'eau dans leur structure
(gramme d’eau par gramme d’argile s¢che). Elle est a ne pas confondre avec 'adsorption, qui est I’ajout de
molécules d'eau sur la surface du grain [2]. Le taux d'absorption est li¢ a la surface spécifique (superficie
totale par unité de poids accessible a des atomes et des molécules). Un minéral peut contenir de [’cau
adsorbée sans capacité de gonflement, en raison de sa surface spécifique. Par exemple, les smectites ont une
surface spécifique d'environ 800 m?/g, alors que les kaolinites ont une surface spécifique d'environ 15 m*/g
[3]. Ces caractéristiques intrinséques déterminent la capacit¢ d'adsorption de I'eau et elle est l'un des
parametres qui contribue a faciliter le gonflement. Si le sol ne contient que des smectites dans sa partie
argileuse, il peut développer un gonflement, méme si le taux de gonflement (rapport entre le déplacement
maximal et la hauteur initiale de I’éprouvette) du sol est faible. S’il contient des kaolinites ou des illites, le
gonflement sera tres faible ou non significatif.

Une autre variable difficile a définir est 1’écoulement de I'cau au cours de I'hydratation, en particulier dans un
milieu poreux, tel que Iargile. Ce probléme est particulicrement présent dans les milieux poreux non saturés,
comme les sols [4]. Les argiles sont composées de structures (les feuillets, qui forment des particules ou des
grains ; qui, eux-mémes, forment des agrégats) de différentes tailles et I'eau peut circuler entre elles et dans
chacune d'elles. Deux « types » d'eau peuvent coexister dans l'argile : 1'eau liée et I'eau libre. L’eau liée est
définic comme étant l'eau adhérant a la surface des particules par des forces d'attraction moléculaires (van
der Waals, €lectrostatiques). Ces forces diminuent lorsque la distance entre les molécules d'eau et la particule
augmente. La distance maximale envisagée pour l'eau liée est de 0,5 um [5]. Au-dela de cette distance, l'eau
n'est plus concernée par l'attraction des particules : il s'agit de l'eau libre. Contrairement a l'eau liée, 1'ean
libre peut circuler sous l'effet de gradients de pression et est facilement mobilisable [5]. Ces différentes
¢chelles de structures induisent différentes échelles de porosité. Le volume interfoliaire a une taille variant de
I’ Angstrom a des dizaines d'Angstrom. La microporosité concerne des pores de diameétre de moins de 2 nm.
La mesoporosité concerne des pores de diametre entre 2 et 50 nm. La macroporosité concerne des pores de
diamétre de plus de 50 nm [2].

Lorsque l'on considere le phénomeéne de gonflement, il est assez difficile de connaitre avec précision quelle
partie du changement de volume est liée au gonflement des particules et laquelle est liée au réarrangement
des agrégats (contribution simultanée de ces deux mécanismes). L'hétérogénéite a sans aucun doute un grand
impact dans la cinétique de gonflement. Si des interstratifiés illite/smectite sont présents dans un sol
contenant principalement de la kaolinite, ils provoquent un gonflement di a la présence des smectites. Si des
carbonates sont présents dans la composition d’un sol contenant principalement des smectites, le gonflement
peut étre réduit ou méme empéché par la cimentation des carbonates [6].

Des travaux expérimentaux ont été effectués, d'abord sur une argile naturelle homogeéne : la montmorillonite
grecque. Par son homogénéité et sa caractérisation physico-chimique effectuée en laboratoire [7] [8], cette
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argile est considérée comme "modele" dans cet article. Elle est analysée sous forme de poudre (particules
«discretes »). Des essais expérimentaux sont également réalisés sur une argile naturelle hétérogéne : argile
verte de Romainville. Elle contient des interstratifiés illite/smectite et des carbonates qui induisent un
comportement gonflant complexe.

