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La crise climatique impose a toute la chaine de valeur du secteur de la construction d’entamer
une transition vers des pratiques plus vertueuses. Ce projet de recherche doctoral s’inscrit dans
un mouvement nécessaire d’industrialisation du domaine de la construction, qui doit s’accompa-
gner d’une baisse de son impact environnemental. Limpression 3D de mortier par extrusion se
développe de maniére spectaculaire dans les milieux académiques et industriels, dévoilant des
avancées remarquables au niveau du procédé. En paralléle, peu de stratégies existent pour la for-
mulation de matériaux adaptés a ces systemes exigeants du point de vue rhéologique, notamment
concernant des liants alternatifs. Pourtant, une des pistes les plus accessibles pour une décar-
bonation significative (> 30%) de 'impression 3D est l'optimisation des constituants et dosages
de mortiers, maximisant ainsi la résistance par unité de volume de ciment, principale contribu-
teur des émissions de gaz a effet de serre dans les mortiers. Dans ce contexte, des méthodologies
de formulation spécifiques a 'impression 3D doivent étre explorées sous le prisme de la perfor-
mance environnementale. Ainsi, cette thése propose deux solutions d’optimisation de mortiers
a tres faible teneur en ciment, pour la réduction des impacts environnementaux. La premiere ap-
proche permet d’associer un calcul d’analyse de cycle de vie contextualisé et la capacité de prédic-
tion des réseaux de neurones artificiels pour Uoptimisation multi-objectifs d’un mortier contenant
trois types d’ajouts cimentaires. La deuxiéeme approche exploite un modeéle physique d’empile-
ment granulaire pour faciliter la formulation de mortiers de type LC3 destinés a étre accélérés. Une
analyse critique sur la contribution pouzzolanique de l’argile calcinée a la microstructure, par rap-
port a son effet délétere sur la compacité globale est émise pour plusieurs gammes d’application.
Finalement, ce travail contribue a confirmer le potentiel encore peu exploré des liants ternaires et
quaternaires pour l'impression 3D bas-carbone.



Climate change is compelling the entire construction industry to adopt more sustainable prac-
tices. This thesis contributes to the ongoing industrialization of the sector, which must be concur-
rent with a reduction in its environmental footprint. Extrusion-based 3D printing is rapidly advan-
cing in both academic and industrial fields, showcasing significant technical progress throughout
the process. However, mix design strategies for materials that meet the rheological requirements
of these systems are still lacking, particularly when it comes to alternative binders. Yet, one of the
most promising avenues for achieving substantial decarbonization (over 30%) in 3D printing lies in
optimizing mortar constituents and proportions, thus maximizing strength per unit volume of ce-
ment, known to be the primary contributor to greenhouse gas emissions in mortars. In this context,
mix design procedures tailored specifically to 3D printing must be explored, with a strong empha-
sis on environmental performance. This thesis introduces two optimization strategies for mortars
with very low cement content. The first approach associates a contextualized life cycle assessment
model with the prediction abilities of artificial neural networks for the multi-objective optimization
of amortar containing three types of supplementary cementitious materials. The second approach
utilizes a granular packing model to guide the design of LC3-type mortars, destined for acceleration
with aluminium sulfates. This provides a critical analysis of the pozzolanic contribution of calcined
clay in regard to its negative effect on overall packing density across various application ranges.
Finally, this research highlights the largely unexplored potential of ternary and quaternary binders
for sustainable 3D printing.
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CHAPITRE 1

GENERALITES

Le secteur de la construction représente en 2018 35% de |’énergie finale consommée et
40% des émissions de gaz a effet de serre (GES) dans 'Union Européenne. Pour ce qui est de
la seule production du ciment Portland, la production mondiale augmente de 9% par an [9] et
représente jusqu’a 7% des émissions de gaz a effet de serre [132]. En France, le secteur de la
construction correspond a 16% des émissions de CO,. Parallelement, la construction reste 'un
des secteurs économiques les plus importants avec plus de 9% du PIB de [’'Union Européenne
et 18 millions d’emplois directs [66]. Au Québec, ce secteur représente 12.2% du PIB en 2019 en

termes d’investissements [253].

L'objectif pour la France et le Québec est d’atteindre la carboneutralité en 2050 dans le cadre
de la campagne Objectif zéro des Nations Unies, espérant ainsi limiter le réchauffement global a
1.5°C [223]. Ce plan a pour but de limiter le réchauffement climatique, et par la méme occasion
tous ces effets sur la biodiversité et les écosystemes terrestre, aquatique et marin, mais également
de contréler les colits économiques et sociaux qui y sont largement associés [260]. Dans le
contexte du secteur de la construction, un tel objectif parait difficilement atteignable étant donné
la nature des travaux du domaine de la construction, des infrastructures et du génie civil en
général. Cette nature forcément anthropocentrique nécessite de prélever, transformer et mettre
en ceuvre des matiéres premiéres naturelles, usant de procédés a fort intensité énergétique. En
prenant en compte les projections de croissance des Nations Unies qui estiment une population
mondiale de l'ordre de 8.8 a 9.9 milliards d’individus en 2050 [64], la perspective d’atteindre la

neutralité carbone nécessite une rupture avec les procédés traditionnels.

Les objectifs de réduction des impacts environnementaux nécessitent d’optimiser les moyens
et procédés a chaque étape du cycle de vie d’une structure. Ce dernier inclut ’extraction des
matieres premiéres et leur transformation, la conception, la mise en ceuvre, le transport, la
phase d’utilisation, la maintenance ainsi que la démolition et la fin de vie (réemploi, réutilisation,
recyclage et élimination). Le cadre de travail de cette quantification nécessaire des impacts est
l’analyse de cycle de vie (ACV), qui représente une aide a la décision multi-critéres et multi-étapes
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Introduction générale

ayant pour objectif de privilégier les matériaux et procédés les plus vertueux. UACV est une
méthode qui permet d’évaluer et quantifier limpact environnemental d’un produit, service ou
systéme pendant I’ensemble de son cycle de vie. Cet impact environnemental est associé a une
fonction particuliere et permet notamment la comparaison entre plusieurs produits, services
ou systémes ayant la méme fonction. Létude de toutes les étapes du cycle de vie se base sur
la collecte d’informations sur tous les flux entrants et sortants depuis U’extraction des matiéres
premieres, énergétiques et non-énergétiques, au traitement des déchets. Ces flux sont quan-
tifiés a chaque étape du cycle et influent sur des indicateurs d’impacts potentiels. Les normes
internationales 1SO 14040 et ISO 14044 favorisent une formalisation de la méthodologie et ont
démocratisé son usage [106].

Finalement, le cycle de vie d’une structure peut étre représenté par les phases Al a C4, illus-
trées sur la figure 1.1. Dans le contexte de cette these, les phases Al a A3, qui sont relatives aux
matériaux de construction, nous intéressent particulierement. Nous verrons dans ce chapitre le
fonctionnement général de I'impression 3D béton, le potentiel que ce procédé représente pour
la construction durable et les problématiques qu’impliquent chacune de ses composantes d’un

point de vue environnemental.

Utilisation
B1-B7

Construction
A4-AS

Production
Al-A3

Fin de vie Bénéfices et charges
C1-c4 -~ au-dela du systéme D

Al Ad B1 Cc1
Approvisionnement en MP Transport de construction Utilisation Déconstruction / Démolition
A2 A5 B2 2

Transport du fabricant Construction Maintenance Transport
A3 B3 c3
Fabrication Réparation Traitement des déchets
B4 c4
Remplacement Décharge

BS
Rehabilitation

B6
Utilisation de I'énergie

B7
Utilisation de l'eau

Figure 1.1| Cycle de vie d’une structure ou infrastructure, de l'extraction des matiéres premieres (MP) a la
fin de vie [164]

En évaluant les pistes prometteuses en matiére de progression vers la carboneutralité, nous
voyons que la nature du secteur de la construction nécessite de mobiliser des économies de
matieres et d’énergie a chaque étape du processus. Cela passe inévitablement par une évolution
de la conception vers une architecture centrée sur la performance énergétique et la frugalité
structurelle [181]. Ainsi, une palette de nouvelles méthodes constructives permettent de tirer le
meilleur parti de ces nouvelles considérations environnementales, encore que le bénéfice que
procure ces procédés sont nécessairement a évaluer projet par projet, sachant que la pertinence
des techniques digitales tend a augmenter drastiquement avec la complexité de la mise en ceuvre
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[5].

Parmi ces modes constructifs, le plus répandu est celui qui met en forme des mortiers. Depuis
'année 3000 avant Jésus-Christ, les Egyptiens, les Chinois et les Mayas construisent a partir de

chaux servant de liant a magonner, de stabilisateur pour des sols ou bien pour composer des blocs

de calcaire ré-agglomérés (figures 1.2a et 1.2b) [324, 339].

a. Temple de Karnak, Luxor - Photographie Banja- b.Grande muraille de Chine (utilisation de
Frans Mulder chaux pour la restauration durant la dynastie
Ming) - https://theconstructor.org/case-study/

the-great-wall-of-china-construction/79208/

Figure 1.2| Exemples de constructions antiques usant de chaux hydraulique

La grande innovation pour ce type de construction a été l'invention du ciment Portland
par Louis Vicat en 1818. Son amélioration par Joseph Aspdin en 1824, 'accélération de son
industrialisation dans la seconde moitié du XIXe™® siécle et I'invention du béton armé en 1852
par Frangois Coignet, ont permis l'aboutissement de la technologie mais depuis les méthodes de
mise en ceuvre ont peu évolué. La transformation du secteur de la construction doit s’inspirer
maintenant des autres industries dont la productivité a augmenté de maniére exponentielle
depuis l'introduction des principes de l'industrie 4.0. Ces technologies reposent sur la gestion de
données pour supporter la prise de décision en temps réel, mais aussi sur 'automatisation des
taches, la modélisation ou la mise en place de l'intelligence artificielle. La fabrication additive est
’un des procédés nouveaux apparus dans l'industrie, initié dans les années 1980 et consistant a
créer des piéces volumiques par ajout de matiere couche par couche. Avec le développement de
lautomatisation, de la modélisation 3D et des systemes de contréle-commande, la fabrication
additive connait un rapide essor, notamment pour le prototypage mais aussi dans la production
de pieces de petites séries ou de formes complexes. Les matériaux applicables a cette technolo-
gie, initialement des polymeéres, sont maintenant nombreux : plastiques, céramiques, métaux.
Récemment, 'impression 3D a fait son entrée dans le domaine de la construction, exploitant les

propriétés rhéologiques et physicochimiques des matériaux cimentaires [150].
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VERS UN NOUVEAU MODE DE CONSTRUCTION DIGITALE : LIMPRES-
SION 3D

La technologie qui nous intéresse est le robocasting [42] qui consiste a déposer un filament
continu de béton extrudé a travers une buse suivant un parcours modélisé a l'avance. Cette
méthode est plus communément désignée par impression 3D béton. Selon Mordor Intelligence,
ce secteur devrait enregistrer un taux de croissance annuel composé de 65%, stimulé par 'urba-
nisation accélérée et 'laugmentation des investissements dans les infrastructures, notamment en
Asie-Pacifique et en Europe.

Lafigure 1.3 montre un exemple d’une installation permettant d’imprimer une structure en bé-
ton, composée d’un poste de contréle, un malaxeur, une pompe, un robot et une téte d’extrusion.
Dans la construction, 'immense majorité des projets sont des prototypes, empéchant le recours a
des modeéles de conception standardisés. De plus, la pénurie de main-d’ceuvre qualifiée, amenée
a s’intensifier, diminue la productivité tout en amplifiant les risques d’accidents et les défauts de
fabrication. Nous détaillons dans cette section le principe du procédé d’impression 3D, ainsi que

ses principales implications et utilités.

Articulated Robot ABB IRB 8700
ABB IRB 6620
.

Concrete stirring unit
Concrete Preparation Unit  (secondary mixing) Printing Head
. 1 .

a. Cellule d’impression 3D usant d’un robot industriel 6 b. Schéma du procédé XtreeE [161]
axes - https://xtreee.com/

Figure 1.3| Illustration d’un systéme d’impression 3D béton

DESCRIPTION DU PROCEDE D’IMPRESSION 3D

La technologie d’impression 3D béton développée ces derniéres années est un vecteur
d’automatisation des modes constructifs qui permet d’augmenter la productivité. En déposant
la matiére de maniére sélective, la flexibilité architecturale est importante et les formes sont
aisément programmables afin d’adapter les structures aux besoins réels, avec une résolution fine.
En particulier, la fabrication additive permet de prévenir 'utilisation de coffrages, dont le colt
peut étre important, notamment pour des piéces complexes et non-destinées a la fabrication en

série.

Le procédé consiste a extruder du béton a I’état frais a travers une conduite dont le parcours
est modélisé a 'aide d’un ordinateur. Contrairement a l'impression 3D de polymeres, qui repose
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de maniere primordiale sur le chauffage de la conduite entrainant une fusion du matériau, I'im-
pression 3D béton s’appuie sur le controle des propriétés intrinséques du béton a l’état frais. Un
systeme d’impression classique comporte généralement un malaxeur, une pompe, un systéme ro-
botique qui peut étre un portique (3 axes cartésien) ou un bras (4 a 6 axes articulés) ainsi qu’une
téte d’extrusion qui inclut ou non des dispositifs de dosage et d’adjuvantation. Ainsi on peut dif-
férencier deux principales catégories de préparation du béton avant le passage dans le systéme
d’acheminement jusqu’a la téte. D’une part, le malaxage par gachée, généralement effectué dans
un malaxeur rotatif classique. Les constituants du béton sont mélangés pour constituer un volume
important qui est transféré dans un réservoir en attente d’étre pompé jusqu’au systéme d’extru-
sion. Dans ce cas, le matériau doit présenter un temps ouvert contr6lé et constant, afin d’éviter
le blocage de la pompe. Il est généralement agité durant tout Uintervalle entre le malaxage et le
pompage pour casser les phénomenes de floculation et de formation des hydrates dans la période
dormante. L'autre paradigme consiste a malaxer le matériau en continu. Cela permet de s’affran-
chir des contraintes de structuration du matériau et de garantir que son age soit toujours le méme
en sortie de buse. Cette approche nécessite un systéme de dosage en continu des matieres solides
et liquides, souvent intégré a une pompe. Dans ce cas de figure, le temps et I’énergie de malaxage
sont moins contrdlés et la possibilité de réaliser un test rhéologique de contréle qualité est ré-
duite. Ce procédé est représenté sur la figure 1.4, qui souligne 'importance de ’homogénéisation
des solides et du dosage des liquides.

Production phase Pumping phase Printing phase

>

Y

/> Stage 1 Stage 2

Dry mix Wet mix

Cement
Aggregates

Figure 1.4]| Schéma d’un systeme de malaxage continu [350]

Globalement, les deux approches font face aux mémes problématiques du point de vue du ma-
tériau. Le malaxage doit respecter une énergie et un temps suffisants afin d’assurer ’lhomogénéité
du matériau composite. Apres le malaxage, le béton doit observer une faible viscosité dynamique
et un faible seuil de cisaillement, contrainte limite a partir de laquelle le matériau se liquéfie. Il
peut donc étre pompé dans un tuyau relié a la téte d’impression. Lors de cette étape, les pertes de
charges sont concentrées a l'interface entre le matériau et la surface intérieure du tuyau, désignée
comme la couche de lubrification [265]. En sortie de buse, le béton doit présenter un seuil de ci-
saillement optimal, assez important pour supporter le poids propre du cordon, mais limité pour
éviter les défauts d’extrusion (fissuration, déchirement, discontinuité) illustrés sur la figure 1.5. Les
contraintes auxquelles le matériau est soumis a ce moment précis dépendent également de para-
meétres procédé tels que la vitesse et 'angle de déposition ou la stratégie de pressage du cordon.
Apres la déposition, le cordon doit présenter une augmentation de son seuil de cisaillement et de
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sa rigidité, afin de supporter le poids des couches successives, qui dépend la aussi de variables
procédé (largeur des couches, temps entre couches, élancement de la structure, etc). Les spécifi-
cités des bétons d’impression 3D, ainsi qu’une revue de littérature des moyens de caractérisation
a différentes étapes du procédé sont plus amplement explicitées dans la section 2.2.

| W

-
~

a. Exemple d’extrusion présentant un phénomeéne de dé- b. Exemple de conséquence
chirement du cordon - ETS d’une impression 3D réalisée
avec un matériau inadéquat -

ETS

M

357 -5

c. Exemple d’un matériau adéquat pour 'impres- d. Mur a double courbure imprimé avec un maté-
sion 3D - ETS riau adéquat - ETS

Figure 1.5| Exemples de défaut d’extrudabilité (a et b) d’un cordon imprimé d{i a un seuil de cisaillement
trop élevé en sortie de buse. Exemples d’'un matériau adéquat (c et d)

Il est important de noter que deux concepts principaux dominent la technologie d’impression
3D béton. D’une part le systétme monocomposant (1K ou one-stage) et d’autre part le systéme
bicomposant (2K ou two-stage). Le premier consiste a pomper, extruder et empiler des couches
de matériau sans ajout extérieur a la formulation. Dans ce cas, la capacité de mise en forme et la
structuration repose uniquement sur la cinétique chimique interne du matériau. Cela implique
des contraintes rhéologiques plus importantes car le matériau doit étre a la fois pompable,
extrudable et constructible dans la méme temporalité. Ce procédé est plus adapté pour un
systeme de malaxage en continu, c’est-a-dire un systéme qui contient une arrivée de premix
(ciment et sable) et une arrivée de liquide (eau et superplastifiant) et qui posséde un contréle
précis de l'introduction de ces composants dans un systeme de malaxage qui envoie par la suite
le mélange dans une pompe a destination de la téte d’extrusion.
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Quant a lui, le systeme bicomposant repose sur 'accélération du béton dans la téte d’extrusion.
Cela permet d’effectuer des gachées a faible taux de structuration et faible seuil d’écoulement en
comptant sur l'accélération chimique du ciment pour la capacité de mise en forme et la construc-
tibilité. Ainsi, le risque d’enjeux liés a la pompabilité est drastiquement réduit car le béton peut
étre saturé en superplastifiant. De plus, le taux de structuration exponentiel du matériau en sortie
de buse, supérieur a un matériau 1K d’un ordre de grandeur, permet une meilleure flexibilité
d’impression. Cela permet par exemple de profiter de la capacité d’un robot 6 axes a orienter son
outil dans toutes les directions, autorisant alors 'impression sur une surface non-planaire, la ou
un matériau 1K ne supporte généralement pas les efforts liés a la gravité lors de 'empilement des
couches. Néanmoins, il est nécessaire pour ce procédé de disposer d’une technologie spécifique
adaptée qui permet de doser l'ajout d’accélérateur de maniere tres précise a Uintérieur de la téte
d’extrusion. Lacquisition d’un tel systeme représente un colt important et peut étre un frein a
son utilisation. Dans ce contexte, il est intéressant d’étudier les deux axes de formulation pour
développer des solutions de réduction de 'impact environnemental de ces matériaux adaptées
aux deux dispositifs.

Finalement, ces procédés, en plus de fournir plus de liberté architecturale, possedent un fort
potentiel de réduction de l'utilisation de matiéres premieres via 'absence de coffrage et les possi-
bilités d’optimisation topologique structurelle [5], notamment pour des structures complexes. Les
figures 1.6 et 1.7 illustrent les possibilités offertes par 'impression 3D. Dans ces cas-|3, les écono-
mies de poids, qui constituent globalement des économies de béton, sont chiffrés a plus de 50%.
Avec des méthodes de construction conventionnelles, des coffrages uniques, une épaisseur de pa-
roi plus importante ainsi qu’une main d’ceuvre plus élevée auraient été requis.

Figure 1.6| Poutre renforcée optimisée topologiquement grace a l'impression 3D d’argile présentant une
réduction du poids estimée a 48% par rapport a une poutre classique [198]
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Figure 1.7| Dalle optimisée topologiquement permettant une réduction du poids de la structure allant jus-
qua70% [142]

Bien que ces projets présentent des économies de matiéres ponctuelles lors de la fabrication,
les impacts environnementaux sont distribués sur tout le cycle de vie, si bien que la réduction du
poids des structures n’entraine pas automatiquement une réduction des impacts. Selon les émis-
sions engendrées par les procédés digitaux et les matériaux sur-mesure, ou bien la durée de vie
possiblement réduite par rapport a du béton coulé, la rentabilité environnementale peut étre dé-
battue. Nous verrons au long de ce manuscrit les éléments clés quant du cycle de vie d’une struc-
ture imprimée, ainsi que les moyens de limiter les impacts environnementaux. Nous introduisons
succinctement dans la section suivante, les considérations de I'impression 3D du point de vue du
matériau, afin d’identifier les problématiques majeures qui seront traitées dans ce manuscrit.

UN MATERIAU SUR-MESURE

Le béton appartient a la famille des matériaux cimentaires, granulaires polydisperses. Ces
matériaux sont composés de particules de ciment, d’ajouts cimentaires et d’eau, formant une pate
plus ou moins liquide qui durcit au cours du temps, permettant de figer une matrice granulaire.
La composition chimique du ciment et des granulats ainsi que leur morphologie varient en
fonction de la disponibilité locale des matieres premieres. Les deux caractéristiques d’intérét
principale des matériaux cimentaires sont d’une part leur capacité a transitionner d’un état
de fluide visqueux a un pseudo-solide a l’état frais, et d’autre part leur capacité a développer
une microstructure au repos. Cela les place dans la catégorie des fluides a seuil a caractere
thixotropique. Pendant longtemps, la caractérisation mécanique des matériaux cimentaires
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s’est divisée en deux champs distincts. Le premier s’intéresse a ’état durci et considere donc les
propriétés de résistance, de module élastique, de perméabilité, de fissuration ou de fluage [154].
Le deuxieme champ s’intéresse a |’état frais, plutot dans un cadre de rhéologie d’une suspension
granulaire non-newtonienne. Alors que la transition d’un état a l'autre est relativement lent dans
la construction conventionnelle, elle est beaucoup plus rapide et d’importance premiére dans le
cadre de 'impression 3D et il est important de la caractériser afin de garantir la constructibilité.
Cette transition se produit lorsque le seuil de cisaillement du béton atteint les 8-10 kPa et
implique des comportements de rupture différents en-dessous et au-dessus de cette valeur.
La structuration compléte d’un matériau d’impression 3D est représentée sur la figure 1.8 qui
souligne d’une part la transition d’un régime de rupture vers l'autre, et d’autre part la fin du temps
ouvert (début de la prise) qui signifie une forte progression de la résistance jusqu’a des dizaines
de jours. Dans le cas de I'impression 3D, la fenétre qui nous intéresse particulierement est celle
du tres jeune age, c’est-a-dire de 0 a 2h.

Seuil puis
Résistance Transition Fin du
d'états temps ouvert

100 MPa

10 MPa
1 MPa

100 kPa
10 kPa
1 kPa

100 Pa

10 Pa

10-100s 2-120 min 3h - 28 jours Log(Temps)

Malaxage Déposition Construction Cure
1°T€ couche

Figure 1.8| Evolution de la contrainte de cisaillement 7 d’un mortier. 7y est le seuil de cisaillement initial,
Rihix €st le taux de structuration dans les premiéres secondes aprés le malaxage, Apix est le taux
de structuration dans la période dormante

Ces propriétés rhéologiques et cet aspect dépendant du temps sont plus amplement décrits
dans le chapitre 2. L'objet de la présente section est plutot de mettre en lumiere la problématique

environnementale qu’implique l'impression 3D au niveau du matériau.

La calcination de calcaire argileux ou schisteux comme matériau liant naturel remonte a l'an-

tiquité. Le ciment artificiel que nous connaissons aujourd’hui prend ses racines dans les décou-
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vertes de Louis Vicat en 1818, puis de Joseph Aspdin (brevet de 1824). La majorité du ciment pro-
duit aujourd’hui est du ciment Portland, dont la part réactive est formée de 80% de pierre calcaire
et de 20% d’argile. Le mélange est broyé, calciné a 1450°C et refroidi pour former le clinker. Ce
dernier est constitué de quatre principales phases cristallines :

— Alite: Silicate tricalcique (Ca3SiOs ou C3S).

—  Belite: Silicate bicalcique (Ca25i04 ou C5.5).

—  Aluminate : Aluminate tricalcique (Caz AloOg ou C3 A).

—  Ferrite : Ferro-aluminate tétracalcique (CagAls FesO1g ou C4AF).

Afin d’éviter une prise flash, le clinker est cobroyé avec 5% de gypse pour former le ciment
de type Portland. Ce dernier est un liant hydraulique qui réagit avec 'eau pour former un hydrate
stable solide avec un ratio molaire CaO/SiOs inférieur a 3.0 appelé phase C-S-H, principal respon-
sable dela solidification de la phase cimentaire [131]. Lors de la fabrication du clinker, les minéraux
sources subissent une calcination qui entraine la réaction suivante (équation 1.1) [131]:

3CaCO3 + Si0y — CazSiOs + 3CO, 1.1

Cette réaction est appelée décarbonatation et émet 60 a 70% des émissions de gaz a effet
de serre pour la production du ciment [47, 1, si Pon considére une méthode séche dans un
four rotatif équipé d’un pré-calcinateur. La demande en énergie de la calcination représente 30
a 40% des émissions et a atteint une efficacité énergétique globale importante (63 a 80%) [250].
La production de ciment représente 36% des émissions liées a 'industrie de la construction et
8% du total des émissions de gaz a effet de serre anthropogéniques [209]. De plus, la trajectoire
d’augmentation de la production de ciment est constante, comme le montre la figure 1.9 et
amenée a le rester [43]. Ainsi, 'impact carbone de la production d’une tonne de béton varie de
0.08 a 0.32 tonnes de CO,-eq en fonction de sa classe et de sa résistance [249] mais plus de 70%
provient de la production de ciment [208].