Apres la présentation de ces deux argiles (limites d'Atterberg, expériences de gonflement...), nous analysons
le comportement de poudres d’argile (ici, poudre signific des grains d’une taille maximale de 50 um),
soumises a diverses hygrométries et cycles dhydratation/déshydratation. Le comportement de la
microstructure est ¢tudié par observation microscopique avec un MEBE (Microscope Electronique a
Balayage Environnemental).

La montmorillonite grecque est analysée pour la cinétique de son gonflement ; tandis que ’argile verte de
Romainville est étudiée pour les liens entre les échelles microscopiques et macroscopiques. Pour éviter toute
confusion dans notre étude, 1'échelle microscopique est considérée comme ¢tant de l'ordre du micron,
I'échelle mésoscopique de 1'ordre du millimetre et 1'échelle macroscopique de l'ordre du centimétre.

2 Description des argiles

La montmorillonite grecque provient de 17le de Milos, située dans l'archipel des Cyclades, et a une origine
sédimentaire. Comme son nom l'indique, elle est principalement composée de smectite calcique, espéce
argileuse gonflante. Les principales caractéristiques de cette argile sont indiquées dans le Tableau 1.

Limite de Limite de Indice de Surface CEC, Tencur en eau
liquidité, wr, %  plasticité, wp, % plasticité, I, spécifique, m¥g  meq/100 g initiale (%)

170 60 110 61.76 104.4 -

Tableau 1 : Caractérisation géotechnique de la montmorillonite grecque (d’apres [7] [9])

L’argile verte de Romainville provient de 1'Est de Paris (France), et a également une origine sédimentaire.
Les especes argileuses en présence sont la kaolinite, 1'illite, des interstratifiés illite/smectite et elle contient
¢galement des carbonates, du quartz et du feldspath. Le caractére hétérogéne de cette argile se retrouve
¢galement a 1’échelle microscopique. Cette argile est caractérisée par Audiguier [10] et Makki [11] (Tableau
2). Des essais de gonflement libre a I'oedométre ont été effectués sur des échantillons remaniés a la limite de
liquidité et ramenés a la teneur en eau initiale. Le taux de gonflement libre moyen (rapport entre le
déplacement maximal et la hauteur initiale de 1’éprouvette) mesuré lors de ces essais sur échantillons
remaniés est de 25 % [10].

Limite de Limite de Indice de Surface CEC, Teneur en ecau
liquidité, wr, %  plasticite, wp, % plasticité, I, spécifique, m*g  meq/100 g initiale (%)
75 40 35 195 395 32

Tableau 2 : Caractérisation géotechnique de argile verte de Romainville (daprés [10] [11])

35
30 4

DH/Hi (%)

0,01 01 1 10 100 1000 10000
Temps (mn)

FIG. 1 : Essais de gonflement libre a I’oedométre sur des échantillons remanics d’argile verte de Romainville
avec cing cycles (dapres [10]).
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3 Procédure expérimentale

3.1 Microscope Electronique a Balayage Environnemental (MEBE)

Le MEBE est un microscope électronique qui permet des observations d'échantillons dans des conditions
environnementales controlées (température, pression et hygrométrie). La particularité du MEBE est de
présenter un systeme de pompage différentiel qui sépare la chambre (localisation de 1'échantillon) de la
colonne (ou le faisceau d'électrons passe). La colonne est soumise a un vide élevé (107 Torr) (1 Torr =
133 Pa), alors que régne a l'intérieur de la chambre un vide de quelques Torr (0,1 a 20 Torr). Le gaz utilisé
pour l'ionisation et pour fluide d'hydratation au cours de nos expériences est la vapeur d'cau.

Le mode "environnemental" permet l'observation de 1'échantillon sans préparation préalable, comme la
métallisation a l'or ou au carbone par exemple (utilisée principalement en mode classique). La structure de
I'échantillon et la teneur en eau naturelle sont protégées. Par effet Peltier, il est possible d'imposer la
température ou la pression dans la chambre d'observation, ce qui rend possible des analyses sous hygrométrie
contrélée. Les expériences réalisées (humidification, séchage) peuvent Etre monotones, avec ou sans paliers,
mais aussi cycliques. Des travaux ont déja été effectués sur des argiles avec un MEBE [2] [13].