Finalement, nous constatons que la majorité des impacts environnementaux pour les bétons
(traditionnels et digitaux) provient de la production de ciment Portland. Nous observerons dans
le chapitre suivant qu’il est présent en proportion accrue dans les matériaux d’impression 3D pour
les propriétés rhéologiques et la robustesse qu’il confere dans les procédés d’impression 1K et 2K.
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Figure 1.9| Evolution des émissions de gaz a effet de serre de la production de ciment : Valeurs absolue et

relative de 1960 a 2016 [43]

ENONCE DES PROBLEMATIQUES

Ce chapitre introduit le travail de revue de la littérature scientifique, ainsi que les propositions

de méthodes d’optimisation de matériaux d’impression 3D présentés dans les chapitres suivants.

Ainsi, en ayant relaté le fonctionnement du procédé, et notamment les différences qui peuvent

exister en termes de paradigmes (malaxage continu/gachées, extrusion mono/bicomposant),

nous pouvons déceler plusieurs problématiques qui affectent particulierement la formulation de

mortiers d’impression 3D a faible empreinte écologique::

20

Premierement, l'impression 3D comporte des spécificités rhéologiques uniques, qui
impliquent une redéfinition des régles de formulation des matériaux cimentaires. Ces spé-
cificités ainsi que les leviers de formulation correspondant sont explicités dans la section
2.2,

Deuxiemement, le ciment Portland, principal contributeur des impacts environnementaux
dans les bétons, est voué a étre remplacé par des alternatives davantage respectueuses de
’environnement, dans le cadre de la campagne Objectif Zéro des Nations Unies. La section
2.4 présente un inventaire exhaustif de ces solutions et ce qu’elles impliquent du point de
vue de la formulation pour des objectifs rhéologiques et mécaniques spécifiques.
Troisiémement, ce nouveau paradigme de matériaux sur-mesure implique des méthodes de
formulation qui performent malgré de nombreux objectifs et de nombreuses variables indé-
pendantes. Nous recensons dans le chapitre 3, les différentes classes de méthodologies de
formulation afin de cibler les améliorations potentielles, notamment dans le cadre de I'im-
pression 3D pour la construction durable.
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OBJECTIFS ET DEROULE DU MANUSCRIT

Habert et al. [125] font état de cing pistes majeures pour la réduction des impacts dans le
secteur de la construction : 1) la substitution du ciment, 2) l'optimisation des mélanges, 3) la
réduction des déchets, 4) ’éco-conception (notamment Poptimisation structurelle) et 5) 'lamélio-
ration des procédés dans la chaine de valeur de la production des matériaux cimentaires. Ainsi, il
est essentiel, pour atteindre les objectifs climatiques du domaine de la construction, de réduire
les volumes de matiéres premieres utilisés, ainsi que de minimiser les impacts environnementaux
des matieres qui sont effectivement utilisées. Le développement de 'impression 3D s’inscrit dans
les objectifs 3 et 4, mais nécessite des avancées majeures dans les objectifs 1 et 2. Ce dernier
point constitue l'objectif principal de cette thése qui est de réduire la quantité de ciment et
donc 'impact environnemental des bétons d’impression 3D. Il faut préciser que les mortiers
d’impression doivent étre trés réactifs pour une prise trés rapide et sont par donc essence trés
chargés en ciment (clinker). Pour atteindre cet objectif, nous jugeons qu’il est important de
proposer des méthodologies de formulation destinés aux matériaux bas-carbone, ou plutét
éco-efficaces, qui soient reproductibles avec des matiéres premiéres locales et des tests
de caractérisation personnalisables. Cette notion d’éco-efficacité, centrale dans cette thése,
caractérise 'impact environnemental par unité de résistance en compression, ce qui permet de

comparer des matériaux de classes de résistance différentes.

Une premiére approche d’optimisation multi-objectifs, faisant usage de réseaux de neurones
artificiels, a été introduite dans le cadre du doctorat de Vasileios Sergis [287] a VETS. Elle a été
appliquée de maniére prometteuse a des mortiers d’impression 3D haute-performance dans le but
de maximiser la pompabilité a 15 min, la constructibilité a 90 min et la résistance en compression
a 28 jours. Nous choisissons de reprendre cette méthodologie en apportant plusieurs éléments
(explicités en détails dans la section 4.3 :

—  Ajouter un critére environnemental, c’est-a-dire un objectif de minimisation de 'impact car-
bone, en considérant un modéle ACV contextualisé au Québec et en France;

—  Revoir les criteres d’imprimabilité jugés peu représentatifs du systéme d’impression dispo-
nible a VETS;

—  Appliquerla méthodologie a un mortier quaternaire avec des variables indépendantes conti-
nues, avec le défi de prendre en compte la rhéologie plus complexe due a l’'ajout d’argile cal-
cinée.

Cette méthodologie implique de disposer d’un modele d’analyse de cycle de vie permettant
de quantifier 'impact de mélanges aléatoires. Nous commengons donc par effectuer une analyse
de cycle de vie contextualisée pour deux raisons. Premiérement nous souhaitons justifier le
choix de privilégier la catégorie des émissions de gaz a effet de serre. Il est alors essentiel de
s’assurer que, dans le contexte de notre étude, notre solution de substitution présente des scores
raisonnables dans d’autres catégories d’impacts. Deuxiemement, nous jugeons essentiel d’ap-
pliquer une estimation précise de ces émissions servant de fonction objectif pour 'optimisation.
En effet, de nombreux auteurs agregent des estimations d’empreintes carbone issues d’études
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impliquant des limites différentes, des localisations différentes, des bases de données variées
ou des méthodes de calcul diverses. En considérant plutot des parameétres de quantification
contextualisés et identiques pour tous les constituants du mortier, les résultats de 'optimisation
reflétent plus fidélement la réalité. La démarche d’optimisation est mise en oeuvre a 'ETS. Les
essais préliminaires d’impression sont réalisés avec un systéme 1K a gachées disponible du
01/09/2022 au 23/03/2023. Cependant, ce dernier étant voué a étre remplacé par un systeme 2K a
gachées au cours du doctorat, loptimisation a pour objectif de formuler un mortier 1K adapté a
un systéeme de malaxage-pompage continu disponible a ’ENPC et considéré comme davantage
compatible avec la technologie 1K.

Par la suite, aprés avoir obtenu des résultats satisfaisants pour cette démarche d’optimisa-
tion, une deuxiéme approche est sélectionnée, toujours dans le but de formuler des mortiers
d’impression 3D éco-efficaces et hautement substitués. Cette fois-ci, le choix est porté sur une
méthodologie d’optimisation de 'empilement granulaire portée par 'ENPC [30] et destinée a
un systeme d’impression bicomposant. En effet, un systéme XtreeE ( ) est
installé a PETS a partir d’avril 2023 et opérationnel en aoiit 2024. La décision de considérer, par
rapport a la premiére approche, une méthodologie différente pour un procédé différent est due
a deux raisons principales. D’une part, la premiére approche est multi-matériaux et multi-tests.
La reproduire pour un matériau différent (2K) et avec des objectifs différents (temps ouvert, seuil
de cisaillement en sortie de malaxeur, réactivité avec un accélérateur) aurait apporté peu de
nouveauté en termes de méthodologie de formulation. D’autre part, le but étant de confirmer
Pimprimabilité des matériaux optimisés, le choix du procédé est nécessairement contraint par
la disponibilité des équipements. Dans notre cas, l'installation d’un systéme bicomposant a
VETS, particuliérement adapté a ce type d’optimisation granulaire, a justifié la direction de la
deuxiéme approche. Cette derniere consiste a maximiser la compacité du squelette granulaire
afin de bénéficier a plusieurs composantes de 'impression 3D, de Uimprimabilité a application.
Les motivations de cette stratégie sont plus amplement explicitées dans la section 5.1.1.

Ainsi, le déroulé du manuscrit est le suivant.

—  Dans le chapitre 2, nous décrivons la physique des matériaux d’impression 3D et les moyens
de caractérisation qui existent a ce jour. Egalement, une revue exhaustive des alternatives
au ciment Portland pour ’'impression 3D est effectuée et une solution particulierement pro-
metteuse est approfondie.

—  Dans le chapitre 3, nous réalisons un état de l'art des méthodologies de formulation appli-
quées aux bétons et plus spécifiquement a 'impression 3D, dans le but de justifier les ap-
proches choisies.

—  Dans le chapitre 4, la méthodologie de la premiere approche est d’abord exposée. Puis les
outils impliqués dans l'optimisation sont décrits, c’est-a-dire le modéle ACV paramétrique,
la base de données expérimentale constituée a 'aide d’un plan d’expériences optimal, et les
réseaux de neurones. Les résultats de l'optimisation ainsi que les enseignements du point de
vue du matériau bas-carbone sont finalement exposés.
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—  Dansle chapitre 5, 'approche d’optimisation d’empilement granulaire pour les formulations
bicomposant est d’abord décrite. S’ensuit la caractérisation précise des matériaux utilisés et
les résultats de maximisation de [’éco-efficacité de mortiers bicomposants.

—  Danslechapitre 6, les principales conclusions sont présentées et un bilan des résultats trans-
verses, notamment les recommandations de stratégies d’optimisation en fonction des ma-
tériaux et des procédés, ainsi que les effets de l'argile calcinée sur les propriétés a l’état frais
et durci sont rapportés.

Finalement, cette thése prétend a constituer un travail original pour plusieurs raisons. Avant
tout, nous nous intéressons a un nouveau type de liant alternatif qui est encore peu étudié dans le
cadrede l'impression 3D, notamment du point de vue de laformulation. De plus, nous introduisons
une méthode d’optimisation pour un matériau 1K, prenant pleinement en considération l'impact
environnemental. D’ailleurs, nous verrons que ce dernier est peu caractérisé dans les contextes
franco-québécois, et proposons donc une analyse environnementale poussée impliquant des ana-
lyses de sensibilité et I’évaluation de potentiels transferts d’impacts. Finalement, une deuxiéme
approche, basée sur une optimisation purement physique est explorée pour l'application de ce
liant alternatif a la technologie 2K, pour laquelle il existe pour 'instant peu de littérature.
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CHAPITRE 2

L'objectif de ce chapitre est d’établir une revue des différents matériaux qui ont été appliqués
a Uimpression 3D grande échelle. Dans un premier temps, une revue exhaustive des études ACV
appliquées au procédé d’impression 3D nous permet de décrire son potentiel environnemental
(section 2.1). Ensuite, il est nécessaire d’expliciter succinctement le comportement mécanique de
mortiers de ciment Portland a [’état frais (section 2.2). Par la suite, nous faisons état des analyses
de cycle de vie appliquées a des mortiers d’impression 3D, afin de mettre en lumiére la probléma-
tique environnementale (section 2.3). Finalement, ce qui nous intéresse est principalement ’état
des lieux des matériaux d’impression 3D disponibles dans la littérature scientifique, et particulie-
rement ceux présentant des forts potentiels de réduction des impacts environnementaux (section
2.4). L'accent est mis sur les solutions basées sur l'ajout de quantités significatives d’argiles calci-
nées dans les mortiers d’impression 3D, ce qui fait l'objet de cette these.

POTENTIEL ENVIRONNEMENTAL DE LIMPRESSION 3D

Les émissions de GES relatives au batiment peuvent se découper en deux sections :

—  Lecarboneintrinseque lié a la construction et déconstruction de la structure. Cela comprend
donc les choix de conception, de matériaux, de mises en oeuvre et de déconstruction et re-
présente jusqu’a 40% des émissions pour un batiment chauffé au gaz naturel [110] au Qué-
bec. En France, cette ensemble construction/déconstruction génere 60% des GES [17]. Cette
valeur est fonction des différentes réglementations nationales pour 'encadrement de la per-
formance énergétique des batiments.

—  Le carbone opérationnel, c’est-a-dire les émissions liées au fonctionnement du batiment (le
chauffage, la climatisation, I'éclairage, etc.).

Bien que les possibilités offertes par les méthodes de construction digitale influent grande-
ment sur la phase de fonctionnement du batiment par le biais de structures creuses, plus légeres,
ou de formes plus complexes favorisant la circulation de lair, la présente section s’intéresse
a la quantification de I'impact environnemental lors de fabrication, ce qui est compris dans la
premiére des catégories d’émissions citées (phases Al a A5 sur la figure 1.1). Néanmoins, le sujet
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sera traité brievement car il ne constitue pas le coeur du travail de theése.

L'analyse de cycle de vie permet de quantifier et comparer les impacts environnementaux de
plusieurs stratégies de construction, de l'acquisition des matieres premiéres au transport sur site
des structures produites. Malgré les nombreuses avancées technologiques, le domaine de l'im-
pression 3D béton fait toujours l'objet de débats quant a sa rentabilité environnementale et éco-
nomique. Généralement, les comparaisons entre la construction conventionnelle et 'impression
3D se focalisent sur deux principales composantes de la phase de construction. D’une part, il est
important de quantifier la consommation de ressources et d’énergie associée au nouveau procédé
en lui-méme (section 2.1.1). D’autre part, les économies de matiéres et la flexibilité architecturale
et de prototypage doivent étre évaluées en termes d’empreinte écologique (section 2.1.2). On ne
s’attardera pas ici sur 'intérét environnemental que représente 'absence de coffrage lié a la tech-
nologie 3D, qui pourtant est trés important mais a mettre en regard de la structure étudiée. On
estime en effet que de 35% a 70% des déchets de chantier sont dus aux déchets de bois, c’est a
dire essentiellement les coffrages [123].

EFFICACITE DU PROCEDE

Lefficacité environnementale du procédé d’impression 3D béton peut étre évaluée en deux
phases, qui sont la production de la cellule d’impression et la consommation énergétique
opérationnelle. Ces deux éléments peuvent ainsi étre comparés a une méthode de fabrication
plus conventionnelle. Pour cette derniere, il est admis que la grande majorité des émissions de
GES proviennent du matériau utilisé, la méthode de mise en oeuvre constituant moins de 1% de
’impact total de la structure considérée, que ce soit pour la préparation du matériau [160, 218],
ou sa mise en forme [132, ]. Sur tout le cycle de vie d’une structure, comprenant les phases
d’utilisation et de fin de vie, le matériau contribue a plus de 80% [270]. Néanmoins, la question
est posée pour le nouveau procédé d’impression 3D. De nombreux auteurs se sont penchés sur la
consommation électrique de procédés de fabrication additive [97, 133]. Cependant, Uefficacité du
procédé d’impression 3D béton est a évaluer de maniére indépendante en raison de la spécificité
du matériau et de ’échelle du systeme.

Une variété importante de procédés de fabrication additive existe. Si l'on se concentre sur le
procédé d’extrusion de béton, de la méme maniere, une diversité de cellules d’impression existe,
mais comporte généralement les mémes éléments fonctionnels : une station de commande, un
malaxeur, une pompe et un robot (figure 1.3b). La figure 2.1 présente l'inventaire de cycle de vie
d’un procédé d’impression, excluant le béton en lui-méme [266]. Cela illustre une décomposition
possible des procédés liés a limpression 3D dans le référentiel de 'analyse de cycle de vie, chaque
cellule représentant un élément du procédé, situé dans un contexte géographique donné (GLO
pour global ou mondial, ou FR pour France par exemple).
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Figure 2.1| Inventaire de cycle de vie d’un procédé d’impression 3D [266]

Kuzmenko et al. [162] expriment une unité fonctionnelle représentant un volume de béton im-
primé, et 'impact associé (équation 2.1), ce qui associe un impact lié au volume de matériau a un
impact lié a la temporalité du procédé.

yJ—
I __proc/h_ 2.1
mat/m® T 3660179

Ou I,,,5 représente 'impact total d’'un métre cube imprimé, I,,.,. 'impact du procédé associé,

Im3 = Imat + Iproc =

V la vitesse d’impression (m/s) et S la section du cordon (m?). Ainsi, lanalyse effectuée pour le
procédé considere les hypothéses suivantes :

—  Le score de changement climatique du mix électrique est la moyenne mondiale estimée a
0.75 kg CO,-eq/kWh.

—  Lapuissance nécessaire pour déplacer le bras robotique articulé (1 tonne) est de 1 kW.

—  Ladurée de vie du robot est fixée a 30000 h de fonctionnement.

—  Lavitesse du robot a une influence négligeable sur la consommation électrique.

—  Une augmentation claire de la puissance nécessaire pour agiter et pomper le matériau est
observée lorsque le débit augmente.

Limpact de fonctionnement du bras robotique est donc évalué entre 1.8 et 2 kg CO,-eq/h,
ce qui constitue seulement 5% de I'impact total d’un métre cube de béton (300 kg CO,-eq/m?)
imprimé a 10 cm/s). Il ressort que le parametre de premier ordre est la résolution d’impression
(figure 2.2), étant donné que la durée d’impression en dépend directement. En considérant une
consommation électrique de 3 a 5 kWh pour toutes les composantes du procédé, Roux et al. [266]
indiquent que ce dernier représente 5% des émissions de GES, mais plus de 76% de I'impact dans
la catégorie déplétion des ressources minérales et métalliques, ce qui est non-négligeable. Dans la
majorité des catégories d’impact, 'activité prépondérante dans le cadre du procédé est la station
de commande, notamment le contréleur du robot qui concentre les pieces électroniques les plus

avancées.
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Figure 2.2| Variation du score de changement climatique du procédé d’impression 3D en fonction de la ré-
solution du cordon [162]

Si ’'on se concentre sur 'lempreinte carbone, la part du procédé peut atteindre des proportions
importantes lorsque des matériaux bas-carbone tels que de la terre (77%) [ 18] ou de la bauge (83%)
[2] sont utilisés. Cependant, pour des matériaux plus communs, tel que le béton de ciment Port-
land, la contribution du matériau a 'empreinte carbone d’une structure s’éléve a plus de 80-95%
[161, ]. Dans ce cas-la, une piste majeure pour la réduction des émissions de la construction

digitale est la formulation de matériaux bas-carbone [109, ].

POTENTIEL D’ECONOMIE DE MATIERE

Flatt et al. [109] introduisent une équation qui résume les principales considérations du point
de vue environnemental pour le matériau d’impression 3D (figure 2.3) :

* Low clinker & alternative binders
* Paste volume reduction * Reduced waste
* Recycled materials * Reusability

h /

fEmbedded Oz y Total Volume
Unit Volume

* Structurally informed shapes

Environmental
Impact of Concrete
Per Year Service

Service Life

¢ Durability
* Design for reuse

Figure 2.3| lllustration des principaux facteurs d’impact environnemental d’une structure [109]

Dans cette relation, le procédé d’impression 3D intervient dans la réduction potentielle de
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matiere utilisée. La plupart des études ACV réalisées dans le but d’évaluer les gains en termes de
matiére ou d’écologie considérent des unités fonctionnelles différentes, qui peuvent étre un mur
a double courbure, une dalle optimisée, ou une colonne, remplissant une fonction précise.

Ainsi, Agusti-Juan et al. [6] avancent un chiffre de 33% de réduction d’émissions de GES dans
un scénario favorable de construction d’un mur courbe (complexité accrue) avec une technique de
fabrication additive de moules en treillis (figure 2.4).

Figure 2.4| Illustration du procédé de construction digitale de moule en treillis (mesh mold) comparé a une
méthode conventionnelle en termes d’empreinte écologique [6]

En concevant des planchers funiculaires non-renforcés sollicités seulement en compression
Ranaudo et al. [255] rapportent une économie de 50% de béton par rapport a une dalle tradition-
nelle d’épaisseur 200 mm. Quant a eux, Meibodi et al. [205] constatent une économie de poids de
70% pour une dalle dont ’épaisseur varie en fonction des contraintes attendues, par rapport a une
dalle standard pleine de 240 mm d’épaisseur, comme illustré sur la figure 2.5.

a. Simulation par éléments finis des efforts appliqués a une b. Dalle optimisée fabriquée par une méthode hybride
dalle posée surun muren S d’impression 3D, de béton fibré projeté et de coulage

Figure 2.5| Exemple de dalle dont I’épaisseur est optimisée en fonction du champ de contraintes - ETH Zu-
rich [205]
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Ainsi, pour les dalles, qui absorbent 40 a 60% des volumes de béton dans la construction de ba-
timents, Uoptimisation structurelle, grandement facilitée par la transition digitale, est un levier im-
portant de réduction des GES [204]. D’autre part, Mohammad et al. [211] compare quatre scénarios
de construction digitale par rapport a une méthode conventionnelle pour la fabrication d’un mur.
Les résultats indiquent un avantage considérable pour 'impression 3D, de 20% pour les émissions
de GES et de 50% dans les catégories d’impact d’acidification, d’eutrophisation et de formation
d’ozone photochimique. Pour la fabrication d’1 m? de mur structurel, en comparant 'impression
3D pour du béton et de la construction en bauge, Alhumayani et al. [¢] estiment que la technologie
d’impression 3D béton génére 27% d’émissions de GES supplémentaires par rapport a une mise
en oeuvre par coulage. Dans les autres catégories étudiées, 'impression 3D est avantageuse. La
figure 2.6 indique que le matériau prend une place prépondérante dans la catégorie du change-
ment climatique pour la technologie d’impression 3D. Weng et al. [332] considérent de leur c6té
une salle de bain préfabriquée comme unité fonctionnelle et présentent une économie de poids de
26%. Abu-ennab et al. [2] relévent une réduction de 55% pour le score de changement climatique
pour 'impression 3D quand Munoz et al. [2 18] indiquent une réduction de 38% pour la fabrication
d’objets uniques.
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depletion matter eutrophication resource
scarcity
B Cement and fly ash m Water Silica fume, densified
M Polycarboxylates M Fibre cement corrugated slab M Sand and gravel
M Transportation W Electricity (Robot operation)

Figure 2.6| Analyse des contributions pour un mur imprimé [8]. Les catégories d’impact sont décrites dans
la méthode d’évaluation ReCiPe Midpoint (H) v1.03 [135]

De maniére générale, il existe un consensus en faveur de I'impression 3D quant a I’économie
de matiere réalisable, et plus généralement a la réduction de 'empreinte écologique de structures
spécifiques. Cependant, ce constat est conditionné de maniére primordiale par [’utilisation d’un
matériau d’impression 3D avec un impact limité. En effet, de maniére similaire a la construction
conventionnelle préfabriquée, les contributions relatives les plus importantes pour 'impression
3D sont attribuées au ciment Portland, puis au transport, accentuant le besoin de privilégier les
matériaux locaux [152].
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CONCLUSIONS

Finalement, nous pouvons effectuer deux constats majeurs. Premiérement, 'impression 3D
est destinée a des usages spécifiques, plutot sur-mesure, dont la complexité génere des difficultés
de mise en ceuvre par voie traditionnelle. Cela peut concerner des applications complexes,
mais aussi des applications standards qui présentent un potentiel important d’optimisation
structurelle. Deuxiémement, a 'échelle d’une structure ou d’un batiment, le levier d’action le
plus important pour la réduction des impacts environnementaux réside dans l'optimisation du
matériau, que ce soit en construction conventionnelle ou en impression 3D. Notre attention se

porte donc sur les matériaux d’impression 3D, et en particulier leur impact environnemental.

Dans l'optique de proposer des solutions pour réduire ces impacts environnementausx, il est
nécessaire d’expliciter d’ou ils proviennent et en quoi le procédé d’impression 3D les accentue.
C’est pourquoi nous détaillons dans les sections suivantes les principales considérations relatives
aux matériaux. Dans un premier temps, nous décrivons le comportement des matériaux cimen-
taires dans le contexte de I'impression 3D et les moyens de caractérisation dont nous disposons
jusqu’a présent pour l’évaluer dans le cadre d’une démarche d’optimisation. Ensuite, nous établis-
sons une revue des études quantifiant les impacts environnementaux des matériaux d’impression

3D, puis les voies potentielles de réduction de ces impacts dans la perspective de la formulation.

COMPORTEMENT SPECIFIQUE A LIMPRESSION 3D

GENERALITES

Notre étude porte sur les matériaux d’impression 3D et plus précisément sur le contréle de la
rhéologie, des performances mécaniques et de durabilité ainsi que de I'impact environnemental.
Les criteres que doit respecter un matériau optimisé pour I'impression 3D sont multiples et dé-
pendent de "avancement du processus [347]. Au début du processus, le béton doit étre pompable
afin d’étre acheminé depuis le malaxeur vers la téte d’impression : il doit donc observer une faible
viscosité plastique et un faible seuil d’écoulement dynamique, adapté au systéme de pompe, sans
pour autant présenter de la ségrégation. Le matériau doit ensuite étre extrudable, c’est-a-dire
sortir de la buse de maniére continue et sans fissures : il doit présenter un seuil d’écoulement
dynamique optimal et une faible viscosité plastique afin de ne pas couler par gravité sans toutefois
obstruer la buse. Le cordon extrudé doit alors observer une capacité de mise en forme suffisante
pour garder sa forme. Le seuil d’écoulement statique doit étre important et la viscosité plastique
maximale. Enfin, la cinétique de structuration (constructibilité) du matériau doit étre importante
et adaptée au temps de parcours afin de supporter mécaniquement le poids des couches succes-
sives tout en assurant une bonne cohésion de l'interface entre couches. Ces concepts et ce qu’ils
impliquent en termes de propriétés intrinseques du matériau sont plus amplement décrits dans

la section suivante.

Afin de préciser plus en détail le comportement de matériaux d’impression 3D, cette sous-
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section 2.2 identifie les différences qu’impliquent les matériaux 1K et 2K en termes de contraintes
rhéologiques, puis relate le comportement particulier des mortiers a ’état initial et les origines de
la structuration. Aussi, puisque c’est le sujet de cette thése, nous présentons les différents leviers
de formulation disponibles pour influer sur l’état initial du matériau (apres malaxage) ainsi que
sur sa structuration au jeune age (premiéere heures), puis sur sa résistance mécanique. Nous omet-
tons volontairement les aspects de durabilité qui sortent du champ de cette étude. Finalement,
nous listons les différents moyens de caractérisation en fonction du type de rupture (écoulement
ou fissuration), afin de pouvoir en sélectionner dans les études subséquentes.

PROPRIETES DE CISAILLEMENT ET LEVIERS DE FORMULATION

Nous nous intéressons a la composition des mortiers pour 'impression 3D. Afin de s’assurer de
caractériser toutes les étapes de l'impression, mais aussi de spécifier des valeurs critiques d’impri-
mabilité cohérentes, nous détaillons d’abord les contraintes liées a 'impression 3D en général, puis
spécifiquement pour la technologie 1K et 2K.

Pompabilité

Dans un premier temps, le matériau doit pouvoir étre pompé du malaxeur (ou réservoir d’agi-
tation intermédiaire) vers la téte d’impression. A cet instant, la fluidité du matériau doit étre supé-
rieure a une valeur critique qui dépend de la puissance de la pompe, de la géométrie des conduites
et du débit. Cette fluidité est définie en premier ordre par le seuil de cisaillement du matériau (Pa)
et la viscosité plastique (Pa.s) selon le modéle de Bingham (équation 2.2).

T =19+ n.7 22

Avec T la contrainte de cisaillement (Pa), 7y le seuil d’écoulement initial (Pa), n la viscosité
plastique (Pa.s) et # le taux de cisaillement (s—1).

Plus le seuil d’écoulement et la viscosité sont faibles, plus il est facile de pomper le matériau.
Comme il est plus difficile d’ajuster la viscosité sans modifier fortement les constituants du
mortier et que la viscosité des mortiers est relativement faible [222, 1, les seuils d’écoulement
statique et dynamique sont les principaux parametres a affiner pour garantir la pompabilité.
La valeur de seuil a respecter dépend de plusieurs facteurs tels que la proportion de solide, le
volume de pate, la morphologie des fines et des granulats ou la réactivité du ciment. Quand le
modeéle de Bingham présente une forme linéaire, toutes ces composantes peuvent induire des
tendances non-linéaires, par exemple un comportement rhéo-épaississant (augmentation du
seuil de cisaillement avec augmentation de la contrainte appliquée) qui complique le pompage,
ou bien un comportement plus rhéo-fluidifiant (fluidification sous contrainte) qui le facilite
(illustré sur la figure 2.7). Néanmoins, en moyenne, un mortier sera pompable en-dessous d’un
seuil d’environ 1000 Pa, bien sir dépendamment de la puissance de la pompe. A linverse, afin
de prévenir une séparation de phases dans le matériau, il doit présenter un seuil de cisaillement
suffisant pour résister a la ségrégation dynamique sous leffet de la gravité dans la conduite, ce
qui entraine une hétérogénéité du matériau et potentiellement des concentrations d’agrégats.
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Pour cela, le mortier doit présenter un seuil d’écoulement d’au moins 70 Pa.
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Figure 2.7| lllustration de différentes réponses d’écoulement linéaires (Newtonian, Bingham) et non-
linéaires (shear thickening - rhéo-épaississant, shear thinning - rhéo-fluidifiant) [347]

De nombreux auteurs notent la formation d’une couche de lubrification a linterface avec
la conduite pour [’écoulement d’un matériau hétérogene polydisperses comme un mortier. En
régime permanent, les gros granulats se concentrent au centre de la conduite (faible taux de
contrainte) en formant un écoulement bouchon. A linterface avec la conduite (taux de contrainte
plus élevé), on observe davantage de particules fines qui forment une couche favorisant ’écoule-
ment [163, , 265, 284]. Cette considération est primordiale dans ’évaluation de la pompabilité,
si bien qu’elle peut réduire d’un facteur 3 la pression nécessaire au pompage [103]. Dans le cas
des bétons auto-placants ou des mortiers d’impression 3D, nous n’observons pas un écoulement
bouchon complet pour des systemes d’impression, si bien que les propriétés de cisaillement
au centre de la conduite impactent également la pompabilité [213]. Ainsi, on peut déterminer
plusieurs facteurs de formulation qui influent en premier ordre sur la pompabilité, c’est-a-dire sur
le seuil de cisaillement, la viscosité, la linéarité de la déformation et la formation d’une couche

lubrificatrice.

La nature des constituants du mortier définissent les modalités d’écoulement. L'utilisation de
superplastifiant, par un processus d’adsorption et d’encombrement stérique sur les particules de
ciment, diminue grandement la quantité d’eau nécessaire pour atteindre une ouvrabilité donnée.
L’addition d’adjuvant retardateur de prise peut aussi faciliter la pompabilité et augmenter le
temps ouvert. L'usage d’ajouts cimentaires, que ce soit pour substituer une part du ciment ou
pour améliorer les performances du mortier, influent également sur la pompabilité. Par exemple,
le filler calcaire fluidifie la pate quand l’argile calcinée provoque une augmentation du seuil
d’écoulement statique [54, 136] (détaillé dans la section 2.4.3). Panda et al. [236] ont remplacé
jusgu’a 80% du ciment Portland dans le liant par des cendres volantes de classe F (siliceuse) pour
un matériau d’impression 3D et d’autres auteurs constatent une amélioration de la pompabilité
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[29, 141]. Cela est d{i a la forme trés sphérique des particules ainsi qu’a leur surface lisse, amenant
un effet de roulement a billes qui favorise I'’écoulement. De la méme maniére, la substitution de
ciment par du laitier de haut-fourneaux a caractére hydraulique permet d’améliorer l'ouvrabilité
(diminution de la viscosité plastique et du seuil de cisaillement) en amenant une quantité d’eau
libre additionnelle dans la pate [7, ].

Les proportions de chaque constituant influent également en premier ordre sur la pompabi-
lité. Cette derniere bénéficie de 'augmentation de la teneur en particules de ciment généralement
sphériques [326, 1, favorisant aussi la formation de la couche lubrificatrice [104]. La quantité
de superplastifiant est déterminante et limitée par la saturation des particules, qui varient selon
le type de ciment ou autres ajouts cimentaires (de 0.25% pour du laitier de haut-fourneaux ou du
filler calcaire, a 0.35% pour du ciment, a 1% pour du métakaolin, jusqu’a 2% pour de la fumée
de silice). Bien sir, le ratio eau/liant est également un facteur déterminant pour ’écoulement
du fluide, et détermine aussi la concentration de solides. Finalement, un des facteurs les plus
cruciaux est le ratio pate/agrégats, qui a d’une part une influence déterminante sur la formation
d’une couche de lubrification. Plusieurs auteurs définissent une quantité de pate minimale pour
’existence de cette couche [44, ] d’environ 34% en volume (vol%). D’autre part, le volume de
pate détermine le comportement d’écoulement. Dans le cas ou le volume de pate est important,
le fluide est une suspension qui peut étre décrit par des interactions hydrodynamiques. A l'in-
verse, le mortier est considéré comme un sol granulaire dominé par les phénomenes de friction
interparticulaire [104]. La concentration solide critique ®.,. qui implique la transition du premier
régime vers le deuxieme est estimé a 0.79 * ®,,,4, oU P, représente la compacité maximale
théorique de sphéres monodispersées [332].

La morphologie des solides a une importance non-négligeable. Particuliérement la taille des
agrégats ne doit pas dépasser une certaine valeur qui dépend du diametre de la conduite afin d’em-
pécher la formation de ponts granulaires [312]. Il est montré que pour des particules sphériques
monodispersées, le ratio entre le diameétre de la conduite et la taille maximale des agrégats doit
rester au-dessus de 4. La forme des grains et des agrégats peut également affecter la pression né-
cessaire au pompage. Plus les particules sont anguleuses, plus leur enchevétrement est amplifié,
intensifiant les interactions frictionnelles.

Extrudabilité

Garantir I'extrudabilité regroupe plusieurs aspects de la déposition du cordon. Premierement,
le mortier doit sortir de la buse sans fissuration ou déchirement a la surface, notamment dans
les parcours courbes. L'apparition de ces phénomeénes impacte l'esthétique de la structure,
’lhomogénéité de ’extrusion et les propriétés mécaniques. Deuxiémement, lors de la déposition,
le matériau doit présenter un seuil d’écoulement statique suffisant pour supporter l'effet de la
gravité. Ce seuil initial critique, introduit dans I’équation 2.3, dépend de la hauteur de la couche,
de la densité du matériau, mais aussi de la stratégie de déposition. Dans un contexte de pressage
du cordon [41] que nous utilisons, un seuil minimum d’environ 100 Pa est nécessaire pour assurer

33



Mortiers d’impression 3D : Physique, diversité et impacts

la capacité de maintien de la forme. L’équation 2.3 indique qu’un seuil d’écoulement de 100 Pa
limite la hauteur de la premiere couche a 7.7 mm, quant un seuil de 1000 Pa permet d’empiler
jusqgu’a 10 couches de 8 mm. Cependant, un seuil d’écoulement trop important (> 1500 Pa) pro-
voque l'apparition de fissures, de non-conformité des dimensions prévues, ainsi que d’une qualité
de surface du cordon variable. Le seuil optimal dépend fortement du procédé (1K ou 2K) utilisé et
du temps entre couches programmé, comme détaillé ci-apres. Les considérations de déposition
non-planaire ne sont pas explorées dans cet état de l'art, mais affecteraient considérablement les
propriétés d’écoulement critiques nécessaires.

H
0 > P9~ 2.3

V3

avec Ty le seuil initial, g 'accélération de la pesanteur, p la densité du mortier et H la hauteur
de la couche.

On s’intéresse pour 'instant au dépdt de la premiére couche. En ce qui concerne les leviers de
formulation, des considérations similaires sur la nature et la proportion des constituants peuvent
étre émises. L'ajout de fumée de silice [147] peut accroitre le seuil d’écoulement statique initial en
affectant peu Pouvrabilité. En effet, la fumée de silice, de granulométrie trés fine (dso < 1 pm), de
forme sphérique et avec une grande surface spécifique, améliore la cohésion et la compacité du
mélange [141, , ]. Néanmoins, certains auteurs indiquent des diminutions des parametres
derétention de forme [7,351]. Lutilisation d’une fraction d’argile (attapulgite, bentonite, kaolinite,
sepiolite) et d’argile nanométrique peut également améliorer le seuil d’écoulement initial [146,

] en amenant par la méme occasion un comportement rhéo-fluidifiant de par leurs charges
de surface opposées [233], ce qui est favorable a la pompabilité. Lutilisation de nanosilice peut
également améliorer la contrainte de cisaillement seuil initiale [295]. Lajout d’argile calcinée aug-
mente le seuil d’écoulement en raison de sa demande en eau et de la morphologie des particules
en feuillets [24, ]. De la méme maniére, I'addition d’adjuvant modificateur de viscosité est une
solution souvent explorée pour les matériaux d’impression 3D 1K [53, 210, 322]. Cela permet d’aug-
menter la viscosité du mortier, et donc son extrudabilité, en procurant un comportement rhéo-
fluidifiant, mais peut impacter le taux de structuration. Une autre solution pour adapter la capa-
cité de mise en forme est de diminuer la densité du matériau (jusqu’a 1200 kg/m?3) en explorant
les possibilités d’imprimer des mortiers mousse [96, 203]. Dans ces cas-la, les taux de structuration
sont faibles, de l'ordre de 0.05 Pa/s. En ce qui concerne les proportions de chaque constituant, la
concentration de solides et le volume d’agrégats ont un impact important sur la capacité de réten-
tion de forme du cordon.

Constructibilité

Apres la déposition du cordon, la couche de mortier est dans un état statique. Le mortier
démontre alors une structuration, qui peut étre définie comme l'accroissement de son seuil
d’écoulement statique et de son module élastique. Cela résulte principalement de la réaction
des particules de ciment avec l’eau. Le béton a |’état frais est une suspension subissant des chan-
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gements chimiques et physiques au cours du temps qui dépendent d’'une multitude de facteurs
environnementaux ainsi que des efforts appliqués sur le matériau. Apres le malaxage, la premiéere
étape de structuration du béton frais résulte majoritairement des interactions colloidales (flo-
culation) et des liaisons hydrogenes/ioniques qui induisent une augmentation progressive de la
rigidité. Cela se traduit par Uobservation d’un comportement élastique immédiatement apreés le
malaxage (particules de ciment dispersées). Simultanément a la formation de ce réseau colloidal
et si le matériau n’est pas soumis a un effort de cisaillement limite appelé seuil de cisaillement,
un premier processus d’hydratation (nucléation) forme des ponts rigides entre les particules
de ciment sous la forme de produits d’hydratation ettringite et C-S-H (pour calcium silicate
hydrate). Enfin, en restant toujours sous le seuil de cisaillement du matériau, la rigidification
des liens se poursuit grace a 'augmentation de la taille et du nombre de ponts d’hydratation
entre les particules de ciment percolées. Cela entraine une structuration durable comprenant des
liens irréversibles au niveau microscopique qui confére des résistances importantes au niveau
macroscopique [264].

Pour un mortier de ciment Portland, cet accroissement peut étre considéré comme linéaire
dans la période dormante, c’est-a-dire avant le début de la prise et laugmentation exponentielle
de la contrainte limite de ruine plastique ou fragile. Au trés jeune age (premiéres heures) qui nous
intéresse dans le cadre de 'impression 3D, le seuil de cisaillement 7. peut donc étre exprimé [264] :

Ter (t) =17 + Athz’:c *t 2.4

Ou 7 est le seuil d’écoulement au moment de la déposition (Pa) et Ay, dénote le taux de
structuration (Pa/s).

La premiere couche subit le chargement le plus important lors de la construction, cette
contrainte de chargement 7 ne doit pas dépasser la contrainte de cisaillement 7., du matériau.
Avec h la hauteur de la structure :

pgh

V3

Durant la construction, c’est-a-dire 'empilement des couches successives, le chargement T dé-

Ter > T = 2.5

pend de [’épaisseur des couches, du seuil d’écoulement initial et de la vitesse d’élévation. Ainsi, on
peut écrire la contrainte suivante pour le taux de structuration de la premiére couche, avec le ratio
L désignant l’élévation au cours du temps d’impression :

t

h
Athix > M 26

V3t

Ces considérations sont attenantes a la premiére des deux causes majeures d’échec d’une im-
pression 3D : la ruine plastique de la premiere couche. L'autre cause commune de dysfonctionne-
ment d’une impression est le flambement élastique de la structure, qui correspond a une déflexion
hors plan évaluée dans la direction verticale. Le critére de flambement dépendra alors de ’évolu-
tion du module élastique £, (t) = §.(t)Eo ol §.(t) est une fonction de durcissement adimension-
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nelle dont la forme dépend des propriétés du matériau et E est la rigidité élastique initiale, et ce
par rapport a ’élancement de la structure. Roussel [265] dénote par exemple une hauteur critique
de transition entre les deux criteres de ruine (plastique ou flambement) pour une colonne verti-
cale élancée de section rectangulaire. Une explication détaillée est disponible dans [300]. Les deux
causes principales d’échec sont illustrées sur la figure 2.8.

e

a. Effondrement plastique d’un mur de 250 mm de péri- b. Flambement élastique d’un mur de 500 mm de pé-
métre rimétre

Figure 2.8| Illustrations des problémes liés a un dimensionnement du parcours inadapté a la structuration
du matériau [301]

Sil’on se place du point de vue de la formulation, qui nous intéresse dans cette étude, plusieurs
facteurs induisent des évolutions concomitantes plus ou moins rapides des seuil d’écoulement
statique et du module élastique. Quand lévolution du module élastique est peu étudiée, de
nombreux auteurs définissent un critere d’échec d’impression dépendant de ’évolution du seuil
de cisaillement [384, 139, 245]. On définit donc dans cette étude le critére de taux de structuration
Atz comme Pévolution du seuil de cisaillement et Ay, comme le taux limite pour garantir
Lintégrité de la premiere couche (équation 2.6). Cette valeur dépend de la formulation initiale,
notamment de l'addition ou non d’ajouts cimentaires réactifs, de la présence de plastifiants
et superplastifiants ou retardateurs, de l'ajout d’accélérateurs de prise ou de durcissement ou
encore du ratio liquide/solide. Nous pouvons citer les effets de quelques éléments sur ce taux de

structuration.

Le type de ciment et sa réactivité jouent un réle prépondérant dans le taux de struc-
turation du mortier. Un ciment a prise rapide comme un ciment 3 haute résistance ini-
tiale (avec du gypse modifié ou du chlorure de calcium) [288] (ciment HE Ciment Québec
https://www.cimentquebec.com/ciment/gamme-de-ciment/ciment-portland/), un ciment de
calcium sulfo-alumineux [150], un ciment aluminate de calcium [77, 227] ou bien un ciment de
phosphate de potassium magnesium [321] peuvent améliorer le taux de structuration jusqu’a
un certain point. De la méme maniére des ciments a prise ultra-rapide (Ciment Prompt Vicat)
pourraient drastiquement augmenter la structuration a trés jeune age mais sont des voies peu
explorées en raison des difficultés que cela entraineraient pour manipuler le mortier. En général,
peu d’études portent sur des ciments dérivés du ciment Portland pour "amélioration du taux
de structuration. Une revue plus détaillée concernant les matériaux alternatifs a comporte-
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ment cimentaire pour la réduction de I'impact environnemental est réalisée dans la section
2.4. Concernant le ciment Portland seul, une proportion accrue intensifie les phénomeénes de
floculation colloidales [264] et les réactions d’hydratation [133] mais un Ay, de plus de quelques
Pa/s est difficilement atteignable. De plus, 'augmentation de la quantité de ciment génére une
amplification des retraits autogene et de séchage, qui est un probleme majeur en impression 3D
(absence de coffrage).

Lutilisation d’ajouts cimentaires est également un point d’importance concernant le taux
de structuration. Les cendres volantes de classe F (taille plus importante que le ciment, densité
plus faible) peuvent amener une dilution des particules de ciment, impactant la prise initiale
[141]. Au contraire, la fumée de silice ou microsilice est largement utilisée pour améliorer le taux
de structuration [169, 226, 352], de par son affinement du squelette granulaire ou son caractere
pouzzolanique. L'ajout de fines inorganiques méme inertes peut avoir un effet sur la structuration.
Par exemple, la présence de poudre de calcaire ne présente ni pouzzolanicité ni hydraulicité mais
a un effet filler. Les particules fournissent des points de nucléation additionnels pour la formation
d’hydrates et les particules de poudre de calcaire peuvent également combler les porosité de
la suspension [27]. De plus, ce type de matériaux permet d’augmenter le volume de péate sans
augmenter la quantité de ciment pour des bétons qui nécessitent une grande ouvrabilité (bétons
auto-plagants ou impression 3D). De plus amples détails sur 'impact du filler calcaire et de l'argile
calcinée sont disponibles dans la section 2.4.3.

Naturellement, une des solutions majeures pour augmenter considérablement le taux de
structuration a des dizaines de Pa/s, ce qui permet de construire rapidement des structures
élancées, est d’ajouter un accélérateur de prise [269, ] ou de durcissement [83, ]. Le
premier accélere la prise en impactant principalement la phase aluminate C3A, c’est-a-dire en
stimulant la dissolution des silicates et aluminates [271]. Le deuxiéme a un effet sur la transition
d’une suspension plastique vers un solide granulaire, sans impacter le temps de début de la
prise. Par exemple, un additif non-alcalin a base de sulfate d’aluminium, largement utilisé en
impression 3D 2K, précipite la formation de cristaux d’ettringite autour des grains de ciment,
rigidifiant rapidement le matériau [328].

Spécificités du procédé 1K

Les enjeux sont multiples pour un matériau 1K. D’une part, les contraintes de pompabilité
et de capacité de rétention de forme doivent étre satisfaites dans la méme temporalité. D’autre
part, le controle des propriétés du matériau est effectué durant le malaxage. Cela implique que
tout changement aura des conséquences sur toutes les phases de 'impression citées ci-avant.
Ainsi, une augmentation du ratio superplastifiant/liant améliorera la pompabilité, mais réduit
également le seuil d’écoulement a la déposition et le taux de structuration. De la méme maniere,
'usage d’accélérateurs augmente le taux de structuration mais n’est en général pas possible
en raison des problemes évidents que cela engendrerait sur la pompabilité. Cette recherche de
compromis constitue la difficulté majeure de formulation pour les matériaux d’impression 3D
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1K. Le développement de méthodes de formulation qui convergent rapidement pour un nombre
élevé d’objectifs contradictoires est donc crucial pour ce procédé.

Communément, les installations d’impression 3D 1K présentent un malaxeur (2 sur la figure
2.9) et une pompe (3) distincts, ou bien un malaxeur-pompe (2 et 3 combinés) qui permet une
fabrication continue matériau. Cette pompe est raccordée a un tuyau (4) pour transporter le
mortier jusqu’a la téte d’impression (5). Sur la figure 2.9, un second réservoir est schématisé dans
la téte d’extrusion. Cela permet potentiellement, par la présence d’une pompe additionnelle, de
controler le débit de déposition. Cependant, ce deuxieme réservoir n’est pas toujours présent,
et la téte peut consister en une simple conduite, le débit étant alors directement contrélé par
le débit de la pompe (3). Apres la déposition, la cinétique d’hydratation suit la méme tendance
gu’un béton conventionnel, c’est-a-dire que les réactions sont similaires (floculation, nucléation,
accroissement des hydrates) et que le taux de structuration est de l'ordre de quelques Pa/s au
trés jeune age (premieres heures) [333]. La viscosité d’un mortier 1K est généralement plus faible
qu’un mortier 2K. En effet, les contraintes d’extrudabilité et de constructibilité impliquent néces-
sairement des quantités de superplastifiant plus faibles, et des quantités d’eau plus importantes,

ce qui réduit la viscosité.
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Figure 2.9| Schéma d’un systeme classique d’impression 3D 1K [327]
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Nous pouvons donc résumer les contraintes d’imprimabilité pour un matériau 1K destiné a un

systeme de malaxage-pompage en continu :

(Tivn) < Ticr,
TH > % avec 19 = T; + Riniz + Crhiz * Tp, 2.1

. Totpgh
Athw: > V3t

Ou 7; est le seuil d’écoulement apparent initial aprés le malaxage et soumis au taux de ci-
saillement de la pompe, 7 la viscosité plastique, 7;. la contrainte de cisaillement initiale critique
au-dela de laquelle le fluide n’est pas pompable, Ry, le taux de refloculation, Cy;, le taux de
structuration du matériau dans le systeme de transport jusqu’a la téte (en cisaillement continu)
et T}, le temps de transport. Cyp;, est un paramétre complexe qui dépend du cisaillement exercé
sur le matériau dans la conduite, c’est-a-dire de la maniére dont s’écoule un fluide polydisperse
auto-plagant. La formation d’un écoulement bouchon entraine un fort taux de cisaillement dans
la zone a linterface entre le fluide et la conduite, qui contient des particules plus fines (pate). Au
contraire, il se forme une zone de faible taux de cisaillement au centre de la conduite. Ainsi, un
gradient de taux de structuration existe dans la conduite et influe sur le seuil d’écoulement initial
7o. Pour les mortiers d’impression 3D, le matériau au centre de la conduite est tout de méme
cisaillé [213], donc Cyp;,. est généralement faible. Par conséquent, 7; est similaire a 7.

En termes de formulation, les considérations évoquées ci-dessus sur la nature des matieres
premieres, les proportions des constituants, la distribution granulométrique du mortier ou la
morphologie des particules s’appliquent aux matériaux 1K. Par exemple, augmenter la concen-
tration en solides et réduire le ratio pate/agrégats améliore la constructibilité mais réduit la
pompabilité.