3.2 Particules argileuses

La montmorillonite grecque se présente sous forme de poudre et est soumise a un cycle d’humidification-
séchage. Dans le MEBE, la poudre est mise sur un scotch double face carbone, et ce pour deux raisons : (i)
pour éviter le déplacement des particules lors de I'hydratation, (ii) pour connecter la surface a la terre pour
¢viter la surcharge d'électrons sur I'échantillon. La température est maintenue constante a 10°C et la pression
est modifiée en vue d'obtenir I'hygrométrie imposée. L'hygrométrie initiale est de 40 %. La poudre d'argile
est humidifiée jusqu'a 90 % (en 20 a 40 minutes) : les gouttelettes d'eau apparaissent, jusqu'a saturation
complete de la surface du scotch. La poudre est ensuite immergée pendant 24 heures. Le processus de
séchage revient aux conditions de 1'état initial (40 % d'hygrométrie, en moins de 5 minutes).

L argile verte de Romainville est extraite in situ sous forme de bloc (dimensions de 60 cm x 40 cm). Afin de
comparer le gonflement de cette argile aux €chelles microscopiques et macroscopiques a 1'état remanié,
quelques échantillons d’argile verte de Romainville ont ét¢ broyés et tamisés (63 um). La poudre est alors
analysée de la méme maniére que la montmorillonite grecque dans le MEBE.

4 Analyse expérimentale

4.1 Résultats expérimentaux

La montmorillonite grecque présente trois étapes dans le cycle d’humidification-séchage (FIG. 2). Entre les
¢tapes A et B, l'hydratation de la poudre géneére un gonflement, puis la saturation compléte de
I’environnement de I’échantillon (B). Cette étape prend environ 40 minutes entre 1'état initial et la saturation
compléte en cau de l'environnement. Entre les étapes B et C, la déshydratation de la poudre provoque un
retrait ¢t nous observons une "déstructuration” complete. Cette étape est effectuée en 2 minutes entre le début
de la déshydratation (diminution de la pression) et la disparition compléte de 'eau. Le gonflement mesuré sur
les gros ensembles d'agrégats est de l'ordre de 33 %.

e =K
FIG. 2 : Images MEBE de la montmorillonite grecque sous forme de poudre (grandissement : 800) ; A) état
initial ; B) avant saturation compléte ; C) apres séchage.
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L’argile verte de Romainville ne présente pas de fait marquant entre les différentes étapes dans le cycle
d’humidification-séchage car 1'échantillon ne présente pas de gonflement significatif d un point de vue visuel
et de déstructuration compléte aprés saturation. Nous ne nous baserons donc pas sur cette argile pour
I"observation de la cinétique du gonflement. Cependant, une comparaison entre les gonflements mesurés a
I’¢chelle microscopique et a 1’échelle macroscopique peut &tre effectuée. En effet, le gonflement mesuré a
I’¢chelle microscopique (MEBE) est de 24.5 %. Ce résultat est du méme ordre de grandeur que celui mesuré
a I’échelle macroscopique (25 %). La FIG. 3 montre les éléments chimiques présents en un point d’un gros
ensemble d’agrégats. Le matériau est compos¢ d'argiles (kaolinite et illite), mais aussi de carbonates avec la
présence de calcium (Ca) et de carbone (C).

{Ti

ca Fe
g ot iy, ﬂwmmwj\_ £,
4.00 5.00 65.00 7.00

FIG. 3: Exemple de cartographie chimique a un point donné d’un ensemble d agrégats d’argile verte de
Romainville.