L'usage de certains types d’adjuvants est trés courant pour les matériaux 1K. En particulier, des
agents de floculation tels que des polyméres a haute masse molaire (> 1000g.mol~!), plus com-
munément des agents modificateurs de viscosité souvent a base d’ether de cellulose, permettent
de controler le transport de l'eau et la structure des pores dans le mortier. Cela réduit les risques
de séparation de phases pour les mortiers auto-placants, et augmente le taux de floculation qui
contribue a 'extrudabilité et la constructibilité [35, 53, 56, 202]. L’ajout d’argiles nanométriques,
modifié par exfoliation [274] ou dispersion avec des tensioactifs [276] permet également de
modifier la rhéologie des mortiers a l’état frais. Par des effets concomitants d’absorption d’eau et
de réorganisation du squelette granulaire au repos, cet ajout accroit la cinétique de refloculation,
le seuil d’écoulement initial ainsi que le taux de structuration [15, ]. Finalement, l'ajout de
fibres courtes (cellulose, polypropylene, polyethylene, etc) peut améliorer le seuil d’écoulement
statique apres déposition en raison de l'alignement de celles-ci dans la direction d’écoulement.
Seulement, la longueur (< 10 mm) et la quantité de fibres (< 2%) restent limitées en raison de
impact sur la pompabilité [15, 39, 174].
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La figure 2.10 illustre le critere d’évolution du seuil d’écoulement statique requis pour éviter
effondrement plastique de la premiére couche lors d’une impression 3D 1K avec un systeme de
malaxage continu. Aussi, les leviers de formulation les plus utilisés pour chacune des trois étapes
de 'impression 3D sont cités sans les détails sur 'intensité des influences.

1 Ciment Portland 1 Ciment Portland 1 Ciment Portland
| Concentration solide 1 Concentration solide 1 Concentration solide Fin de I'impression
1 Ratio pate/agrégats | Ratio pate/agrégats | Ratio pate/agrégats
1 Sphéricité particules 1 Fumée de silice 1t CAC/CSA/MKPC
1 Superplastifiant 1 Argile nano 1 Fumée de silice
1 Ratio eau/liant 1 Métakaolin 1 Métakaolin
1 Cendres volantes 1 VMA 1 Argile nano
1 Fillers 1 Fibres 1t VMA
* ¢
Seuil de ;

cisaillement

T 1°° couche

@

Limite d'écoulement

A/ M lére couche
75~ 1000 Pa [T

d

Rthix
b { 1t | Temps
-5 min 0-1s 10 s - 120 min
Pompage Déposition Construction

Figure 2.10| Illustration de ’évolution du seuil de cisaillement requise pour la premiére couche lors d’une
impression 3D 1K. Principaux leviers de formulation explorés dans la littérature pour chaque
phase de l'impression (pompage, déposition de la premiere couche et construction).

Spécificités du procédé 2K

Limpression 3D 2K implique une seconde étape de malaxage avec un accélérateur de prise
ou de durcissement dans la téte d’impression juste avant la déposition. Un systeme classique est
schématisé sur la figure 2.11 [327]. Généralement, ce type de systeme comporte un malaxeur (2),
une pompe permettant de garder le fluide en agitation (3), une deuxieme pompe doseuse dans
la téte d’impression, une pompe d’adjuvantation volumétrique et un systeme de malaxage dyna-
mique (5) a la fin de la conduite. Ces deux derniers éléments permettent de disperser 'accélérant
en ligne pour modifier le taux de structuration du mortier de deux voire trois ordres de grandeur.
Dans ce cas de figure, la structuration apres déposition (durant la période dormante) est accélé-
rée par la formation rapide d’ettringite dans le cas d’adjuvants a base de sels d’aluminium, et par
’hydratation rapide de phases tricalcium silicate (C'3.5) et tricalcium aluminate (C3A) dans le cas
d’accélérateurs a base de calcium (chlorure, nitrate, nitrite, formate) [202]. Une revue détaillée des
solutions de controle de la rhéologie est effectuée par Marchon et al. [202] et des informations sur
les mécanismes d’accélération sont détaillées par Tao et al. [305].
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Figure 2.11| Schéma d’un systeme classique d’impression 3D 2K [327]

En ce qui concerne les particularités du systeme 2K liées au matériau, notamment en opposi-
tion au systeme 1K, les différentes étapes peuvent étre résumées de la maniére suivante pour une
séance d’impression par gachées - figure 2.12:

—  Lors du pompage, le mortier démontre un seuil de cisaillement faible (7;), de l'ordre de 100-
400 Pa, et préserve cette fluidité durant son temps ouvert, qui doit étre adapté au volume
de la gachée. Aussi, un seuil initial minimum (70 Pa) doit étre observé pour éviter les phé-
nomenes gravitaires tels que la séparation des phases (granulats, pate) dans la conduite de
pompage, ou bien l'apparition de variations de pression cycliques en sortie de buse.

—  Apres le pompage, un adjuvant accélérateur est ajouté et dispersé en ligne juste avant la dé-
position. A ce moment, le dosage de 'accélérateur doit étre réglé en fonction du seuil de
cisaillement du mortier en sortie de buse, idéalement dans la fenétre des 500-1000 Pa ().
Dans ce contexte, il faut noter que le paramétre unique du dosage d’accélérateur a un effet sur
'laugmentation du seuil apparent en conditions de malaxage dynamique dans la conduite,
mais également sur 'laugmentation du seuil d’écoulement statique en chargement progressif
lors de ’empilement des couches. Ces deux phénomeénes sont liés aux méme réactions (for-
mation d’ettringite ou hydratation des C5S et C3S) mais peuvent observer des cinétiques
différentes en fonction de variables telles que la composition du ciment, les conditions en-
vironnementales ou le taux de cisaillement du malaxage dynamique.

—  Aprés la déposition, le mortier est dans un état statique et le taux de structuration doit res-
pecter ’équation 2.4 qui dépend du taux d’élévation. Dans le contexte 2K, l’effet des méca-
nismes de floculation et d’hydratation sont négligeables devant celui de l'accélérateur pour
laugmentation de la rigidité.
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Figure 2.12] Illustration de ’évolution typique du seuil de cisaillement pour la premiére couche lors d’une
impression 3D 2K. Principaux leviers de formulation explorés dans la littérature pour chaque
phase de ’'impression (pompage, extrusion-construction).

A la différence d’un matériau 1K, le seuil initial aprés malaxage 7; est faible devant le seuil
apparent a la déposition 7, car le taux de structuration A;;;, dans la conduite aprés accélé-
ration est largement supérieur au taux de structuration C,;, (structuration dans le systeme
de transport) défini précédemment. Ainsi, cela élimine 'exigence de satisfaire, sans ajout exté-
rieur, les équations 2.7 dans la méme temporalité. Lautre différence majeure avec le systeme
1K réside dans lordre de grandeur des taux de structuration atteints. En effet, le systeme
2K propose des A;p;, de Pordre de 100 Pa/s, ce qui permet de construire plus rapidement et de
maniére plus flexible (non-planaire, hybride avec insertion d’éléments pendant 'impression, etc.).

Finalement, si 'on se place du point de vue de la formulation, les considérations citées pré-
cédemment (nature et morphologie des solides, fraction volumique solide, ratios pate/granulats,
etc.) sont également applicables. Pour le pompage, la limitation des matériaux 1K (7; &~ 79) n’est
plus applicable, ce qui signifie que les mortiers 2K peuvent étre plus facilement saturés en super-
plastifiant. De la méme maniére, des retardateurs (en fonction de leur compatibilité avec 'accé-
lérateur) peuvent étre plus couramment employés pour garantir le temps ouvert du mortier, sans
impacter sa constructibilité. A cela s’ajoute les paramétres qui influencent la réactivité avec l'ac-
célérateur. Cette composante est principalement influencée par la proportion de ciment et la dis-
tance interparticulaires entre les grains de ciment. Aussi, comme 'accélérateur ne réagit pas avec
les granulats, un volume de pate minimisé permet d’en consommer moins. Finalement, ces der-

niers points sont principalement influencés par la compacité du mélange, notamment dans le cas
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ou des proportions importantes d’ajouts cimentaires sont utilisées.

Conclusions

Nous avons décrit dans cette sous-section les différentes contraintes d’imprimabilité liées aux
procédés 1K et 2K en fonction de l'lavancement de 'impression. Pour un systeme 1K, le mortier
doit avoir des propriétés d’écoulement optimales dans la fenétre de pompage-déposition du
matériau, c’est-a-dire un seuil d’écoulement statique assez faible pour permettre la déformation
plastique par la pompe, mais assez important pour directement soutenir son poids propre apres
la déposition. De plus, il est presque impératif d’inclure des ajouts (cimentaires ou adjuvants) pour
améliorer les taux de structuration apres la déposition a quelques Pa/s. Cela implique de dévelop-
per des formulations trés fines avec un nombre de variables indépendantes élevé, ce qui justifie
le développement de méthodologies de formulation qui permettent de diminuer le nombre
de mélanges a réaliser. En termes de leviers de formulation, les ajouts cimentaires, réactifs ou
inertes, permettent de densifier la matrice en absorbant de l’eau, d’augmenter la concentration
de solides et la compacité, et de fournir des sites de nucléation pour I’hydratation du ciment
Portland. Cela peut augmenter le taux de structuration jusqu’a quelques Pa/s, selon le dosage et
les propriétés de l'ajout (composition chimique, réactivité, morphologie des particules). Mis a part
ce point, les solutions d’amplification de I’ A;,;,. restent rares pour des matériaux 1K. Il est a noter
que toutes ces contraintes a ’état frais, qui doivent étre satisfaites en priorité, impliquent souvent
de négliger les propriétés a l’état durci (surdimensionnement, éco-inefficacité) [347]. Une revue
des effets de différents ajouts cimentaires sur la rhéologie est disponible dans [354], [216] ou [257].

Pour un systeme 2K, la flexibilité de formulation est plus importante en raison du découplage
des contraintes de pompabilité et d’extrudabilité-constructibilité. Le mortier peut étre formulé
pour se liquéfier sous des pressions relativement faibles et le dosage en accélérateur (réalisé
en ligne) controle le seuil d’écoulement initial et le taux de structuration. Dans ce cas-la, une
importance décisive réside dans lefficacité du procédé, c’est-a-dire la précision du dosage en
accélérateur et surtout sa dispersion avant la déposition. Ces deux éléments régissent la plasticité
du cordon en sortie de buse, donc son homogénéité et son état de surface. Ainsi, les leviers de
formulation influencent plutét la réactivité avec 'accélérateur, le temps ouvert et les perfor-
mances a l’état durci. Il est donc rare d’utiliser des adjuvants autres que des superplastifiants ou
des retardateurs. Pour ce procédé, certains ajouts cimentaires améliorent la pompabilité (filler
calcaire, fumée de silice, cendres volantes) et 'usage de retardateur permet de garantir le temps
ouvert pour de I'impression par gdchées. Egalement, l'optimisation du squelette granulaire est un
levier important pour la pompabilité et la réactivité avec l'accélérateur [20].

Afin de profiter de ces leviers de formulation, il est nécessaire de pouvoir caractériser leur in-
fluence sur les propriétés d’imprimabilité citées. Alors que pour le béton conventionnel, un simple
test d’affaissement suffit a juger de l'ouvrabilité du matériau pour une mise en oeuvre classique,
les mortiers d’impression 3D doivent étre caractérisés sur une gamme plus étendue de seuil de
cisaillement qui vont de la dizaine de Pa jusqu’a la centaine de kPa. Ainsi, une méthode unique qui
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couvre cette étendue et qui reste simple a réaliser en ligne n’existe pas encore. Plusieurs tests sont
proposés dans la littérature, que nous décrivons brievement dans la section suivante 2.2.3.

MOYENS DE CARACTERISATION DES MATERIAUX D’IMPRESSION 3D

Toutes les réactions hydrauliques et pouzzolaniques a jeune age provoquent un accroissement
du seuil de cisaillement (et de la rigidité) du matériau appelé structuration, si bien qu’il passe d’un
état de fluide visco-plastique a un pseudo-solide pouvant s’écouler, caractéristique du critere de
plasticité de Von Mises, puis a un solide fragile visco-élastique dont la ruine peut étre décrite par le
critere de Mohr-Coulomb. Les deux états de ruine d’un mortier (écoulement et fissure) sont illus-
trés sur la figure 2.13. Le premier critere permet d’estimer une limite d’élasticité pour un matériau
ductile, en ramenant I’état de contraintes a un cas simple de traction uniaxiale. Le deuxieme critere
s’applique aux matériaux cohésifs, ou granulaires, pour lequel la contrainte de cisaillement maxi-
male sur un plan dépend de la contrainte normale sur le méme plan, de la cohésion du matériau et
de l'angle de frottement interne. Dans le cas d’un mortier 1K, dans lequel nous nous plagons dans
un premier temps, cette structuration implique de pouvoir mesurer un seuil de cisaillement sur
une gamme de plusieurs dizaines de kPa. De plus, une évaluation de la pompabilité est préconisée
étant donné les contraintes de cisaillement initiales importantes (1000 Pa) de ce type de mortiers.

- - -~ = —

,

R

Figure 2.13] Illustration des types de déformations pour un fluide a seuil plastique (gauche) et un solide
fragile (droite) [83]

Alors que le test d’affaissement reste le seul essai réalisé a trés jeune age pour le béton
conventionnel, 'impression 3D implique un contrdle qualité beaucoup plus exigeant, dont les
multiples facettes sont exposées dans [334]. Nous reprenons les moyens de caractérisation
évoqués en fonction de leur mode de sollicitation mécanique et de leur gamme de contraintes de
cisaillement afin de sélectionner une procédure de caractérisation pour les matériaux que nous
formulons. La caractérisation n’étant pas le sujet de cette thése, nous ne détaillerons pas tous
les tests listés, mais nous ajoutons des estimations de co(ts et de simplicité de mise en ceuvre
pour évaluer leur attractivité. Le co(it de I'léquipement est estimé dans le contexte de I'ETS, de
sorte que du matériel déja présent n’engendre pas de frais. La simplicité de mise en ceuvre fait
référence a une estimation globale de la facilité a exécuter le test, en prenant en compte le temps
de réalisation, le volume de matériau nécessaire ou le degré d’incertitudes liées aux conditions
expérimentales. Cette estimation est effectuée dans la perspective de réaliser un grand (> 50)
nombre de mélanges. Les essais qui peuvent étre considérés comme une appréciation globale de
propriétés intrinséques concomitantes sont en rouge. Autrement dit, ces tests ne permettent pas
de remonter a une valeur spécifique de contrainte de cisaillement mais fournissent une indication
sur le comportement du matériau au type de sollicitation étudié.
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Concernant la pompabilité, alors que pour les mortiers 2K, une évaluation de la contrainte de
cisaillement statique apparente (plus faible) peut étre suffisante pour évaluer la pompabilité, une
estimation plus précise (dynamique et statique) est recommandée pour les mortiers 1K. Les tests
proposés, peu nombreux, sont listés dans le tableau 2.1.

Essai Type de sollicitation Codit Mise en ceuvre en  Références
série
Rhéométrie cone- Cisaillement rotatif dynamique  +++ + [108, 184, 262]
plan ou plan-plan
Table d’étalement  Cisaillement dynamique 0 +++ [54, 186, 288, 309]
Impacts
Pompage in-situ Ecoulement complexe sous ++ + [309]
pression
Gradient de taux de cisaille-
ment

TABLE 2.1| Liste des essais de caractérisation pour la pompabilité : Le codt est estimé de 0 a +++, la simplicité
de mise en ceuvre en série est estimé de + a +++

Pour l'extrudabilité et la constructibilité, nous recherchons des estimations de la contrainte
de cisaillement statique a la déposition (état plastique) et au long du tres jeune age (état plastique
a frictionnel). Roussel et al. [229] répertorient les essais qui démontrent un potentiel pour cette
tache et les séparent en types de sollicitation : gravitaire, cisaillement rotationnel ou droit, péné-
trométrie lente ou rapide et compression uniaxiale. Des détails sont fournis dans le tableau 2.2 ou
la colonne Tyin-Timae représente une approximation de la gamme de contrainte de cisaillement
mesurable.

En réalisant cette revue des tests de caractérisation disponibles dans la littérature, nous re-
marquons qu’ils sont plus ou moins adaptés a I’évaluation de la pompabilité, extrudabilité et la
constructibilité de mortiers 1K ou 2K. La sélection d’essais de caractérisation pour une campagne
expérimentale comportant un nombre important de mélanges peut s’effectuer en considérant les
critéres ci-dessous :

1. Lapertinence pour l’évolution du mortier 1K a travers les étapes d’une impression d’environ
1h. Notamment, l’extrudabilité (100 - 2000 Pa) et la constructibilité (2000 - 20000 Pa).

2. Ladisponibilité et la facilité de mise en ceuvre pour une série de mélanges.

3. Laqualité du test, c’est-a-dire la dispersion des résultats et la corrélation avec par exemple
de la rhéométrie.

Finalement, pour une série d’essais, nous voyons que les tests qui combinent un coft faible (0
ou +) et une facilité de mise en ceuvre forte (++ ou +++) sont les tests de cOne gravitaires, le test de
cisaillement direct, déja employé par Sergis et al. [290] au sein de 'ETS et le test du scissométre
portatif de Demont et al. [34]. Toutes ces méthodes seront détaillées dans les chapitres suivants.
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Essai Type de sollici- Colt Mise en oceuvre Tmin-Tmax Références
tation en série

Rhéométrie Cisaillement +++ + 0-100 kPa [108, 184, 262]

cone-plan ou rotatif quasista-

plan plan tique

Cone d’Abrams Gravité 0 ++ 500-4000 Pa [263]

Cone d’Abrams Gravité 0 +++ 50-1900 Pa [46, 195, 289]

miniature (/2)

Mini-céne Gravité 0 +++ 20-620 Pa [262,263]

Slugs test Gravité 0 + 200-2000 Pa [90]

Compression Compression ++ ++ 1000-10000 Pa [313, ]
uniaxiale non-
confinée

Pénétration Cisaillement ++ ++ 0-100 kPa [258]

lente quasistatique

Pénétration Cisaillementdy- ++ ++ 0-100 kPa [187,207]

rapide namique

Scissomeétre por- Cisaillement ro- + +++ 200-100000 Pa [84]

tatif tatif

Test de cisaille- Cisaillement 0 ++ 2000-100000 Pa  [290, ]

ment direct droit

TABLE 2.2| Liste des essais de caractérisation pour le seuil de contrainte de cisaillement : Le co(it est estimé
de 0 3 +++, la simplicité de mise en ceuvre en série est estimé de + a +++

CONCLUSIONS

Nous voyons dans la présente section que les mortiers d’impression 3D, qu’ils soient 1K ou
2K, présentent des comportements rhéologiques complexes a trés jeune age (< 2 heures). Les
différentes phases de 'impression requierent des contraintes de cisaillement qui peuvent varier
de deux a trois ordres de grandeur, ce qui implique une grande complexité de formulation. Nous
avons également vu que ces phases étaient toutes favorisées par 'laugmentation du volume de
ciment et du volume de pate. Ainsi, avec des contraintes procédé aussi exigeantes, il parait inévi-
table qu’une grande majorité des systémes d’impression usent de mortiers qui comportent plus de
ciment et plus d’eau que nécessaire. C’est l'objet de la prochaine section, qui détaille dans un pre-
mier temps les origines des émissions de gaz a effet de serre pour les bétons, puis établit une revue
des mélanges d’impression 3D de la littérature avec un accent sur leur impact environnemental.

L’ACV POUR LIMPRESSION 3D

Nous avons brievement rapporté dans la section 1.2 les ordres de grandeurs des GES émis par
le ciment Portland. Nous explicitons dans cette section 'augmentation de son utilisation dans
les bétons d’impression 3D par rapport aux bétons conventionnels, et la conséquence sur les
indicateurs environnementaux. Lorsqu’on parle de béton d’impression 3D, la trés grande majorité
des matériaux trouvés dans la littérature scientifique fait état d’agrégats de moins de 4 mm, ce
qui en font plutot des mortiers [109]. Cela a pour conséquence de diminuer la polydispersion
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du squelette granulaire, réduisant la compacité du mélange. Par conséquent, l’ajout de fines est
nécessaire pour assurer une compacité acceptable nécessaire a 'amélioration de la pompabilité
et de la réactivité. Concernant ce dernier point, une proportion accrue de ciment Portland (et
un ratio eau/liant inférieur) favorise la formation des hydrates a trés jeune age, qui est essentiel
notamment pour la technologie 1K. De la méme maniere, une quantité de ciment plus élevée
garantit la réactivité avec l'accélérateur dans le procédé 2K. Les explications de ces phénomenes
sont détaillées dans la section 2.2.2 pour la pompabilité, ’extrudabilité et la constructibilité.

D’autre part, 'usage de ratios eau/liant plus élevés que nécessaire est courant en raison de la di-
minution de viscosité plastique. Cet élément contribue également a la décompaction du mélange
et 'augmentation du volume de pate. Ainsi, les mortiers d’impression 3D contiennent générale-
ment un volume de pate important (> 600kg/m? [8, 213]) et une quantité de ciment accrue dans
le liant (> 60% [51]). Ces facteurs favorisent la satisfaction de toutes les contraintes rhéologiques
liées a limpression 3D [326]. Ainsi, comme le montre la figure 2.14, la majorité des proportions de
ciment (16 études) pour des mélanges d’impression 3D se situe a plus de 330 kg/m?3, la moyenne
étant plutét de 440 kg/m?3. Pour des bétons standards, la moyenne en termes de proportion de
ciment se situe plutdt autour des 250 kg/m3 [109].
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Figure 2.14| Etat de 'art des proportions de ciment pour des mortiers d’impression 3D [50]

Dans cette section, nous confirmerons que cela a une influence sur les impacts aux niveaux
de plusieurs indicateurs environnementaux. Nous effectuons une revue de littérature complé-
mentaire a celle de Chen et al. [50] qui répertorie cette fois les émissions de gaz a effet de serre
pour plusieurs études sur 'impression 3D et plusieurs études sur des bétons standards. Cette
revue recense uniquement les études faisant état d’une évaluation des émissions de gaz a effet
de serre via la méthode de I’ACV. Le tableau 2.3 résume les données collectées pour les scores
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de changement climatique (ChCl), repris directement ou extrapolé selon les hypothéses de la
colonne Commentaires. La colonne Composition se réfere uniquement au liant. Les colonnes ChCl
et Rcomp représentent respectivement le score de changement climatique et la résistance a la
compression a 28 jours pour un metre cube de mortier d’impression 3D. La colonne Tests décrit
les méthodes de caractérisation de I'imprimabilité rapportées dans chaque étude. La colonne
Commentaires se référe aux cadres de chaque étude ACV, c’est-a-dire aux hypothéses notables
faites par les auteurs et a la méthode d’extrapolation si le score de changement climatique est
dérivé d’un résultat partiel. Les méthodes de calcul d’impact, ainsi que les tests de caractérisation
varient largement entre les études. Cependant, une tendance générale peut étre observée, et des

certaines valeurs peuvent étre utilisées comme points de référence.

Une visualisation des scores de ChCl par métre cube de matériau est présentée sur la figure
2.15. Pour les bétons de construction conventionnelle, la variabilité est relativement faible et les
scores de ChCl collectés pour des résistances en compression de 30 a 60 MPa restent autour de 300
kg CO,-eq/m?3. Cette valeur est confirmée dans le contexte québécois par la déclaration environ-
nementale de produit de [’Association Béton Québec pour des mélanges préts a 'emploi a ’échelle
de l'industrie. Cette déclaration estime que le score de ChCl pour un béton avec une résistance en
compression de 30 MPa sans entraineur d’air (classe N, N-CF, C4) est de 311 kg CO,-eq/m3 [252]. En
ce qui concerne les mortiers d’impression 3D exclusivement a base de ciment Portland, les scores
de changement climatique sont généralement supérieurs de 40% aux bétons conventionnels,
ce qui correspond exactement a la quantité additionnelle de ciment Portland rapportée pour
plusieurs mélanges d’impression 3D dans [354]. Zunino et al. [358] rapporte une valeur médiane
similaire de 452 + 98 kg CO,-eq/m3 pour 20 matériaux d’impression 3D de la littérature.

kg CO,- Conventionnel 3DP
eq/m?
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500 R m e e mm e mmmm - 499
400
—————————————————————————— 336
300
200
100
0
Béton OPC C42 Béton OPC C30 Béton OPC C30 Béton OPC C60 Béton LC3-50 Mortier 3DP  Mortier 3DP  Mortier 3DP  Mortier 3DP  LC3-55 3DP LC3-45 3DP
-Tait (2016) - Agusti-Juan - Han (2021) - Muifioz (2021) C55 - Sanchez M60 - Agusti- M100 - M30 - Han M30 - Mufioz  M37 - Long M35 -
(2017) Berriel (2016) Juan (2017) Kuzmenko (2021) (2021) (2021) Bhattacherjee
(2020) (2023)
Ciment Portland Composite LC3 ---- Mean score

Figure 2.15| Etat de l'art des scores de changement climatique pour des bétons conventionnels et des mor-
tiers d’impression 3D
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Type Composition ChCl (kg Rcomp Tests Références Commentaires
C0;-eq) (MPa)
Béton OPC 339 425 Tait (2016) [305]
Béton OPC 285 30 Agusti-Juan (2017)
(5]
Béton OPC 365 30 Han (2021) [126]
Béton OPC 353 60 Mufioz (2021) [218]
Béton LC3-50 OPC 272 55 Sanchez  Berriel Score de ChCl présenté pour le
argile calcinée (2016) [275] liant
Calcaire Le score de ChCl pour le béton
est calculé en fonction de 'im-
pact d’un béton C60 [218], en
prenant en compte une contri-
bution de 76,4% du liant au
score total [317].
Mortier 3DP OPC 459 60 3DP  grande Agusti-Juan (2017)
Fumée dessilice échelle (6]
Mortier 3DP OPC 506 100 3DP grande  Kuzmenko (2020)
Fumée de silice échelle [
Mortier 3DP OPC 480 30 3DP grande Han (2021) [126]
échelle
Mortier 3DP OPC 550 30 3DP  grande Mufioz (2021) [218]
échelle
Mortier LC3-55 3DP OPC 283 37 3DP petite  Long (2021) [186]
argile calcinée échelle
Calcaire Test  d’étale-
Fumée dessilice ment
Mortier LC3-45 3DP OPC 314 35 3DP  grande Bhattacherjee Score de ChCl calculé a par-
argile calcinée échelle (2023) [31] tir des scores indiqués pour
Calcaire Test  d’étale- chaque constituant

ment
Squeeze test /
Step load

TABLE 2.3| Revue de littérature : scores de changement climatique, résistances en compression et tests de caractérisation. Les abréviations sont : 3DP pour impression 3D,

OPC pour ciment Portland, ChCl pour changement climatique, LC3 pour limestone calcined clay cement.
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Lorsque nous prenons en compte d’autres catégories d’impact, le nombre d’études sur I'im-
pression 3D de béton est tres limité. En comparant la construction conventionnelle et 'impression
3D de béton, Han et al. [126] indiquent que, dans la phase d’acquisition des matériaux pour
l'acidification et 'eutrophisation, les scores sont généralement plus élevés (respectivement 22%
et 11,3%) pour la seconde technique de construction. En revanche, 'impression 3D de béton
performe 7,3% mieux dans la catégorie de la pollution photochimique. Ces valeurs moyennes
sont considérées pour plusieurs mélanges a base de ciment Portland incluant plus ou moins des
granulats recyclés. Alhumayani et al. [3] présentent une analyse de contribution pour un mur
imprimé en 3D de 1 m?2. Une analyse de sensibilité réalisée sur plusieurs matériaux d’impression
3D issus de la littérature indique une contribution du ciment et des cendres volantes d’environ
90% des impacts globaux, incluant la déplétion de la couche d’ozone, la formation de particules
fines, eutrophisation marine, l'utilisation des sols ou la rareté des ressources minérales.

Apres avoir démontré le potentiel de 'impression 3D pour 'adaptation aux changements cli-
matiques dans la section 2.1, nous voyons qu’il est nécessaire de réduire les impacts environne-
mentaux des matériaux d’impression 3D afin de limiter les barrieres a son adoption a [’échelle in-
dustrielle. Cela passe nécessairement par l'usage de matériaux dont la teneur en clinker est ré-
duite, voire supprimée. La prochaine section fait état de plusieurs solutions pour y parvenir. No-
tamment, nous répertorions les alternatives au ciment Portland pour 'impression 3D et décrivons
plus amplement le liant ternaire limestone calcined clay cement, qui présente un potentiel impor-
tant pour 'impression 3D durable. Il est a noter qu’une part considérable de la littérature acadé-
mique se concentre sur la revalorisation de déchets industriels (agrégats de béton recyclé, résidus
de bauxite, poudre de brique, brasques traitées, etc). Ce theme ne sera pas abordé dans cette re-
vue.

LES ALTERNATIVES AU CIMENT PORTLAND

Les émissions de gaz a effet de serre et de consommation de ressources de l'industrie de la
construction ont atteint respectivement 40% des émissions globales [356] et 36% du total des dé-
chets produits [10]. Dans un objectif de mettre a profit le potentiel de 'impression 3D pour réduire
les impacts environnementaux, plusieurs voies sont explorées du point du vue du matériau. De
nombreux auteurs s’intéressent a 'utilisation d’agrégats recyclés (béton, sable, verre, etc) pour
promouvoir ’économie circulaire. Lautre piste majeure est de substituer une part ou la totalité
du clinker dans les bétons d’impression 3D pour réduire les émissions de gaz a effet de serre. La
figure 2.16 met en évidence les volumes de publications sur ces deux voies de réduction des im-
pacts. Nous nous concentrerons dans ce manuscrit sur la substitution du clinker par des phases
liantes alternatives d’une part, et un fort volume d’ajouts cimentaires d’autre part. Ces perspec-
tives ont le plus fort potentiel de réduction des émissions de gaz a effet de serre pour les bétons
d’impression 3D avec l'optimisation de I’éco-efficacité des mélanges [125]. Ces deux points sont
bien sir tres liés, tout U'objectif de cette these étant de développer des méthodologies d’optimi-
sation de mélanges a fort taux de substitution lorsque ce dernier complexifie limprimabilité pour
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une application donnée.

Recycled-glass: 16 M

2023: 88
Recyeled concrete aggregate: 63 I
Recgeled Recycled sand: 35'
2022: 54 aggregdte: 136
Recycled plastic: 150
Recyeled rubber: 7=
2021: 74 GGBS-13W
SCM: 109 Silica fume: 18
2020: 12 m Fly ash: 4T:|
2019: 12 Limestone: 16l
2018:5 o Culc:n_ed clay: 10
Rice husk: 5w

Figure 2.16| Revue systématique des études portant sur la réduction de 'empreinte écologique de bétons
d’impression 3D [356]

PHASES LIANTES ALTERNATIVES

Nous répertorions dans cette section différents liants alternatifs au ciment Portland présentant
un potentiel environnemental pour ’impression 3D. Ces liants ont d’abord été proposés pour du
béton conventionnel et plusieurs études portent sur leur potentielle adaptation a 'impression 3D.

Ciment MgO/MKPC (ciment a Uoxyde ou phosphate de magnésium)

Les ciments a base de magnésium font partie de la catégorie des ciments a impact carbone
potentiellement négatif, c’est-a-dire capable de séquestrer du dioxyde de carbone pendant leur
durée de vie opérationnelle. Plusieurs types de ciments a base de magnésium existent, mais né-
cessitent de plus amples développements pour présenter un réel potentiel pour 'impression 3D
durable. Un mélange a base de magnésite, de cendres de volantes de classe F (60% en masse), de
fumée de silice (10% en masse), de phosphate de potassium, de borax (retardateur) et de sable
démontre une imprimabilité a petite échelle [331]. Aussi, un ciment a base d’oxyde de magnésium
peut remplacer une partie ou la majorité du ciment Portland dans un liant. Il nécessite une cure
contrélée avec un taux de CO, élevé et une humidité contrélée pour exploiter le potentiel d’ab-
sorption de CO,. Une application a 'impression 3D [149] fait usage de plusieurs additifs et ajouts
cimentaires pour obtenir une formulation adéquate a des applications structurales (30 MPa). Cette
application reste a [’échelle du liant et nécessite de plus amples recherches, en premier lieu sur
'impact environnemental du matériau. En effet, bien que la magnésite soit calcinée a des tem-
pératures moins hautes que le clinker (700 °C), sa décomposition émet davantage de CO; (1.1 vs.
0.78-0.83 t/t [243]), qui ne peut étre réabsorbé que de maniere limitée [293]. Cela méne a des émis-
sions de gaz a effet de serre potentiellement doublées par rapport au ciment Portland en considé-
rant tout le cycle de vie. Nous pouvons également citer le ciment d’oxysulfate de magnésium [70],
encore une fois appliqué a petite échelle, potentiellement instable au contact de l’eau et sans dé-
monstration d’un potentiel environnemental.
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Ciment CSA (ciment sulfoalumineux)

Les ciments de calcium sulfoalumineux sont un mélange de clinker alumineux et de sulfate de
calcium (pour activer la prise). Généralement produit a base de calcaire, de bauxite et de gypse,
le ciment CSA est composé d’une phase cimentaire de ye’elimite (sulfoaluminate de calcium
Cay(AlO2)sS0y4) (30 a 70%). La température de production du clinker CSA est de 1250°C, 200°C
de moins que pour le ciment OPC. De plus, le clinker CSA est plus facile a broyer en raison de sa
structure poreuse, et ainsi moins énergivore. Hanein et al. [127] suggerent une réduction de 25
a 35% des émissions de CO, par rapport a la production de ciment Portland. Mohan et al. [215]
rapportent une empreinte carbone de sa production a 599 kg CO,-eq/m3, donc une réduction
de 24% par rapport a un ciment Portland (788 kg CO,-eq/m3), mais un impact supérieur dans
d’autres catégories tels que la déplétion d’ozone, l'acidification ou l'eutrophisation. La nécessaire
utilisation d’adjuvants supplémentaires, dont les impacts sont généralement mal quantifiés, peut
aussi étre une source d’inadéquation pour 'impression 3D durable. Toutefois, plusieurs auteurs
explorent les possibilités d’impression 3D [49, , ]. En particulier, Mohan et al. [214] font
état d’une possibilité d’imprimabilité a grande échelle en utilisant un retardateur (borax) pour
contréler le temps ouvert, et en introduisant de ’hydroxyde de calcium au niveau de la téte
d’impression pour réactiver les réactions d’hydratation flash.

Géopolymeéres et matériaux alcali-activés

Les géopolymeres sont des chaines ou réseaux de molécules minérales liées par des liaisons
covalentes. Le processus de géopolymérisation se produit en présence d’un précurseur aluminosi-
licate et d’une solution alcaline silicatée. Le précurseur aluminosilicate doit nécessairement avoir
une structure amorphe trés réactive en milieu alcalin afin de développer des propriétés méca-
niques adaptées a des applications structurales. Lintérét des géopolymeres réside dans le fait
gu’ils polymérisent et durcissent a température ambiante vers un réseau tridimensionnel d’alu-
mine et silicate qui posseéde des propriétés mécaniques équivalentes voire supérieures au ciment
portland. La réaction chimique, qui dépend principalement de la composition de la matrice géo-
polymeére, des charges et renforts potentiels et du procédé de mélange, suit les étapes suivantes :

[79]:

—  Alcalination : Dissolution de la source aluminosilicate - Dépolymérisation des silicates, les
liaisons covalentes Si-O-Si, Si-O-Al et Al-O-Al sont brisées par la concentration élevée en ions
OH—;

—  Formation du gel oligo-sialates : Formation d’oligomeres - tétrahedres silica-oxygene
[Si0O4)*~ et aluminium-oxygéne [AlO4]°~;

—  Polycondensation : Interaction des monomeéres - Précipitation d’un gel de structure tridi-
mensionnelle;

—  Réticulation et solidification : Formation des réseaux - des ponts sont créés entre les macro-
molécules.

Les matériaux aluminosilicates incluent les cendres volantes (coproduit de l'industrie du
charbon), le laitier de haut-fourneaux (coproduit de 'industrie de l'acier), ou le métakaolin qui
est une argile calcinée disposant d’ions aluminates réactifs. La structure particuliére du réseau,

52



Mortiers d’impression 3D : Physique, diversité et impacts

constitué de tétraédres Si0O4 et AlO4 liés par des atomes d’oxygenes partagés dépend du ratio
Si04/ Al2O3 et présente une microstructure aluminosilicate semi-cristalline tridimensionnelle
dont la charge négative des ions Al tétracoordonnés est équilibrée par des ions alcali provenant
de la solution alcaline silicatée. Ainsi, la formule générale empirique des géopolymeres est
M,{—(Si02), — AlOs}.wH>0, ot M est un cation métallique; n est le degré de polycondensa-
tion;zest1,2ou3;west’eau structurelle [172]. Par exemple pour un géopolymeére de métakaolin,
la formule chimique simplifiée est (Na,K)-(Si-0-Al-0-Si-0) pour un ratio Si :Al=2.

Il est important de noter que selon la quantité de calcium présent dans la source aluminosi-
licate, la réactivité ainsi que le processus de prise différent. Pour une source a teneur faible en
calcium (metakaolin, cendres volantes de classe F, ...), une solution silicate faiblement alcaline
suffit a provoquer une réaction de géopolymérisation. Le résultat est un liant composé d’un réseau
polymeére tridimensionnel d’alumine et silicate bénéficiant d’une prise rapide (1h) a température
ambiante. Pour une source a teneur haute en calcium, (cendres volantes de classe C, laitier de
haut fourneau), une solution silicate hautement alcaline, qui nécessite donc l'ajout de NaOH
(ou KOH) permet la précipitation d’un hydrate C-(N,K)-A-S-H de structure unidimensionnelle
(température de cure > 70°C). Dans cette revue, nous considérerons qu’ils sont similaires pour
I’évaluation de leur imprimabilité et leur potentiel environnemental, bien que les propriétés de
durabilité soient différentes [30].

Dans une optique de formuler des mortiers a faible impact environnemental, ce type de
matériau est intéressant car il démontre un comportement de fluide a seuil thixotropique sans la
présence de clinker. En effet, les matieres premiéres utilisées sont des minéraux ne nécessitant
pas de décarbonatation et/ou des coproduits d’autres industries : métakaolin, cendres volantes,
laitier de haut-fourneau, fumée de silice ou bien balles de riz. Ainsi de trés nombreux auteurs
étudient les propriétés de cisaillement a l’état frais, les propriétés mécaniques et 'impact en-
vironnemental de ces matériaux, presque exclusivement pour la technologie 1K. Comme ces
matériaux démontrent généralement d’excellentes propriétés de durabilité [79], notamment de
bonnes résistances au feu et a l'acide, ils peuvent étre particulierement adaptés a des applications
niches telles que le stockage de matieres dangereuses [13].

Au niveau des propriétés rhéologiques, I'index thixotropique des mortiers géopolymeres est
haut, ce qui justifie une potentielle application a 'impression 3D. Ces propriétés dépendent de
la nature et proportion des précurseurs, agent d’activation et éventuels renforcements dont l’in-
fluence est détaillée dans [256] :

—  Laformeetlataille des particules aluminosilicate influent sur la viscosité plastique et le seuil
d’écoulement dynamique, ainsi que sur le seuil d’écoulement statique. Ainsi, la forme sphé-
rique des cendres volantes permet une meilleure lubrification et réduit la viscosité. A l’in-
verse, les feuillets de métakaolin augmentent la viscosité apparente de la formulation.

—  Le ratio entre précurseur et solution alcaline a une influence importante sur la rhéologie
du matériau, mais également sur les performances mécaniques car 'augmentation de
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la concentration en ions alcalins accélere la dissolution de la source aluminosilicate. Au
contraire, 'laugmentation de la proportion d’eau dans le mélange dilue la solution alcaline
et réduit la viscosité du mélange.

—  La nature du cation alcalin a également une influence, notamment en raison de leur taille.
Les cation KT étant plus gros que les cation Na™, le seuil d’écoulement statique des géo-
polyméres de potassium est généralement plus haut. Le ratio molaire de 'agent d’activation
influence également la pompabilité et la capacité de mise en forme. Une augmentation du
ratio molaire induit une augmentation de la viscosité et du seuil d’écoulement.

—  La prise est influencée principalement par le ratio liquide/solide et la présence ou non
d’oxyde de calcium CaO dans le mélange.

Les propriétés de structuration des géopolymeres justifient les nombreuses études effectuées
sur leur potentiel d’imprimabilité [12, 33, 111, 238, 239, 302]. Seulement, les phénoménes com-
plexes et interdépendance des parametres d’impression font que le sujet reste dans un stade de
développement et de nombreuses problématiques restent a résoudre. L'avantage environnemen-
tal des géopolymeres repose principalement sur 'impact réduit du précurseur. Néanmoins la pro-
duction de l'agent d’alcalination, incluant la dissolution, le traitement et la filtration de silicate
de sodium/potassium reste trés émettrice de CO; et constitue le principal contributeur aux diffé-
rentes catégories d’impact, précisément 34 a 99% des émissions de GES [342]. Ainsi, l'utilisation
d’un précurseur aluminosilicate a la place du ciment dans une matrice géopolymere confére un
avantage considérable, la diminution des émissions de CO, peut étre estimée a 9-16 % pour un
béton géopolymeére par rapport a un béton classique [317], mais une augmentation de l'ordre de
20% peut aussi étre constatée [267]. De plus, les contributions liées au transport des matieres pre-
miéres, dont la production est bien moins implantée que le ciment, constituent une part majeure
de impact environnemental des géopolymeres (de l'ordre de 30%). Enfin, l'utilisation d’activa-
teurs chimiques affecte fortement certaines catégories d’impact telles que la toxicité humaine ou
I’écotoxicité aquatique. Des études portant sur des alternatives a ces solutions alcalines existent
[206] et ont été testées dans le cadre de liants alcali-activés ou géopolymeres en donnant en géné-
ral des résistances en compression satisfaisantes pour des applications structurales. Cependant
ces alternatives sont encore peu utilisées en raison de la compréhension encore limitée de leur
influence sur la rhéologie et la durabilité du liant résultant. De plus, des études d’analyse de cycle
de vie sont nécessaires pour évaluer précisément le potentiel de ces alternatives. Finalement, le
niveau de qualité des matiéres premieres (minéraux ou coproduits) nécessaire pour la formulation
est important, ’lempreinte environnementale dépend donc de la zone géographique considérée,
des hypotheses de mix énergétique et carburant utilisés [294]. En Uétat, 'impression 3D de géo-
polymeres n’a pas un avantage clair en terme d’impact environnemental par rapport au ciment
Portland, notamment pour les catégories d’impact autres que I’émission de gaz a effet de serre

[267].

SOLUTIONS DE SUBSTITUTION SIGNIFICATIVE

Depuis plusieurs années, sous la contrainte économique, puis écologique, le domaine de la
construction emploie des ajouts cimentaires, qui constituent, mélangés au ciment, des liants a
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moindre impact environnemental. Les questions de recherche reposent alors sur la capacité des
différents ajouts cimentaires a substituer une partie du ciment, sans pour autant diminuer la qua-
lité du liant (mise en ceuvre, mécanique, durabilité). Ainsi, les principaux ajouts cimentaires sont
issus de matieres résiduelles d’autres industries, ou bien de matieres minérales, le plus souvent
calcinées. Deux catégories d’ajouts cimentaires peuvent étre identifiés [131] :

—  Les ajouts réactifs : de nature pouzzolanique, ils réagissent avec l’eau et la portlandite (CH)
afin de former des hydrates (silicates de calcium) qui contribuent a la matrice durcie. On peut
citer la fumée de silice, nano-particule issue de la production de silicium, les cendres vo-
lantes, coproduits de la combustion du charbon, ou bien le laitier de haut-fourneaux, scories
formées au cours de la fusion d’acier par voie liquide. En ce qui concerne les ajouts d’origine
minérales, on peut citer l'argile/schiste calciné, dont la réactivité dépend fortement de la
pureté et du type d’argile considéré (le minéral argileux est de la famille des phyllosilicates :
kaolin, illite, montmorillonite, smectites et autres).

—  Les ajouts de type filler : ils sont trés peu réactifs mais peuvent accélérer la prise en consti-
tuant des points de nucléation supplémentaires pour la croissance de C-S-H [27]. L'ajout le
plus commun de ce type est le filler calcaire, la méme matiére premiére servant a produire
du clinker. Ce matériau est disponible en grandes quantités mais est généralement utilisé a
hauteur de 10-15% de substitution en raison de 'impact négatif sur la résistance [191].

Cette stratégie est largement répandue et fait 'objet de normes et standards qui permettent
sa démocratisation. Un remplacement de plus de 45% de clinker est couramment employé
pour du béton conventionnel. Cependant, ce niveau de substitution est rare dans le secteur de
’impression 3D en raison des contraintes rhéologiques importantes, ainsi que de la complexité
accrue des mortiers d’impression 3D. Nous établissons ci-dessous une revue des taux de sub-
stitution possibles pour les ajouts cimentaires classiques, puis nous verrons dans la section
2.4.3 une solution particulierement prometteuse pour aller au-dela de ce taux de substitution.
Comme établi de maniére systématique dans la section 2.3, les mortiers d’impression 3D ont une
teneur en ciment importante (20% en masse du mortier [55], 60% en volume du liant [51]). Nous
pouvons récapituler brievement les taux de substitution pratiqués pour I'impression 3D et leur
limitation pour chaque ajout cimentaire, apres avoir spécifié leurs avantages du point de vue de
la formulation dans la section 2.2.2.

Les cendres volantes sont un coproduit de la production de charbon. La morphologie sphé-
rique et lisse des particules (10-150 um) aluminosilicate réduit les viscosité plastique et seuil
d’écoulement statique et dynamique des mélanges binaires. Les taux de substitution utilisés
sont généralement inférieurs a 50 vol% et plut6t de 'ordre de 20 vol% pour I'impression 3D
[254, ]. Cette substitution est limitée par leffet sur la constructibilité, de par la diminution
de la contrainte seuil de cisaillement et la dilution des particules de ciment (retardateur de
’hydratation) [141]. Une quantité importante (> 50%) de cendres volantes pourraient alors
nécessiter une alcalinisation pour déclencher la précipitation d’hydrates C-(N,K)-A-S-H afin
de préserver la thixotropie pour I'impression 3D. Les cendres volantes sont souvent considé-
rées comme un déchet sans allocation d’impact dans les études ACV. Lorsque l'on consideére
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d’autres types d’allocation (économique, massique), 'empreinte carbone de ce matériau peut
se ressentir fortement dans le remplacement du ciment. Par exemple, le score de changement
climatique d’un mélange 50/50 ciment/cendres volantes varie de 43% entre une allocation
nulle et une allocation massique [291]. Avec le méme ratio pour ’ACV d’une colonne en béton
conventionnel, Van den Heede et De Belie [320] constatent une augmentation de 93% du score de
changement climatique ou une diminution de 11% selon une allocation massique ou économique.

La fumée de silice est un coproduit de la production de silicium. La morphologie des particules
est également sphérique, et sa granulométrie est généralement fine (0.01-0.5um). Sa finesse
permet de combler les porosités interparticulaires et améliorer la cohésion. Cette augmentation
de la compacité et la grande surface spécifique de la fumée de silice provoquent une augmen-
tation de la viscosité et du seuil d’écoulement [141, , , ], donc une augmentation de
la constructibilité (diminution de la pompabilité). Toutefois, d’autres auteurs observent une
diminution des propriétés de constructibilité [7, 272]. Ces différences pourraient étre expliquées
par les morphologies des matieres premiéres ou bien par les proportions utilisées, qui influencent
énormément la compacité. La fumée de silice est utilisée seule en proportion relativement faible
(1-20%) [183, , , ] et plutét adaptée a des solutions de ciments ternaires avec par
exemple des cendres volantes. Les remplacements sont alors de I'ordre de 30% en masse (10% de
fumée de silice) [177, 184] et peuvent aller jusqu’a 67% en volume pour une étude (9% de fumée
de silice) [184]. Encore une fois, le type d’allocation pour ’ACV est une considération de premiere
importance qui influe énormément sur la pertinence environnementale de l'usage de fumée de
silice, surtout dans le contexte de 'impression 3D. Premierement, Timm et al. [311] indiquent
que le score de changement climatique peut varier de -80 a +938 kgC O/t si l'on considere
respectivement un évitement de traitement du déchet couplée a la non-consommation de ciment
ou une allocation massique. Deuxiémement, la disponibilité de fumée de silice (< 1.5 millions de
tonnes annuel) est tres limitée par rapport a la production de ciment (> 4 milliards de tonnes),
ce qui implique que la consommation de fumée de silice pour I'impression 3D empécherait
théoriquement sa consommation dans du béton conventionnel. Cela signifie qu’il y a simplement
un transfert de 'impact en fonction du marché.

Le laitier de haut-fourneaux est un coproduit de la production d’acier primaire. Afin d’étre
efficace en tant qu’ajout cimentaire, le laitier doit étre broyé a une finesse proche de celle du
ciment (surface spécifique > 400 m?/kg), ce qui nécessite plus d’énergie que d’autres ajouts
cimentaires [129]. Sa surface est alors lisse et le laitier posséde des propriétés hydrauliques.
Cela peut permettre de diminuer la viscosité plastique et le seuil d’écoulement de liant binaire
en préservant leurs propriétés mécaniques [141]. Si l'on s’intéresse au cadre spécifique de
Uimpression 3D, la grande majorité des publications porte sur [utilisation de laitier en tant que
précurseur aluminosilicate pour la production de mortiers géopolymeéres ou alcali-activés, seul
[296], ou couplé a des cendres volantes [69, , , , ]. Les liants binaires ciment/laitier
sont peu étudiés en raison du faible potentiel de ces derniers pour des remplacements importants
sil’on considere la nécessité d’utiliser des activateurs alcalins pour favoriser la réactivité [235, 250].
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Enfin, les ajouts cimentaires restants qui sont couramment utilisés dans Uimpression 3D
sont l'argile calcinée, généralement le métakaolin et le filler calcaire inerte. Ces deux matieres
premiéres sont employées exclusivement ensemble dans les bétons d’impression 3D [243].
Etant donné que le filler calcaire fluidifie la pate et le métakaolin augmente sa contrainte de
cisaillement, un contréle fin de la rhéologie pour I'impression 3D est théoriquement possible
en ajustant les ratios entre ciment, métakaolin et filler calcaire. De nombreuses études font
état du flux tendu auquel est soumis le marché des ajouts cimentaires les plus utilisés [252]. La
figure 2.17 illustre la disponibilité des différents ajouts cimentaires a I’échelle mondiale. Il est
bon de noter que le Québec dispose d’une électricité provenant en grande majorité de ’hydro-
électrique (94% en 2019 https://www.cer-rec.gc.ca/fr/donnees-analyse/marches-energetiques/
profils-energetiques-provinces-territoires/profils-energetiques-provinces-territoires-quebec.
html), ce qui implique une faible disponibilité de cendres volantes. De la méme maniére, les
laitiers de haut-fourneaux sont majoritairement importés de la Chine qui concentre 50% de la
production mondiale d’acier primaire. Les ressources disponibles localement sont la fumée de
silice, en quantité limitée par le volume de production, et le filler calcaire. En ce qui concerne
l'argile kaolinitique, la grande majorité est importée des Etats-Unis, qui disposent de gisements
importants le long de la région du Piedmont, associée a la chaine des Appalaches. Une utilisation
dans le contexte québécois fait I'objet d’'une analyse dans la section 4.5.6. Nous explicitons dans
la section suivante les mécanismes d’hydratation et le potentiel de réduction des émissions de
gaz a effet de serre pour 'impression 3D.