1.00 Z.00 3.00

4.2 Discussion

Les observations réalisées sur la montmorillonite grecque montrent que le comportement lors de
I'hydratation/déshydratation est caractéristique d’une argile gonflante. Le gonflement a ét¢ calculé en
considérant deux distances perpendiculaires, prises a des points particuliers de 1'échantillon. La déformation
relative des deux longueurs (g, &) peut étre mesurée et dans la troisieme dimension la déformation est
calculée en considérant la déformation isotrope. La montmorillonite grecque présente un fort gonflement
(33 %). Le gonflement peut se développer librement dans la montmorillonite grecque grice aux smectites.
De plus, la cinétique du gonflement se présente en deux temps : la poudre de montmorillonite grecque
absorbe I'eau d'abord, entrainant un gonflement, et dans un deuxi¢me temps, I'eau ne peut plus pénétrer dans
la poudre et la saturation de l'environnement se produit. Elle montre également, aprés un cycle
d’hydratation/déshydratation, une déstructuration compléte de sa poudre. L’état du matériau passe de masses
discrétes a un état proche de la "matrice" argileuse. Cette déstructuration n’est pas observée sur Iargile verte
de Romainville. Ce phénoméne est peut-Etre provoqué par l'absorption de I'eau par la poudre. Les smectites
présentent un fort taux d'absorption et peuvent absorber une grande quantité¢ d'eau. La pression interstiticlle
peut augmenter dans I'ensemble d’agrégats jusqu'a une certaine contrainte sur les parois causant la rupture
des liaisons des agrégats.

Largile verte de Romainville présente un gonflement un peu plus faible (24,5 %) que celui de la
montmorillonite grecque. Le spectre chimique montre que I'ensemble d’agrégats est composé d'argiles
(kaolinite et illite), mais aussi de carbonates avec la présence de calcium (Ca) et de carbone (C). La
minéralogic détectée a [’échelle microscopique est donc identique a celle caractérisée a 1’échelle
macroscopique. L hétérogénéité a 1’échelle macroscopique se retrouve done a 1’échelle microscopique. De
plus, le gonflement peut étre réduit en raison de deux parameétres : (i) la présence de kaolinite et d'illite, qui
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sont des especes argileuses non gonflantes, peut empécher le gonflement, (ii) les carbonates sont connus pour
constituer une cimentation, et donc pour réduire également le gonflement. Le potentiel de gonflement mesuré
sur la poudre d’argile verte de Romainville (24,5%) est du méme ordre de grandeur que celui mesuré lors
des essais de gonflement libre a I’oedométre a I'échelle macroscopique (25%, [10]). Ainsi, le gros ensemble
d'agrégats observé a une échelle microscopique, qui compose des échantillons a I'échelle macroscopique,
présente un potentiel de gonflement similaire. La structure de 'argile verte de Romainville peut présenter une
homogénéité entre le comportement a I’échelle microscopique et le comportement a 1’échelle macroscopique.
Dans ce cas, le gonflement a 1'échelle microscopique semble étre représentatif du gonflement a 1'échelle
macroscopique.

5 Conclusions

Plusieurs cycles d’hydratation/déshydratation ont ¢t¢ effectués dans un Microscope Electronique a Balayage
Environnemental afin d'analyser les comportements de gonflement de deux argiles gonflantes dans une
hygrométrie controlée. De ces observations, nous avons montré que la composition du sol influence la
réponse du gonflement a I'hydratation. La présence de composants gonflants (smectites par exemple) semble
favoriser le processus de gonflement. La composition du sol influence aussi la cinétique de gonflement. Les
composants gonflants engendrent une adsorption d'cau importante et une lente saturation de l'environnement.
Une relation entre 1'échelle microscopique et 1'échelle macroscopique a €té observée sur la poudre d'argile
verte de Romainville. Le potentiel de gonflement mesuré a ces deux €chelles est du méme ordre de grandeur,
mettant en évidence une « homogénéité » entre ces différentes échelles. Dans la succession des échelles,
allant des feuillets a 1'échelle macroscopique, l'ensemble d’agrégats semble E&tre représentatif du
comportement gonflant de 1'échantillon. L'extrapolation a partir du comportement microscopique au
comportement macroscopique peut Etre envisagée pour la premicre fois, avec cette argile au moins.
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