Clays

(with potential for calcination) |

Rice husk ash Figures from ~2013

Silica fume
Burnt shale | M Used in cement
1 Reserve
Natural pozzolana [}
Blast furnace slag |
Fly ash - I Fly ash: significant volumes with low performance I
Cement #
T T T
Mill. tons/year 1000 2000 3000 4000
Limestone [l >

Figure 2.17| Utilisation et disponibilité du ciment et des ajouts cimentaires pour la construction [282]

Nous avons décrit les opportunités de liants alternatifs pour 'impression 3D (section 2.4.1)
et les perspectives de substitution du ciment Portland (section 2.4.2). Aujourd’hui, une des pistes
les plus prometteuses pour diminuer le volume de clinker utilisé a une échelle mondiale semble
étre l'usage d’argile calcinée en association avec du filler calcaire afin de maximiser les taux de

substitution pour des matériaux dont la rhéologie est optimisée.
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ZOOM SUR LE CIMENT CALCAIRE ARGILE CALCINEE (LC3 POUR LIMESTONE CALCINED
CLAY CEMENT)

En ce sens, 'ladoption massive de ciments binaires et ternaires représente la solution a moyen
terme la plus envisageable pour réduire 'impact carbone des bétons et mortiers. Dans cette caté-
gorie, le LC3 se démarque pour deux raisons principales : la disponibilité des matiéres premiéres et
les taux de substitution qu’il permet de réaliser sans dégradation des performances mécaniques
et de durabilité. Ainsi, il est nécessaire pour entreprendre une étude sur ce matériau, d’expliciter
ses mécanismes d’hydratation, les bénéfices qu’il apporte en termes de propriétés a I’état durci,
son potentiel environnemental et les applications existantes a 'impression 3D. Nous pourrons en-
fin nous pencher sur les quelques études qui s’intéressent a des taux de substitution élevés pour
'impression 3D.

Composition

Ce type de liant a initialement été proposé par Antoni et al. [11] en 2012 et porté par Scrivener
et al. [282, 283]. Ces études suggerent qu’un remplacement de 50% du ciment est possible pour
du béton conventionnel avec des caractéristiques mécaniques similaires, par rapport au 30-35%
permis par l'argile calcinée pouzzolanique seul ou autres ajouts cimentaires [189]. Le LC3 est
composé de ciment Portland (C5.5, CyS, C3A, C4AF), d’argile calcinée en large majorité de type
kaolinitique (Al2O3 - 2504 abrégé en AS;), et de filler calcaire (CaC O3 abrégé en CC). Ces trois
éléments sont dans la grande majorité utilisés avec le ratio 50%/30%/15% en masse avec 5% de
gypse pour contrdler la prise flash [231] lors du contact avec l'eau (H).

Le métakaolin (Si2O05, AloO5) est un oxide aluminosilicate qui provient de la déshydroxylation
a environ 850 °C du kaolin (Si20s5, Alo(OH),4). Ce dernier est une argile blanche friable et réfrac-
taire composée principalement de kaolinite, soit des silicates d’aluminium. Ce minéral est formé de
’empilement d’un feuillet tétraédrique et d’un feuillet octaédrique, ce qui en fait une phyllite 1 :1
ou structure argileuse de type TO. Il est démontré que la kaolinite calcinée est le minéral argileux
le plus efficace pour la formulation de LC3, comparé par exemple a une illite ou une montmorillo-
nite (type 2:1TOT) [102]. Cela est expliqué d’une part par la quantité et localisation de ses groupes
hydroxyl O H, qui permettent une meilleure décomposition thermique, c’est-a-dire une meilleure
amorphisation des phases cristallines, et par conséquent une meilleure réactivité pouzzolanique.
D’autre part, les phyllites de types 1 :1 ont généralement une meilleure tolérance au gonflement,
qui impacte séverement Uintégrité de bétons durcis. Le filler calcaire est simplement la matiere
premiere du clinker, non-calcinée et broyée a différentes granulométries.

Mécanismes d’hydratation

Les mécanismes d’hydratation sont les suivants [292] et peuvent étre identifiés sur la figure
2.18 qui représente les résultats de calorimétrie isotherme pour des LC3-50 (50% de substitution)
et LC3-35 (65% de substitution) :

—  Réaction d’hydratation du clinker - Dissolution du C3S et précipitation de la phase C-S-H :
Formation d’alite et premier pic de chaleur;
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—  Réaction du calcaire avec les aluminates du clinker et le gypse : Dissolution du C3 A, précipi-
tation d’ettringite ((Cg AS3H32) abrégé en AFt) et deuxieme pic de chaleur;
—  Réaction de l’argile calcinée avec le calcaire et troisieme pic de chaleur:

—  Réaction du métakaolin avec la portlandite (CH) : Formation d’une phase C-A-S-H (et
stratlingite aprés épuisement de la portlandite);

—  Réaction du calcaire avec les aluminates du clinker : Formation de carboaluminates
(monocarboaluminate et hemicarboaluminate);

—  Réaction du calcaire avec les aluminates de l’argile calcinée : Formation d’hemicarboa-

luminate.
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Figure 2.18| Calorimétrie isotherme pour plusieurs LC3 : 50% de substitution (LC3-50), 35% de substitution
avec un ratio métakaolin/filler calcaire de 2:1, 1:1, et 1 :1 avec ajout de portlandite (respecti-
vement LC3-352:1,LC3-351:1,LC3-351:1 CH) [303]

La cinétique de réaction est représentée sur la figure 2.19 décrivant les composés réactifs
des matiéres premieres, la temporalité des mécanismes de dissolution et formation des produits
d’hydratation ainsi que les pics de chaleur correspondants. Les réactions chimiques peuvent étre
écrites sous la forme ci-dessous (équation 2.8). Nous voyons que la présence de portlandite est
essentielle pour la formation d’hydrates C-A-S-H (équation 2.82a), mais aussi pour la formation de
carboaluminates (hemi et mono CyA0.5H12, équation 2.8b et 2.8¢) [11], ce qui conditionne la
réactivité de l'argile a la quantité de C3S et C5.S en solution. Cette considération est importante

pour la perspective de formuler des matériaux avec des taux de substitution élevés.

ASs +3CH + 6H — C-A-S-H + C9 AS Hg 2.8a
C3A + 0.5CC +0.5CH + 11.5H — C4Aéo_5H12 2.8b
A+ 0.5CC +3.5CH +8.5H — C4Aéo_5H12 2.8¢
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Figure 2.19| Processus d’hydratation du LC3 : avancement de I’hydratation et produits résultants

Pour illustrer 'influence de la synergie des trois constituants, 'assemblage de phases pour un
systéme composé de 60% de ciment Portland, 20% de métakaolin et 20% de filler calcaire est mo-
délisé sur la figure 2.20 [363] et comparé a un systeme sans filler calcaire. On distingue clairement
la présence de Mc (monocarbonates) et un maintien de la phase AFt (ettringite) pour le LC3. Ces
différentes phases formées (ettringite, C-S-H, C-(A)-S-H) contribuent a la structure du réseau durci.
Dans le méme temps, le filler calcaire agit principalement comme un liant de remplissage inerte.
Seule une petite proportion du calcaire réagit avec la phase C3A du clinker ainsi qu’avec les alu-
minates de l’argile calcinée, conduisant a la formation de carboaluminates qui comblent les poro-
sités et empéchent en méme temps la conversion d’ettringite primaire en monosulfoaluminates
[360]. Plus précisément, les ions carbonates induisent la formation de monocarbonate au lieu de
monosulphate [159] et permettent de maintenir Uettringite [363]. La présence d’une quantité plus
importante de carboaluminates dans les systemes LC3 par rapport aux systémes de ciment Port-
land est essentielle pour expliquer l'intérét des LC3 au niveau mécanique.
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Figure 2.20| Modélisation thermodynamique des assemblages de phase pour un mélange avec 60% de ci-
ment, 20% de métakaolin et a gauche 20% de quartz, a droite 20% de filler calcaire [363]

Bénéfices sur la résistance et la durabilité

Plusieurs études relevent des augmentations des résistances en compression pour des sub-
stitutions de 50% de ciment [88, 156] par rapport a des liants composés entierement de ciment
Portland. D’autres suggérent des résistances similaires a 28 jours [221, 357] et des résistances in-
férieures avant 7 jours, comme en atteste la figure 2.21. Cette résistance est influencée par la gra-
nulométrie des solides, la composition chimique du clinker, notamment sa teneur en alcalis [155].
Il est important de noter qu’au dela d’un certain palier de proportion d’argile calcinée, sa contri-
bution a la résistance mécanique est régie par la disponibilité de portlandite [157], elle-méme liée
a la proportion de clinker. Cela dit, des auteurs suggérent que pour atteindre différentes gammes
de résistance mécanique, la composition LC3 nécessite moins de ciment qu’un béton de ciment
binaire composé de 30% de cendres volantes [35].
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Figure 2.21| Résistances en compression a 1, 7, 28, 90, 180 jours pour plusieurs types de liants : Comparai-
son avec des ajouts cimentaires a des différents taux de substitution [357]

En raison de la réduction de la taille des pores et leur distribution plus uniforme dans le LC3
[27],il présente une plus faible perméabilité et une plus grande résistivité [27]. Le LC3 présente éga-
lement une migration des ions chlorures plus lente, ce qui entrainerait une corrosion plus faible
[247], aidée par une légére augmentation des liaisons entre alumnine et ions chlorure [200] qui li-
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mitent la disponibilité de ces derniers. Les propriétés d’absorption d’eau capillaire sont également
améliorées par la synergie entre le ciment, l’argile calcinée et le calcaire [292]. Ces avantages sont
principalement liés aux hydrates qui réduisent la taille des pores dans le LC3 [37]. Ces éléments
sont attenants a 'utilisation de LC3-50, c’est-a-dire avec 50% de substitution dans le liant. Relati-
vement peu d’études existent sur la durabilité de matériaux imprimés, ou de matériaux a plus haut
taux de substitution. Bien que la durabilité soit un enjeu majeur pour prendre en compte tous les
aspects du cycle de vie des LC3, ce n’est pas 'objet de ce manuscrit et pourra étre discuté dans
les perspectives. Néanmoins, le LC3 présente un potentiel environnemental conséquent pour des

bétons conventionnels, que nous présentons ci-dessous.

Une solution environnementale

La majorité des évaluations de 'impact des LC3 a été réalisée dans le contexte de la construc-
tion conventionnelle [40, , 275]. Ainsi, concernant le potentiel de réchauffement climatique du
LC3, des études rapportent une réduction des émissions de gaz a effet de serre de 30 a 50% par
rapport au béton Portland conventionnel [40, , 275]. La figure 2.22 issue de [119, 282] révele
par exemple un score de changement climatique similaire pour un béton LC3-50 et un béton avec
30% de cendres volantes (250 kg CO,-eq/m?3) de 30 MPa, mais une amélioration significative pour
un béton de 50 MPa. A ce jour, une seule étude sur un LC3 imprimable [136] indique une réduction
de 50% des émissions de GES par rapport a un mortier d’impression a base de ciment Portland,
mais ne consideére que les impacts des matieres premieres non-contextualisées (chiffres agrégés
de la littérature). Si l'on s’intéresse a d’autres catégories d’impact pour le LC3, Huang et al. [134]
observent, dans le cadre de béton conventionnel, une augmentation des scores pour le potentiel
de déplétion de la couche d’ozone, le potentiel d’écotoxicité des eaux douces, le potentiel d’eu-
trophisation des eaux douces et le potentiel d’eutrophisation marine, principalement en raison
de la production d’argile calcinée. Dans les autres catégories, le LC3 a des résultats similaires ou
améliorés par rapport a un béton standard. Dans 'ensemble, les études ont comparé les méthodes
conventionnelles et d’impression 3D avec des matériaux a base de ciment Portland ou bien ils ont
abordé des matériaux LC3 conventionnels. Cependant, aucune étude ne traite d’'une gamme com-

plete de méthodes d’analyse de cycle de vie contextualisée pour un LC3 d’impression 3D.
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Figure 2.22] Illustrations du potentiel environnemental pour des bétons avec ajouts cimentaires [119,
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Malgré la littérature peu fournie sur 'analyse de cycle de vie de mortiers LC3 d’impression 3D,
ce type de matériau montre un potentiel important de réduction des émissions de gaz a effet de
serre, confirmé par la prise en compte de ce type de liant dans les standards européens comme
ciments de type Il/C-M selon la norme EN 197-5:2021 [92] pour la construction conventionnelle.

Application a Vimpression 3D

Une revue bibliométrique rapporte 18 publications sur ['utilisation du LC3 en impression 3D
entre 2019 et 2023, dont 7 en 2023 [225]. Si l'on considere également les nombreuses publications
sur le béton LC3 conventionnel, cela démontre un intérét notable mais relativement peu d’études
existent pour l'impression 3D, en particulier sur les méthodes de formulation.

En ce qui concerne les propriétés a l’état frais, I'addition d’une fraction d’argile calcinée
provoque une augmentation du seuil d’écoulement statique et de la viscosité plastique, ainsi
qu’une augmentation de la cohésion [221, 315]. Cela s’explique par la granulométrie généra-
lement plus fine des particules d’argile métakaolinitique, leur structure en feuillets (type 1 :1
TO), et une demande en eau plus élevée que le ciment. Ces éléments, couplés a la plus grande
réactivité des aluminates et la grande surface spécifique des particules de métakaolin, intensifient
également le taux de structuration du mortier [24]. Ce phénomene semble étre lié a la proportion
de métakaolin, mais surtout a sa pureté [157] ou autrement dit sa teneur en aluminates amorphes.
Cependant, des taux de substitution supérieurs a 35% sont difficilement atteignables en raison
de linfluence sur la pompabilité et la dégradation des performances mécaniques.

Au contraire, l'ajout, seul, de filler calcaire d’une granulométrie similaire a celle du ciment
Portland diminue la contrainte seuil de cisaillement d’un mortier [310, ]. Leur influence
principale est néanmoins d’augmenter le volume de pate sans augmenter le volume de ciment
Portland, et d’induire un effet de remplissement ou filler. Ce dernier raffine le squelette granu-
laire (en fonction de la distribution de tailles de particules) et fournit des points de nucléation
additionnels pour la formation d’hydrates [28] en-dessous d’un certain taux de substitution.
Seul, le filler calcaire est utilisé en proportion maximale de 10-15% [1589, ], et encore moins
dans les mortiers d’impression 3D. En effet, Tao et al. [307] observent par exemple pour des
remplacements allant de 0 a 50% que le filler calcaire limite la capacité de rétention de forme,
probablement en raison de la dilution des particules de ciment (diminution des interactions
colloidales). Bien siir, la réduction de la résistance est également un facteur limitant, étant donné
gu’elle est corrélée linéairement a l'ajout de filler calcaire aprés 15% de substitution [325].

Finalement, en plus de la synergie dont bénéficie la résistance et la durabilité a long terme,
l'inclusion des deux ajouts cimentaires est une solution pour controler les propriétés au trés jeune
age. Dans le cadre de 'impression 3D, plusieurs applications [25, 186] indiquent un comportement
rhéologique favorable a la constructibilité a I’état frais. Dans ce contexte, des auteurs [31, 54, 344]
indiquent que des remplacements pouvant aller jusqu’a 75% sont possibles pour des mortiers de
30 MPa de résistance en compression a 28 jours. En ce qui concerne les méthodologies de formu-
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lation, les auteurs indiquent systématiquement les proportions des constituants en suivant des
ratios fixes, sans détailler le cheminement des mélanges. Comme ces matériaux impliquent gé-
néralement un plus grand nombre de paramétres et différentes réactions chimiques encore mal
connues, les méthodes traditionnelles de formulation sont plus complexes a mettre en ceuvre.

Développement de la résistance : taux de substitution plus importants

De nombreuses études suggerent un ratio argile calcinée :filler calcairede 2:1[11,282,292] et
un taux de substitution de 50%, mais le véritable ratio optimal dépend des propriétés physiques
et chimiques du clinker [155] et surtout des caractéristiques finales recherchées. De plus en
plus d’études s’intéressent a des taux de substitution plus élevés [268, , ] de maniére
empirique. Dans le cadre de ces substitutions élevées, la disponibilité de portlandite devient
le facteur limitant. Une solution est de rajouter de la portlandite mais le gain de résistance en
compression peut étre occulté par l'augmentation concomitante des émissions de CO,, compte
tenu de I'impact unitaire élevé de la portlandite (0.96 kgCO,/kg) [362]. Encore une fois, ces études,
rarement appliquées a l'impression 3D [54], ne proposent pas de méthodologies de formulation,
qui sont d’autant plus critiques dans ces espaces de formulation ou la proportion de métakaolin
optimale est souvent inférieure a celle recommandée par la littérature.

CONCLUSIONS ET DISCUSSIONS

La présente section 2 rapporte plusieurs points d’intérét pour les matériaux d’impression 3D
en termes de formulation et d’impacts environnementaux.

—  Danslasection 2.2, nous avons résumé les propriétés de cisaillement des mortiers d’impres-
sion 3D et les contraintes rhéologiques qu’impliquent ce procédé spécifique, pour la techno-
logie 1K et 2K. A chaque fois, nous avons également proposé les principaux leviers de formu-
lation en fonction des phases de l'impression. Enfin, les différents moyens de caractérisation
adaptés a 'impression 3D ont été résumés dans l'optique d’effectuer une campagne expéri-
mentale comportant un grand nombre de mélanges.

—  Dans la section 2.3, nous avons rappelé les points d’intérét concernant les impacts environ-
nementaux des bétons et établi une revue des différents mortiers d’impression 3D de la lit-
térature afin de conclure sur une tendance globales pour les matériaux d’impression 3D.

Ainsi dans la section 2.2, nous mettons en lumiere la réponse non-linéaire des mortiers face a
des contraintes complexes (pompage, déposition avec pressage, empilement de couches fines).
De plus, cette réponse dépend du temps et de la capacité du mortier a former une microstructure
rigide au repos, provoquant une transition entre un régime d’écoulement plastique (critére de Von
Mises) et une déformation fragile granulaire (critére de Mohr-Coulomb). Les leviers de formulation
pour satisfaire aux contraintes de 'imprimabilité sont donc la nature des constituants du mortier,
par exemple le type de ciment, 'usage d’ajouts cimentaires, l'usage d’adjuvants superplastifiant,
retardateur, accélérateur ou modificateur de viscosité, le type d’agrégats (recyclés ou non) ou
encore l'usage de fibres ou de nano-technologies (argiles nanométriques, graines C-S-H, etc).
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Egalement, les proportions de chaque constituant sont décisives pour les propriétés des mortiers
d’impression 3D. Etant donné les exigences rhéologiques, ceux-ci contiennent souvent une part
importante de ciment Portland (> 30% en masse), ce qui accentue leurs impacts environnemen-

taux.

En effet, dans la section 2.3, nous montrons que les mortiers d’impression 3D ont généra-
lement des scores de changement climatique importants (~ 450-500 kg CO,-eq/m?3), vu que la
majorité de 'empreinte carbone provient du clinker dans les bétons et mortiers (80-95%). Nous
exposons notamment les effets des différentes proportions d’ajouts cimentaires sur les propriétés
rhéologiques au trés jeune age. Il en ressort que les solutions de substitution du ciment Portland
sont relativement limitées en ce qui concerne les ajouts cimentaires traditionnels, par exemple
les cendres volantes (=~ 20%), le laitier de haut-fourneaux sans activation alcaline (=~ 15%), la
fumée de silice (=~ 10%), le métakaolin (=~ 30%) ou le filler calcaire (=~ 10%). Dans ce contexte,
le LC3, qui est un liant ternaire profitant de la synergie de réaction entre le ciment Portland, le
métakaolin et le filler calcaire, est prometteur pour la réduction des impacts environnementausx,
notamment des émissions de gaz a effet de serre car il permet une substitution plus importante,
tout en assurant des performances remarquables a [’état durci. De plus, le filler calcaire et argile,
sont disponibles en grandes quantités dans la majorité des zones géographiques. En outre, cette
alternative ne créé pas de coupures avec les méthodes traditionnelles, les normes de sécurité
ou les principes d’hydratation. Pour autant, relativement peu d’études traitent du LC3 pour
’impression 3D, particulierement pour des taux de substitution supérieurs a 50%. Cela est encore
plus rare dans le cadre d’études holistiques comportant des analyses ACV contextualisées. Avec
cette revue de littérature, nous mettons également le doigt sur les méthodes de formulation
quasi-systématiquement heuristiques (notamment essai-erreur) des matériaux recensés. Les
auteurs fixent la plupart des paramétres de formulation (teneur en ciment, ratio métakaolin/filler
calcaire, ratio eau/liant, ratio agrégats/liant, proportion de superplastifiant, etc) et font varier une
ou deux variables d’intérét. Cela restreint 'espace de formulation, notamment si l'on s’intéresse
a des LC3 avec peu de clinker.

RESUME ET QUESTION DE RECHERCHE

La section 2.2 résume les principales contraintes rhéologiques attenantes aux procédés d’im-
pression mono et 2K. En particulier, nous constatons une importante contradiction des proprié-
tés requises au trés jeune age pour I'impression 3D 1K. Ces complexités sont amplifiées par 'ab-
sence de standardisation dans la caractérisation. Finalement, les principaux leviers de formula-
tion pour des matériaux imprimables reposent sur les ajouts cimentaires et les adjuvants. Ce der-
nier point estimportant, car la section 2.3 révéle que la problématique environnementale pour les
mortiers d’impression 3D résulte en tres grande majorité de leur teneur en ciment Portland impor-
tante, compte tenu de l'intensité carbone substantielle de ce dernier. Une opportunité émerge des

sections de ce chapitre pour exploiter pleinement le potentiel de 'impression 3D. En se concen-
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trant sur la partie matériau, qui reste la plus critique en termes d’impacts environnementaux, nous
voyons qu’il est nécessaire d’augmenter leur efficacité environnementale, ce qui est d’autant plus
compliqué avec la multiplicité des contraintes rhéologiques et I'’émergence de nouveaux maté-
riaux avec davantage de parameétres et moins de connaissances. Ainsi, la prochaine section porte
sur les méthodologies de formulation existantes, et comment elles sont adaptées a 'impression

3D dans la perspective de diminuer les impacts environnementaux.
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CHAPITRE 3

Le secteur de la construction repose sur une multitude d’acteurs, de procédés, d’outils et de
matériaux hétérogenes qui tendent le plus possible vers la standardisation afin de favoriser la pro-
duction en série, le transport ou la mise en ceuvre. Or, la nécessité d’améliorer les performances
de l’environnement bati amene des défis d’optimisation des propriétés des matériaux utilisés,
d’abord pour la mise en ceuvre, puis pour 'application d’usage. La quantité totale de béton et
mortier utilisée dans le secteur de la construction se chiffre a 35 milliards de tonnes par an, ce qui
représente plus du double de tous les autres matériaux industriels du méme secteur (bois, acier,
aluminium, plastique) [283, ]. Cependant, méme si le béton est le matériau manufacturé le
plus utilisé dans le monde, il reste I'un des plus complexes a formuler et une méthode universelle
n’existe pas, surtout pour la calibration de propriétés optimales. Ainsi, dans un nombre important
de cas d’usages, les bétons sont sur-dimensionnés (plus résistants que nécessaire) et sur-utilisés
(contraint par le coulage). Or, en considérant les nouveaux impératifs environnementausx, le fait
de maximiser lefficacité du ciment dans les bétons, c’est-a-dire la performance apportée par
unité de volume de ciment peut amener une réduction de la quantité de ciment d’un facteur 2
[329] a 3 [76]. Loptimisation des matériaux d’impression 3D est un sujet de recherche actif et
nécessite encore davantage de flexibilité de formulation en raison des contraintes rhéologiques
additionnelles (section 2.2.2).

La formulation de béton classique a historiquement reposé sur ’expérimentation essai-erreur,
puis sur la théorie (mécanique, thermodynamique, etc), puis sur les modeles informatiques (dy-
namique moléculaire, simulations physiques, etc). De plus en plus, des méthodes basées sur
les données sont appliquées a la formulation de béton afin de combler certaines complexités
liées aux méthodes précédentes. Pour la technologie d’impression 3D, le défi est bel et bien de
développer des outils qui peuvent faciliter la formulation de matériaux pertinents du point de vue
de leurs performances techniques et environnementales et satisfaisant des contraintes rhéolo-
giques précises a |’état frais. Cela dit, la définition d’imprimabilité est a préciser pleinement pour
chaque installation d’impression 3D. De méme, les conditions d’utilisation varient pour chaque
projet, amenant idéalement une variation des propriétés matériaux pour chaque cas d’applica-
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tion. Ces considérations mettent en lumiére I'importance de développer des méthodologies de
formulation qui favorisent 'adaptabilité aux enjeux locaux. En d’autres termes, '’émergence d’une
impression 3D béton réellement bas-carbone a l’échelle industrielle implique nécessairement le
développement de méthodes de formulation facilement adaptables aux matériaux locaux, mais
aussi aux tests de caractérisation (simples d’usage) et systemes d’extrusion locaux.

Formuler consiste, dans le contexte des matériaux cimentaires, a examiner l'influence de
paramétres indépendants sur la réponse (rhéologique, mécanique, de durabilité, environne-
mentale, économique, etc.) du mélange et d’ajuster ces paramétres pour obtenir les propriétés
souhaitées. Les variables principales sont listées dans la table 3.1. Il existe plusieurs approches
de formulations : les méthodes expérimentales empiriques, celles qui sont basées sur des
modeles physiques et/ou chimiques et les méthodes orientées données. La figure 3.1 résume les
grandes catégories de formulation pour les matériaux cimentaires. La formulation de matériaux
cimentaires fait usage de ces techniques pour trouver une solution satisfaisante (cas en haut de la
figure 3.1), une solution empiriquement optimisée (cas au centre de la figure 3.1) ou une solution
optimisée a l'aide d’un ordinateur (cas au bas de la figure 3.1).

Variables indépendantes Type Variables dépendantes
Quantité de ciment Continu Résistance en compression
Rapport eau/liant Continu Résistance en flexion
Rapport agrégats/liant Continu Impacts environnementaux
Rapport adjuvants/liant Continu Perméabilité aux ions
chlorure
Rapport ajouts Continu Résistance aux sulfates
cimentaires/ciment
Types d’adjuvants Discret Résistance au gel-dégel
Types d’ajouts cimentaires Discret Pompabilité apres malaxage
Taille et forme des agrégats Discret Taux de structuration

TABLE 3.1| Exemples de variables indépendantes et dépendantes pour la formulation de béton

Nous répertorions brievement dans cette section les différentes méthodes de formulation
existantes sous le prisme de 'impression 3D. A chaque fois, les limites des méthodes citées seront
soulignées afin de se concentrer sur les stratégies choisies pour cette these, qui sont l'optimisation
multi-objectifs de propriétés prédites via 'apprentissage machine (matériau 1K), puis 'optimisa-
tion d’une propriété purement physique appelée compacité (matériau 2K). Il faut noter que l'on
distingue bien les méthodes de prédiction des propriétés physiques, qui peuvent constituer en
elles-méme des méthodes de formulations pour des cas simples, et les méthodes d’optimisation
qui interviennent de maniere la plus pertinente lorsque de nombreux objectifs ou variables
indépendantes sont impliqués, c’est-a-dire lorsque la complexité augmente. Dans le premier
cas, les expérimentations, modeles et données permettent de prédire les propriétés considérées
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Figure 3.1| Catégories et principes des méthodologies principales de formulation pour le béton [85]

et d’ajuster les parametres d’entrée en fonction de l'objectif recherché. Dans le deuxiéme cas,
les méthodes d’optimisation peuvent par exemple prendre en entrée plusieurs prédictions de
propriétés et fournir une réponse qui améliore l'une d’entre elles sans pénaliser les autres. Ainsi,
dans le cas des matériaux cimentaires, une méthode de prédiction peut étre un modeéle physique
qui évalue la résistance en compression ou un algorithme d’apprentissage machine qui prévoit
une certaine résistance au gel-dégel. Quant a elle, une méthode d’optimisation peut étre un
modeéle thermodynamique complet qui prévoit plusieurs propriétés a [’étude, une optimisation
par essaims particulaires, ou bien une combinaison de régressions multivariables.

METHODOLOGIES DE FORMULATION COMMUNES

Nous passons en revue les méthodologies de formulation pour les mortiers d’impression 3D,

nous pouvons citer entres autres :

—  Les méthodes empiriques, telles que les approches prescriptives et essai-erreur, qui consti-
tuent la majorité des cas ou les approches de surfaces de réponses;

—  Les modeles de prédiction, physique, chimique ou multiphysique;

—  Les méthodes d’optimisation d’une propriété intrinséque spécifique;

—  Les modeles d’apprentissage machine.

Chacun de ces outils possede des avantages et des inconvénients, mais l'ensemble reste effi-
cace pour la formulation de bétons conventionnels bien connus pour des applications standards.
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Cependant, lorsque le nombre d’objectifs augmente, alors [’utilisation de méthodes d’optimisa-
tion computationnelles peut permettre de faciliter grandement la progression de la formulation.

METHODES PRESCRIPTIVES ET ESSAI-ERREUR

Apres avoir déterminé une cible de résistance en compression ainsi que le degré d’exposition,
les étapes de formulation des méthodes prescriptives consistent a déterminer le ratio eau/liant, la
quantité d’eau, la quantité de ciment, le volume d’agrégats, la quantité d’adjuvants. Ces méthodes
sont efficaces dans le cadre de bétons standards pour lesquels les matériaux sont communs dans
objectif de formuler des matériaux fonctionnels mais non-optimisés. On peut citer dans ce cas
les directives de I’American Concrete Institute [1], divisées en 8 étapes comportant chacune des
recommandations fixes (ratio eau/ciment de 0.41 pour une résistance de 41.4 MPa, proportion
de ciment minimale de 300-360 kg/m3, etc), adaptées récemment aux bétons projetés de type
shotcrete [36]. On peut également citer en Europe les recommandations de 'EFNARC pour les
bétons auto-plagants [93]. Ces ratios nominaux sont trés rarement applicables pour la formulation
de mortiers d’impression 3D, notamment avec des liants ternaires ou quaternaires.

Les méthodes empiriques heuristiques peuvent consister a chercher par essai-erreur une for-
mulation adéquate, en fixant un critere d’arrét, ou a faire varier un facteur a la fois afin d’identifier
son influence. La méthode essai-erreur reste la plus populaire dans la littérature, ce qui implique
que la plupart des mélanges étudiés sont simplement présentés sans dévoiler le cheminement
de formulation. Cela implique également que le manipulateur soit expert dans la formulation de
matériaux cimentaires. Nous voyons sur la figure 3.2, qui représente un exemple de processus
itératif essai-erreur pour la formulation de mortiers d’impression 3D, que les étapes peuvent étre
trés nombreuses, impliquant souvent un nombre important de mélanges. Un exemple d’itérations
heuristiques est présenté sur la figure 3.3, qui illustre la quantité de décisions semi-arbitraires
effectuées par l'utilisateur.
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Figure 3.3| Exemple de processus itératif heuristique pour la détermination d’un optimal d’imprimabilité
[186]

3.1.2 SURFACE DE REPONSE AVEC REGRESSIONS LINEAIRES ET NON-LINEAIRES

La régression est une méthode statistique qui modélise de facon empirique les relations entre
des variables indépendantes et dépendantes. Les modéles de régression pour l’'analyse prédictive
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dans le domaine du béton sont majoritairement linéaires ou linéaires régularisés (prise initiale
[259], affaissement/résistance [45, 60, 62]) mais peuvent étre des généralisations non-linéaires
diverses (affaissement [341], résistance [272]). En ce qui concerne les données sur lesquelles se
basent les modeles, nous voyons que deux approches se confrontent : collecter et harmoniser
des données de publications scientifiques ou réaliser un nombre conséquent de mélanges,
généralement via des plans d’expériences [116].

Pour ce dernier cas, le nombre d’expériences, souvent tres prenantes en temps et ressources,
augmente exponentiellement avec le nombre de paramétres et de propriétés considérés. En effet,
avec les nombreuses contraintes de I'impression 3D et le nombre trés important de parametres de
formulation de nature continue, le nombre de combinaisons possibles augmente rapidement. Si
l’on considere n parametres (facteurs), chacun pouvant prendre k; valeurs différentes (niveaux), le
nombre total de combinaisons possibles est :

N:Hki 31

Quirevienta N = k" lorsque le nombre de niveaux est identique pour tous les facteurs. Si on
prend I'exemple des modeles de régression empiriques pour 'impression 3D, [’échantillonnage
de toutes les combinaisons possibles pour un mélange de six constituants pouvant prendre trois
valeurs nécessiterait donc 3¢ = 729 expériences distinctes pour un plan factoriel. Ce nombre
peut étre réduit par l'utilisation de plans d’expériences optimisés ou de techniques de régression

pénalisées, mais constitue tout de méme un frein important a leur utilisation massive.

Une application trés courante est par exemple la prédiction de la résistance en compression
a 28 jours selon le ratio eau/liant, la quantité de ciment ou le volume d’agrégats. Par ailleurs, un
exemple de modéle couramment utilisé d’ajustement multi-linéaire peut s’écrire, en considérant
les variables aléatoires Y; et X;, respectivement les j réponses dépendantes et les i variables ex-
plicatives, ainsi que /3; les paramétres a estimer et € 'erreur du modeéle :

n
Y =8+ BiXi+e 32
1

Par exemple, Chithra et al. [60] utilisent ce modeéle pour prédire la résistance en compression a
28 jours de béton conventionnel comportant de la nanosilice, des agrégats fins, du laitier de cuivre
et du superplastifiant. Avec plus de 260 points de données issus de la littérature, le coefficient de
régression R? est de 0.67. Si plusieurs variables dépendantes sont modélisées, la technique de
visualisation des surfaces de réponses est souvent utilisée avec des modeles polynomiaux du se-
cond ordre, de la forme :

Y =50+ Z/BiXi + Z BiuX? + Zﬁinin 3.3

Avec 3;; les coefficients quadratiques et j3;; les coefficients d’interaction.
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Ferdosian et Camoes [101] utilisent ainsi cette stratégie avec un plan d’expériences composite
centré pour trois variables indépendantes et deux réponses, ce qui donne un total de 28 mélanges
a réaliser. Ils démontrent avec ces modeles, de bonnes prédictions pour la formulation de bétons
conventionnels ultra-haute performance. Dans le cadre de 'impression 3D, Xu et al. [336] étudient
l’effet de trois adjuvants sur les seuils d’écoulement statique et dynamique, la viscosité ou la résis-
tance en compression sans pour autant valider les modeéles sur des points de données généralisés.
De leur cOté, Gao et al. [115] utilisent par exemple des régressions polynomiales pour la prédiction
du seuil d’écoulement statique et dynamique ainsi que de la viscosité plastique en considérant
une base de données de 366 mélanges de la littérature. Un autre exemple est 'usage de modeles
empiriques multi-linéaires pour la prédiction de la résistance a ’écoulement, la viscosité et l'index
thixotropique [330]. Dans ce cas de figure, 32 mélanges ont été réalisés pour étudier 'effet de 5 pa-
rametres, incluant la proportion de cendres volantes, de fumée de silice et de fibres. Nous voyons
que ces prédictions peuvent présenter des erreurs relatives significatives (25%) pour des mélanges
supplémentaires. Nous voyons avec ces exemples :

—  Lorsque les données sont collectées depuis la littérature, elles nécessitent une harmonisa-
tion importante et les prédictions présentent des erreurs notables. Nous pouvons noter que
lorsque les parametres dévient des variables couramment employées dans la littérature, le
volume de données diminue fortement (par exemple pour des nouveaux types de liants).

—  Pourlesdonnées collectées a l'aide de plans d’expériences, le nombre de parametres étudiés
est souvent limité a trois, ou s’il est plus important, le nombre de niveaux est limité a deux.
Ces contraintes limitent 'espace de recherche des formulations, les valeurs des niveaux étant
fixes.

Depuis I’émergence de l'apprentissage machine, les auteurs comparent souvent la perfor-
mance de ces modeles de régression avec différents paradigmes d’apprentissage machine [63,

, , , , ]. Les deux approches nécessitent généralement un grand volume de
données pour représenter des interactions non-linéaires. Malgré une meilleure interprétabilité
et un temps de calcul faible, il en ressort une plus faible robustesse et une moindre capacité a
généraliser pour les modéles de régression linéaires et non-linéaires (R? = 0.2 — 0.7). Ainsi,
pour cette approche empirique, cela implique trés souvent que l'utilisateur choisisse d’étudier
l’effet de seulement une partie des paramétres indépendants [347]. Finalement, la méthode des
surfaces de réponse, bien que relativement simple a mettre en oeuvre, est peu utilisée dans le
domaine de 'impression 3D, et jamais, a notre connaissance, pour optimiser plusieurs propriétés

rhéologiques, mécaniques et surtout environnementales.

MODELES D’INTERACTIONS PHYSICOCHIMIQUES ET OPTIMISATION DE LA COMPA-
CITE

Une approche de formulation consiste a modéliser les interactions entre les particules a
plusieurs échelles (nano-micro-méso-macroscopique) et avec l'environnement pour prédire le
comportement, souvent mécanique des structures en béton. La simulation des couplages méca-
nique, hydraulique, thermique et chimique dans une solution poreuse réactive peut permettre
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d’identifier les proportions optimales pour ces mélanges hétérogenes. Nous aborderons trés
brievement cette approche, qui est peu appliquée pour l'instant a 'impression 3D dans le cadre
de la formulation.

Plusieurs auteurs ont proposé des modeéles d’hydratation thermodynamiques pour repré-
senter ’évolution des phases d’assemblage solides durant la prise [168, , ]. La cinétique
d’hydratation, qui est le pilier de I’évolution des changements de propriétés du matériau, repose
sur une multitude de facteurs tels que la température, ’humidité relative, le degré de saturation
ou les contraintes appliquées. Les produits d’hydratation se forment avec différentes densités
et fractions volumiques, ce qui rend leur modélisation complexe. De nombreux auteurs ont
entrepris d’élaborer des modeles constitutifs simplifiés pour la prédiction des volumes de clinker
non-hydraté, de produits d’hydratation et de porosité capillaire [68, , ]. Lenjeu principal
est de traduire ces modeéles constitutifs thermoporomécaniques, dont les parametres sont bien
les constituants du mélange, en propriétés macroscopiques d’élasticité, plasticité et criteres de
rupture a létat frais puis consolidé [168, 246]. Pour cela, des modéles physiques prenant par
exemple en compte l'arrangement des agrégats (dont dépend le volume de péate) ou leur liaison
avec la pate sont nécessaires pour formuler des hypothéeses de comportement macroscopique.

Prenons un exemple qui modélise simplement la résistance en compression en démontrant
des résultats fiables [230]. Le modele de Chidiac et al. [59] exploite quatre modeles différents pour
prédire la résistance en compression de bétons :

—  L’hydratation du ciment : Dépend de la composition chimique du ciment utilisé et du degré
d’hydratation;

—  Lépaisseur de pate moyenne (APT) : Dépend de la compacité et donc des proportions de
chaque constituant ainsi que de leur nature;

—  Laqualité de liaison entre la pate et les agrégats : Dépend du type d’agrégat;

—  Larésistance de la matrice cimentaire a 28 jours : Dépend du type de ciment.

Le modele d’hydratation de Schindler et Folliard [279] dépend du temps et nécessite la ca-
ractérisation chimique du ciment (proportions de C35, C3A4, SO3) et des ajouts cimentaires, ici
limités a du laitier (Slag) et des cendres volantes (FA). L'évolution de la résistance en compression
est quasiment nulle avant un degré d’hydratation critique «.,- et suit la cinétique :

18
Q= Q. €Xp (— [t] ) 34
€

T= 66.78.p6§j54.p02';01.Blaine_0'804.P§8;58. exp (2.187.ps1ag + 9.5.DFA.PFA-Ca0) 35

B = 181.4.p%1 %0 .pt2%" Blaine™ "% pg2®. exp (—0.647.psiag) 3.6

o = 1.031.w/c
Y0194 +w/e

t
E(1 1
t, = =) ) At 38
geXp<R<293 T+273>)

+0.50.pFa + 0.30.ps10g < 1.0 3.7
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Ou 7 est le paramétre de temps d’hydratation (h), 3 est la pente d’hydratation, w/c le ratio
eau/ciment et «, est le degré ultime d’hydratation. pr 4 est la proportion massique de cendres
volantes, pra_cqo est le pourcentage massique de CaO dans les cendres volantes, pg,4 est la
proportion massique de laitier dans le mélange et Blaine est la finesse Blaine du ciment (m?/kg).
E est 'énergie d’activation, R est la constante universelle des gaz (8.3144 J/mol/K) et T la
température du béton.

Le modele APT de Chidiac et al. [59] dépend de la compacité et de la taille maximale des diffé-
rents agrégats ainsi que de la compacité maximale correspondant a 'empilement granulaire for-
mulé par De Larrard [167] :

2
1 BouD? | ®D2(1—®pmar) 1 $,uD2 | ®D2(1—Bpmay) 4 (®maz—P) D2
APT ~ —; (DS t3.00 T w0 ) T\ Ds T a0 T T 08mmD ) T3 G, 39

Le modele de Popovics [248] décrit ’évolution de la résistance en compression en fonction de
la porosité :

I o BlwtVal/e 3.10

Avec f! la résistance du composite, B une constante définie par la nature de [’échantillon, w le
volume d’eau, V, le volume d’air et c la quantité de ciment.

Enfin, un modéle dépendant d’un paramétre K défini par la nature des granulats et du type
de ciment de maniere empirique [167] ainsi que la résistance de la matrice cimenaire R.og
completent le modele exhaustif de Chidiac et al.. Un granulat ayant une surface plus rugueuse
présentera une meilleure liaison pate/agrégat.

En prenant en compte ces modeéles, la formulation de la résistance en compression est de la
forme:

0 sia(t) < aer
7ie) = 311

Nous voyons bien que ce modele requiert de nombreux paramétres qu’il faut caractériser
précisément, en présentant de plus des limites pour son application en impression 3D. Si l'on s’in-
téresse par exemple a sa mise en ceuvre pour des mortiers accélérés, le modele d’hydratation doit
étre modifié pour tenir compte de l'ajout de sulfates d’aluminium (Al2O3 et SOi_). Egalement,
le modéle ayant été validé sur des mélanges dont les ratios eau/ciment étaient compris entre 0.4
et 0.7, il faudrait également valider la pertinence de ce modéle sur des mélanges potentiellement
saturés en superplastifiant et dont les ratios eau/ciment peuvent descendre jusqu’a 0.1. Enfin,
l'ajout de matériaux qui ne sont pas destinés a avoir une réaction pouzzolanique mais qui servent
de charge inerte dans la pate cimentaire n’est pas prise en compte dans le modele d’hydratation,
et son effet sur la liaison pate/agrégat n’est pas décrite. Finalement, cet exemple, qui décrit uni-
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quement la résistance en compression a I’état durci, démontre la complexité de cette approche
pour la formulation de mortiers d’impression 3D.

Une autre approche consiste a proportionner les constituants du béton en suivant une régle
prédéfinie, qui se résume finalement systématiquement a ajuster le squelette granulaire. Cela
peut étre via des méthodes simples de chantier comme celle de la densité maximale, avec une
relation simple entre la proportion de fines et la taille maximale des agrégats. Plus généralement,
plusieurs techniques analytiques ont été développées pour quantifier la porosité d’'un mélange
granulaire polydisperse en fonction de la distribution de tailles des particules. La compacité, qui
est la fraction volumique solide du volume total, est inversement proportionnelle au volume de
vide. Ainsi, maximiser la compacité réduit la quantité de vides entre les particules de différentes
classes granulaires, qui sont remplis par de la pate cimentaire. En arrangeant les volumes de
chaque classe granulométrique, pour minimiser les vides, ces modéles purement physiques
peuvent donc permettre de réduire la quantité de pate (donc de ciment) pour une maniabilité
donnée et d’exploiter pleinement la résistance des agrégats. Ainsi, pour la formulation de bétons
éco-efficaces qui est le sujet de cette étude, De Grazia et al. [31] recommandent premiérement
d’user d’ajouts cimentaires et notamment de filler calcaire, et deuxiemement d’augmenter la
compacité de la matrice.

Dans les années 1900, des auteurs remarquent que la densité des constituants du béton joue
un rdle sur les propriétés a ’état durci [100]. Puis les premiéres approches d’optimisation de dis-
tribution continue des tailles de particules apparaissent avec notamment les travaux de Fuller en
1907 [113], dont le modéle est toujours utilisé de nos jours. Finalement, avec le développement
de bétons ultra-haute performance et auto-plagants, ’élaboration de modeles discrets pour aug-
menter la compacité de mélanges d’abord binaires (Furnas, 1928 [355]), puis avec n classes gra-
nulaires (Furnas 1931 [100] ou De Larrard, 1992 [167]). Le but est alors de calculer la compacité
théorique d’un mélange, en se basant sur la distribution granulométrique et la compacité des dif-
férents constituants du matériau composite, en prenant en compte les effets gé¢ométriques d’em-
pilement des particules (desserrement, effet de mur) dépendant de la taille et morphologie des
particules. Cette approche est efficace pour Poptimisation de bétons et mortiers et constitue un
des axes explorés dans cette thése. Le chapitre 5 établie une description d’un modéle d’empile-
ment granulaire [166] utilisé pour optimisation de mortiers 2K.

ZOOM SUR LAPPRENTISSAGE MACHINE

Lapprentissage automatique (ML) est une approche basée sur les données, massivement
exploitée dans le domaine du béton et dévoilant des résultats prometteurs depuis un certain
nombre d’années. Ces techniques permettent de prédire la réponse d’un systéme de plusieurs
variables indépendantes sans déterminer de relations explicites entre ces parametres. Elles
peuvent étre catégorisées en trois types majeurs d’apprentissage : supervisé, non-supervisé, et
par renforcement [145]. De nombreuses méthodes d’apprentissage machine ont été appliquées
a la prédiction des propriétés du béton [199, 216, 232] pour de nombreuses applications, dont
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’impression 3D par extrusion. On peut citer notamment les machines a vecteur de support ou
les réseaux de neurones artificiels qui sont régulierement présentés comme efficaces [216], ou
bien les arbres de décision [72] et foréts d’arbres décisionnels [71], les processus de régression
gaussien [234], ou l'apprentissage profond [75].

Nous nous concentrerons sur la technique éprouvée des réseaux de neurones artificiels (NN)
pour 'impression 3D de mortiers. Ce sont des modeles d’apprentissage machine qui reposent sur
le fonctionnement des neurones biologiques, c’est-a-dire qu’ils sont composés de couches de neu-
rones interconnectés par des poids ajustables. Ainsi, leur structure est définie par une couche d’en-
trée, ou chaque neurone correspond a un parametre d’entrée, une ou plusieurs couches cachées,
ou l'ajustement des poids s’effectue, et une couche de sortie, qui donne une prédiction en fonction
d’un procédé de classification ou de régression. Pour chaque couche, l'opération effectuée par un

neurone est :

S — (=1 + pD 3.12
Avec:

— 2z le vecteur des sommes pondérées des activations de la couche précédente;
— W la matrice des poids entre la couchel — 1 et ;

—  aU"b le vecteur des activations de la couche précédente;

— 5" |e biais associé a la couche [;

Généralement, une fonction d’activation g est ensuite appliquée pour introduire la non-

linéarité :

al) = g (Z(l)) 313

Le procédé d’apprentissage se matérialise alors par une boucle de rétropropagation qui ajuste
les poids en fonction d’une fonction codit, par exemple ’erreur entre la sortie attendue et obtenue
delarégression. Cet ajustement est réalisé en utilisant par exemple une descente de gradient, avec

7 le taux d’apprentissage :

Ocolt
Tow®

Cette approche permet de représenter des relations entre les parameétres d’entrée de ma-

wO —w® _ 3.14

niére totalement empirique, en considérant le caractére non-linéaire des interactions entre les
constituants d’un mortier. Nous voyons que la vitesse de convergence de ces modeéles dépen-
dra fortement des parametres intrinséques au réseau, appelés hyperparametres, c’est-a-dire
le nombre de couches, le nombre de neurones par couches ou le taux d’apprentissage parmi
d’autres. Nunez et al. [232] résument les avantages et désavantages de ce type d’approche pour la
prédiction de la résistance en compression. Ainsi, les NN démontrent une précision satisfaisante,
prennent en compte les non-linéarités, s’adaptent automatiquement aux différentes conditions
environnementales (dépendantes de chaque étude), et ont une bonne capacité de généralisa-
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tion. A linverse, ils ont un co(t de calcul important, une convergence qui dépend fortement
des hyperparametres, une difficulté a généraliser pour les faibles volumes de données et un
fonctionnement boite noire, qui ne fournit pas de relations explicites. Finalement, il est souligné
que I’lhomogénéité des données est un point central pour les bases de données agrégées de la
littérature, qui constituent la majorité des études.

Par exemple, Mohtasham Moein et al. [216] rapportent de nombreuses études pour la pré-
diction de la résistance en compression avec des bases de données de 421 points en moyenne,
et rarement en-dessous de 100 points [306]. En complément, Malik et al. [199] relévent des
coefficients de régression de 0.81 a 0.99 pour la prédiction de la résistance en compression
pour des bases de données relativement petites (74 a 150 points). En ce qui concerne le do-
maine de 'impression 3D, plusieurs auteurs appliquent les NN a la prédiction des propriétés
rhéologiques a létat frais [114, , , , ]. Charrier et Ouellet-Plamondon [46] pré-
disent par exemple l'impact de plusieurs adjuvants sur le seuil de cisaillement critique et le
seuil d’écoulement dynamique et arrivent a des résultats concluants avec un faible volume de
données (16 mélanges). Pour cette étude, quatre adjuvants sont étudiés avec un dosage fixe
pour chacun. Czarnecki et al. [71] évaluent quant a eux les performances d’'un NN, machine a
vecteur de support et forét d’arbres décisionnels pour la prédiction de la liaison intercouches
et démontrent un avantage des NN. Finalement, un nombre conséquent d’études portent sur la
prédiction des propriétés mécaniques de mortiers imprimés ou sur le contréle qualité du procédé
(géométrie du cordon, défauts de surface, etc) mais peu d’auteurs proposent des méthodes de
formulation holistiques reposant sur les NN [118]. On peut néanmoins citer Geng et al. [117]
qui comparent plusieurs types d’apprentissage machine pour l'optimisation multi-objectifs de
mortiers d’impression 3D bas-carbone en considérant des propriétés a l’état frais et durci. Ils
agregent respectivement 206, 210 et 219 valeurs de la littérature pour prédire les propriétés
rhéologiques (seuil d’écoulement dynamique, viscosité plastique), Vimprimabilité (erreur sur la
hauteur de couche, erreur sur ’épaisseur de couche) et la résistance (compression et adhésion
des couches). En utilisant un algorithme génétique pour 'optimisation multi-objectifs de 2 puis
4 objectifs contradictoires, ils démontrent des résultats de formulation remarquables, avec des
erreurs relatives de prédiction de moins de 10%. Egalement, ’étude sur laquelle se base cette
these (Sergis et Ouellet-Plamondon [290]) dévoile des résultats satisfaisants pour la formulation
de mortiers haute-performance imprimables. Cette derniére use de NN pour converger vers des
mélanges optimisés en adoptant une stratégie d’apprentissage actif (détaillée dans la section 4.3).

Pour résumer cette revue de littérature, les méthodes d’apprentissage automatique, plus par-
ticulierement les réseaux de neurones et les machines a vecteur de support, démontrent une qua-
lité de prédiction supérieure aux méthodes classiques de formulation (prescriptives, surfaces de
réponses). Cependant, la majorité des études mettent 'accent sur le volume de données néces-
saires pour obtenir des résultats de généralisation satisfaisants. La disponibilité des données est
donc un enjeu majeur, étant donné la variabilité des matiéres premiéres (composition chimique,

morphologie, granulométrie, etc) et 'absence de standards de caractérisation. Dans le cas de ma-
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tériaux émergents tels que le LC3, la quantité de données disponibles dans le contexte de l'impres-
sion 3D est limitée et ne correspond pas aux besoins de l'outil tel qu’employé communément. Les
démarches de Geng et al. [117] et Sergis et Ouellet-Plamondon [290] soulignent néanmoins une
avenue prometteuse pour le développement d’une méthode de formulation holistique, faisant
un usage éclairé de l'apprentissage machine et d’algorithmes d’optimisation multi-objectifs. Cette
opportunité est également préconisée par De Rousseau et al. [35] dans une revue systématique
des méthodes de formulation computationnelles. Nous décrivons donc dans cette prochaine sec-
tion le fonctionnement de 'optimisation multi-objectifs et leur application aux bétons et mortiers
d’impression 3D.

LOPTIMISATION MULTI-OBJECTIFS : UN OUTIL PROMETTEUR POUR
LIMPRIMABILITE

Chacune des méthodes de prédiction citées ci-dessus permet d’estimer la qualité d’un
mélange vis-a-vis d’un objectif (physique, économique, environnemental). Lorsque deux ou plus
objectifs contradictoires sont en jeu, ce qui est largement le cas pour la formulation de matériaux
imprimables, les techniques d’optimisation multi-objectifs sont un outil pour la recherche de
formulations optimales. De maniére générale, cela consiste a rechercher dans un ensemble
de solutions admissibles, un sous-ensemble de solutions satisfaisant & une condition de non-
domination. Ainsi, il est possible d’utiliser les modeles (régression, apprentissage machine,
physique, etc) cités pour constituer des fonctions objectifs, ce qui sera l'objet de la premiére
approche d’optimisation (chapitre 4).

FORMULATION DU PROBLEME

Loptimisation de nombreux problémes d’ingénierie et de recherche impliquent plusieurs
objectifs souvent conflictuels ainsi que des phénomenes de nature non-linéaire. Cette branche de
la recherche opérationnelle est dénommée l’aide a la décision multicritére. Dans cette branche,
l'optimisation multi-objectifs (MOO) a pour but de simultanément minimiser plusieurs (n > 2)
fonctions qui représentent le comportement de telle ou telle propriété. Dans ce cas, une solution
unique permettant d’optimiser tous les objectifs existe rarement. Afin de répondre a ce type de
probléeme, l'utilisateur doit définir les variables décisionnelles (vecteurs) x; et leurs modéles de
réponses (fonctions objectifs scalaires) f, les objectifs et les contraintes ainsi que l'algorithme
permettant de sélectionner les solutions optimales. Les fonctions f, composent un vecteur
de fonctions objectifs (fitness) F/(X) qui est considéré comme optimal lorsqu’aucune de ses
composantes ne peut étre améliorée sans en pénaliser une autre.

Ainsi, un probléme de MOO implique un ensemble continu infini y € R"™ de solutions non-
prédéterminées, qui sont des vecteurs décisionnels X; = (x1, x2, ..., ;) ou x; sont les variables
du problémes limitées par des bornes x™" et x™%* représentant les bornes de l'espace de re-
cherche et n le nombre de variables. Le vecteur F'(X) est composé de k fonctions objectifs fj. dans
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unensembleZ C R, Le probléme peut avoir des contraintes d’inégalités g;(z) aveci = 1,...,m
et my le nombre de contraintes et/ou des contraintes d’égalités h;(z) aveci = 1,...,mq et my le
nombre de contraintes. Avec ces notations, un probléme d’optimisation multi-objectifs peut étre
formulé mathématiquement :

Minimiser { f1(X;), fo(X;),..., fu(X;)} pourX; = [z1,22,...,25] € X 3.15
Avec g;(z) < Oeth;(x) =0

Un vecteur décisionnel X; correspondant a un vecteur objectif optimal est alors appelé une
solution non-dominée car aucun autre vecteur décisionnel dans l’espace de recherche ne permet
d’améliorer une fonction objectif sans en compromettre une autre. Ce concept, appelé domination
de Pareto, s’écrit de la maniére suivante :

Pour deux vecteurs u, v € R": 3.16

uwdominev (u <v)siVie {1,2,....,n} :u; <wv;, etF € {1,2,...,n} 1 u; < v

Pour un ensemble de vecteurs I' C ., une solution est appelée non-dominée lorsque pour
x* € T, il nexiste pas de = € T pour lequel F'(z) < F(x*) (équation 3.17).

Pr={z*el,pr el : F(z) < F(z*)} 3.17

Cet ensemble de solutions est Pareto-optimal P, lorsque 'espace décisionnel est généralisé
a Xz- Ainsi, le front de Pareto est défini comme l'ensemble des vecteurs objectifs F(X) corres-
pondant a P,. Les ensembles R,, et R;, sont respectivement l'espace de décision et l'espace des
fonctions objectifs. La figure 3.4 illustre ladomination de Pareto pour deux variables décisionnelles
et deux fonctions objectifs a minimiser simultanément. Ainsi, les points bleus sont équivalents du
point de vue de ’équation 3.16. De fait, les solutions résultant de cette sélection sont une approxi-
mation d’optima théoriques.

Les variables décisionnelles, dont des exemples sont donnés dans la premiéere colonne de la
table 3.1, peuvent étre discretes ou continues. Ainsi, un utilisateur peut décider de minimiser les
fonctions objectifs [résistance en compression, score de changement climatique] en fonction de
variables décisionnelles [quantité de ciment, ratio eau/ciment].

De nombreuses méthodes énumératives et déterministes existent pour résoudre les pro-
blemes de MOO [94]. Cependant, ces méthodes heuristiques nécessitent de nombreuses
exécutions de lalgorithme pour générer plusieurs solutions de l'ensemble Pareto-optimal,
requiérent souvent des connaissances de l’espace décisionnel et sont souvent sensibles a la
forme et la continuité des fronts de Pareto [132]. Ainsi, des alternatives stochastiques ont été
développées pour générer plus rapidement une bonne approximation de ’ensemble des solutions
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X, £,

Xy f;

Figure 3.4| Illustration de la projection des vecteurs décisionnels dans 'espace des fonctions objectifs : Les
points bleus représentent les solutions Pareto-optimales [244]

Pareto-optimales, notamment pour les probléemes non-linéaires, discontinus et avec un grand

nombre de dimensions.

ALGORITHMES STOCHASTIQUES MULTI-OBJECTIFS POUR LA FORMULATION

Un algorithme de MOO est un processus itératif qui permet de déterminer a partir de variables
décisionnelles, de fonctions objectifs, d’objectifs et de contraintes, un ensemble de solutions
Pareto-optimales dans un espace décisionnel donné. Dans la littérature, les algorithmes sto-
chastiques appliqués aux probléemes multi-objectifs sont en majorité des métaheuristiques,
C’est-a-dire qu’ils sont inspirés par des phénomenes naturels. Ils peuvent étre issus des méca-
niques de l’évolution, de phénomenes physiques, de relations humaines ou d’essaims [244]. Ainsi,
ce type d’algorithme permet de rechercher des solutions dans des espaces de hautes dimensions
et d’éviter davantage les optima locaux.

Les méthodes d’optimisation algorithmiques métaheuristiques de la figure 3.5 sont classées
selon la globalité de la recherche, le nombre de solutions, la trajectoire ou l’inclusion d’aléatoire.
Tous ces algorithmes consistent a trouver une approximation du front de Pareto en considérant
un probléme bi-objectif : minimiser la distance entre les vecteurs objectifs générés et le front de
Pareto; maximiser la diversité du front de Pareto déterminé. Parmi ces catégories, les algorithmes
évolutionnaires (en gris sur la figure 3.5) nous intéressent dans cette étude car ils ont démontré
des bons résultats pour les problémes multi-objectifs et la formulation de béton en général [65,

, 179]. Les algorithmes génétiques sont une sous-catégorie des algorithmes évolutionnaires,
visant a proposer une solution approchée en un temps raisonnable en s’inspirant de ’évolution
des especes. Ainsi, l'idée est de faire évoluer un ensemble de solutions possibles, appelées
individus, afin de converger vers une solution optimale dans un espace de recherche donné.

Un algorithme génétique procéde généralement en 6 étapes::

—  Génération d’une population aléatoire de N mélanges (solutions). On représente chacun des
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Figure 3.5| Classification des méthodes d’optimisation métaheuristiques -
mélanges (individu), pouri = [1,..., N|, par un vecteur X; = [z1,22,...,2,] ol z; estune
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proportion a optimiser et n le nombre de variables indépendantes. L'espace des proportions
possibles est bornée par des limites données.

Evaluation de chaque solution par plusieurs fonctions objectifs f;(x) ol k est l'indice des ob-
jectifs. La fonction d’évaluation (fitness) F'(X;) = [fi1(X;), f2(Xj), ..., fm(X;)] représente
la qualité d’une solution, ou m est le nombre d’objectifs.

Classement des solutions selon leur domination de Pareto, notée X; < X;i; si
X; domine X1, via un procédé de roulette proportionnelle ou de tournoi [123], qui
sont les plus fréquents.

Application des opérations génétiques introduisant la diversité :

—  Croisement unipoint ou multipoints de deux solutions pour former une nouvelle so-
lution. Deux solutions X,, = [z}, 2},...] et X;, = [zV,2%,...] forment un individu
Xy = [z¥, 24, 25, .. .].

—  Mutation d’un individu avec une probabilité p,,.;. Cela peut étre via l’'ajout d’une per-
turbation e a un des parametres de 'individu ou € peut étre issu d’une distribution gaus-
sienne ou non-uniforme, ou bien par le remplacement d’un ou plusieurs parametres


https://commons.wikimedia.org/w/index.php?curid=16252087
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par une valeur issue de distributions uniformes.

—  Création d’une nouvelle population avec les meilleurs individus, en fonction de leur classe-
ment (fitness) dans le front de Pareto. Répétition des étapes jusqu’a un certain critere d’arrét,
qui peut étre un nombre de générations, une certaine valeur de F atteinte ou un critere de
convergence (nombre de générations sans amélioration de F).

—  Avecunensemble de solutions Pareto-optimales, sélection des meilleurs individus pour l'uti-
lisateur.

Lapplication de cette approche a la formulation de mortiers d’impression 3D requiert
des fonctions modeles de propriétés du mortier qui relient la nature et les proportions des
constituants a des caractéristiques a |’état frais et durci. Cela permet en théorie de 1) prédire le
comportement d’une composition spécifique et 2) sélectionner les mélanges qui tendent vers
des optima. Le tableau 3.2 recense quelques exemples d’application du MOO pour des bétons
conventionnels, puis les rares explorations dans le contexte de 'impression 3D.

Pour l'instant, de nombreux auteurs ont appliqué le MOO, tres souvent usant d’algorithmes
stochastiques, pour la formulation de bétons conventionnels. Seulement, peu d’études l'ont
employé pour la formulation de mortiers d’impression 3D. Nous voyons dans la revue de la
section 3.1.4 que l'apprentissage machine est largement exploité pour la prédiction de propriétés
du béton, et nous constatons dans cette section que cela est encore davantage le cas pour 'usage
d’algorithmes MOO. Ainsi, pour U'impression 3D, Liu et al. [184] analysent le potentiel d’une
optimisation bi-objectifs avec 5 parametres de formulation, dont les interactions sont modélisées
avec des régressions non-linéaires effectuées a partir des résultats d’un plan d’expériences
(niveaux fixes) de 22 points de données. Nous avons déja cité les études de Geng et al. [117]
et Sergis et Ouellet-Plamondon [290] dans la section 3.1.4. La premiére démontre un potentiel
important de l'algorithme MOO NSGA-II pour l'optimisation d’un nombre important d’objectifs et
parametres (4 et 10 respectivement). En se basant sur un volume de 210 points de données de la
littérature, cette approche démontre de bons résultats de convergence. Les deuxieme étude use
plutot d’une base de données locales et adopte une stratégie d’apprentissage actif pour converger

rapidement vers des mélanges améliorés.

Finalement, dans le cadre spécifique de 'impression 3D, étant donné que les données de pro-
priétés a I’état frais et durci ne sont pas aussi abondantes que pour le béton conventionnel, les
études sont plus rares mais démontrent tout de méme un potentiel de formulation important pour
des objectifs divers, notamment la prise en compte de l'impact environnemental, ce qui n’est jus-
tifié par aucune autre méthode a ce jour.
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Matériau Auteur - Référence Objectifs Nombre de para- Méthodes Données Remarques
métres
Béton Young et al. [343] Résistance en com- 5 continus NN 10000 - Chantier Hyperparamétres
pression Fonction de désirabi- fixes
Colit lité SP fixe
Béton Derousseau etal.[36] Résistance en com- 4continus-1discret RF 311 2 contraintes
pression ACV
Colit Borg
Emissions
Béton UHP Zhang et al. [349] Résistance en com- 6 continus NN/SVR/RF/KNN 1030 Optimisation hyper-
pression PSO parameétres
Colit
Affaissement
Mortier 3DP Liu et al. [184] Seuil d’écoulement 5 DOE/Régressions 22 Niveaux fixes
statique non-linéaires
Seuil d’écoulement Diagramme ternaire
dynamique
Mortier 3DP Gengetal.[117] Seuil d’écoulement 10 continus NN/SVR/DT/RF 210 Bi-objectifs résis-
dynamique /KNN/GPR tance
Viscosité plastique NSGA-II
Colit
Emissions
Mortier 3DP Sergis et Ouellet- Seuil d’écoulement 2continus-4discrets NN 18 Boucles d’apprentis-
Plamondon [290] statique 90 min NSGA-II sage actif

Etalement
Résistance en com-
pression

spJepuejs-uou sauejaw ap UOIFe)NWIOS ] SI9A

TABLE 3.2| Liste de quelques études d’optimisation multi-objectifs pour des bétons conventionnels et des mortiers d’impression 3D. La colonne Méthodes contient les
modeles de prédiction (NN pour Artificial neural networks, SVR pour Support vector regression, DT pour Decision tree, RF pour Random forest, KNN pour k-nearest
neighbor, GPR pour Gaussian process regression) et les algorithmes MOO (Borg, NSGA-Il pour Non-dominated sorting genetic algorithm I1).
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CONCLUSIONS

La formulation de bétons conventionnels s’effectue historiquement a partir de méthodes
heuristiques basées sur la performance sans recherche d’optimal. L'impression 3D et les impé-
ratifs environnementaux ameénent de nouveaux défis pour la formulation de mortiers, dont les
réponses macroscopiques sont trés sensibles aux parametres de formulation (principalement
nature et proportion des constituants) et hautement non-linéaires. La tres importante variabilité
dans la composition des matieres premiéres complexifie la modélisation des propriétés macro-
scopiques, ce qui explique 'absence de modele standard généralisé. La formulation de mélanges
non-standards requiert donc l'application de méthodes plus complexes, souvent computation-
nelles pour la modélisation des interactions entre variables indépendantes et dépendantes.
Nous voyons dans cette section les limites de la méthode de surface de réponse, communément
utilisée dans d’autres industries lorsque les réponses sont davantage linéaires et la collecte de
données moins chronophage. Aussi, nous voyons la difficulté de représenter une approche de
formulation holistique avec les méthodes de simulation physicochimiques, surtout pour des
mélanges d’ajouts cimentaires, et pour des teneurs en clinker faibles [26]. Cela étant dit, nous
voyons également que l'optimisation de la compacité, et notamment le modele d’empilement
compressible, exhibe un fort potentiel pour la maximisation de l'éco-efficacité, ce qui sera
exploré dans le chapitre 5. Finalement, cette revue de littérature nous permet d’affirmer que
'apprentissage machine a un réel potentiel pour la prédiction des propriétés liées a l'impression
3D, malgré les limites connues (volume et homogénéité des données, temps de calcul, relations
non-explicites, etc).

Ainsi, Derousseau et al. [35] résument bien les problématiques et enjeux de la formulation de
mortiers par des méthodes computationnelles dans une revue systématique. Quand la majorité
des formulations de béton conventionnel prend en compte seulement la résistance et le codt, des
procédés comme 'impression 3D sont beaucoup plus exigeants en termes de nombre d’objectifs,
surtout dans une perspective de réduction des impacts environnementaux. La présence de nom-
breux objectifs concomitants implique [’utilisation d’une démarche de compromis, telle que l'opti-
misation multi-objectifs, en prenant en compte I'énergie de calcul et les défis de visualisation pour
cette approche. Pour des objectifs hautement non-linéaires et des besoins de modélisation fidele,
la combinaison de méthodes d’optimisation métaheuristique et d’apprentissage machine est pro-
metteuse. La meilleure approche d’apprentissage dépend alors la plupart du temps du probléme
et des données considérés. Deux paradigmes se confrontent a ce moment-la : d’une part, l'agré-
gation d’un grand volume de données issues de la littérature. Ce point de vue est limité pour les
propriétés d’imprimabilité du LC3 par exemple, pour lequel un volume de données suffisant n’est
pas encore disponible. D’autre part, la constitution de plans d’expériences pour la collecte de don-
nées spécifiques aux matiéres premieres locales. Dans ce cas-|3, le volume de données est faible,
donc les prédictions manquent de fiabilité. Pour la formulation d’un LC3 imprimable a faible im-
pact environnemental, une méthode d’apprentissage actif [290] basée sur un plan d’expériences
optimal présente ainsi un potentiel significatif pour des matériaux novateurs.
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RESUME ET QUESTION DE RECHERCHE

Nous avons vu le potentiel important des ajouts cimentaires pour le contréle de la rhéolo-
gie des mortiers 1K et la réduction des impacts environnementaux des pates cimentaires. Mais
la conséquence est que leur formulation en est complexifiée. Néanmoins, le procédé d’impression
3D a bien besoin de matériaux sur-mesure, encore plus exigeants en termes de rhéologie a l’état
frais et de cinétique de structuration. Dans ce chapitre, nous voyons que pour maximiser ’éco-
efficacité de mortiers d’impression 3D LC3, deux approches d’optimisation principales s’offrent a
nous. D’une part, la combinaison de 'apprentissage machine avec un algorithme d’optimisation
multi-objectifs métaheuristique sera le sujet du chapitre 4. D’autre part, 'optimisation de la com-
pacité fera 'objet d’'une analyse dans le chapitre 5.
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CHAPITRE 4

INTRODUCTION

Afin de répondre aux problématiques de formulation explicitées dans la section 3, notamment
la multiplicité des variables indépendantes pour les nouvelles alternatives a comportement
cimentaire, la naturelle variabilité régionale des matiéres premiéres, et la complexité accrue des
matériaux destinés a 'impression 3D, une nouvelle méthodologie de formulation prenant en
compte 'impact environnemental est proposée dans cette étude.

La revue effectuée dans la section 2.1 souligne que la majorité de I'impact carbone lié a la pro-
duction dans la construction digitale résulte des phases Al et A2 (figure 1.1) correspondant a la
production et 'approvisionnement des matériaux. Ainsi, nous avons fait le choix d’appliquer la
méthodologie d’optimisation proposée a un nouveau type de liant ternaire qui permet d’étre plus
ambitieux sur la réduction de GES, en amenant toutefois plus de complexité de formulation. L'ob-
jectif global de ce chapitre est de proposer une méthodologie reproductible, guidée par une tra-
jectoire d’optimum, dans le but de concevoir des mélanges d’impression 3D 1K qui minimisent
'impact environnemental pour une application donnée. Ainsi, ce chapitre est constitué de sept

sections principales:

—  Lapremiére section 4.2 présente les matiéres premiéres utilisées pour les expérimentations.

—  Ladeuxieme section 4.3 détaille d’abord les ajustements méthodologiques effectués par rap-
port a I'étude sur laquelle se base cette approche [290], puis identifie les phases qui per-
mettent de mettre en place 'optimisation. Ces dernieres sont la définition d’imprimabilité,
l'analyse du potentiel environnemental de notre solution, l'identification des fonctions ob-
jectifs, et 'optimisation multi-objectifs.

—  Latroisieme section 4.4 met donc en lumiere les expérimentations essai-erreur pour conce-
voir une définition d’imprimabilité adaptée au systéme d’extrusion de I’Ecole de Technologie
Supérieure (ETS).

87



Couplage des outils d’ACV et de réseaux de neurones pour 'optimisation multi-objectifs

—  Laquatrieme section 4.5 révele le fort potentiel des matériaux LC3 pour I'impression 3D bas-
carbone.

—  Lacinquiéme section 4.6 présente la collecte de données qui permet d’entrainer des réseaux
de neurones a prédire le comportement rhéologique et mécanique de mortiers.

—  Lasixieme section 4.7 dévoile les résultats de 'optimisation et la convergence vers des mor-
tiers bas-carbone.

—  Finalement, la derniere section 4.8 identifie les points clés concernant cette approche d’op-
timisation.

Nous notons que, pour des raisons de lisibilité, le terme LC3 est utilisé dans ce chapitre pour
désigner notre matériau, bien qu’il s’agisse d’un systéme quaternaire comportant de la fumée de

silice.

MATERIAUX

Notre mortier est composé d’un liant, mélange de ciment, d’argile calcinée métakaolinitique
et de filler calcaire, ainsi que de sable, d’eau et de superplastifiant. Les matériaux choisis pour
cette étude sont en partie imposés par I'approvisionnement de ’Ecole de Technologie Supérieure
et sa localisation géographique. Nous choisissons d’utiliser seulement un superplastifiant,
essentiel aux matériaux auto-plagants, et de s’abstenir d’user d’autres adjuvants, qui ajoutent des
variables et ont souvent un impact environnemental élevé. Cela dit, le but est de privilégier au
maximum des matériaux locaux, produits dans la province de Québec.

Ciment binaire

Les ciment binaire utilisé est composé de ciment General Use (GU) cobroyé avec 8.3% de fumée
de silice, coproduit de la production d’alliages de silicium et ferrosilicium. Estimé a 42.5 MPa
de résistance en compression caractéristique a 28 jours, le ciment binaire est conforme aux
exigences de la norme CSA A3000-13 section A3001-13 type GUb-8SF et communément utilisé
dans les projets d’infrastructures au Québec. Le fournisseur est Ciment Québec, situé a 223 km de
ETS. La densité relative de la poudre est de 3.2.

Argile calcinée

De nombreux types d’argiles existent avec des qualités variables. L'argile choisie dans cette étude
provient du fournisseur Whitemud Resources situé a Wood mountains, Saskatchewan, a 2900 km
de V'ETS. Cette argile est composée d’environ 80% de métakaolin (A120325i0,), le reste étant
du quartz cristallin. Il provient d’un kaolin naturel calciné a 750°C dans un four rotatif, catégorisé
comme une pouzzolane naturelle de classe N conformément aux standards CSA A3000 et ASTM
C618. Sa densité relative est de 2.45.

Filler calcaire
La poudre de calcaire, ou pierre a chaux (carbonate de calcium CaCOs) provient de la compagnie
Graymont situé a Portneuf, Québec, a 209 km de ’ETS. Sa densité relative est de 2.72.
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Sable

Etant donné que le procédé d’impression 3D implique un pompage et une extrusion a travers une
buse, la grande majorité des matériaux cimentaires utilisés dans ce contexte sont des mortiers
(Dimaz < 5mm). La taille de la buse d’extrusion limite le diametre maximal des agrégats. Ainsi,
la probabilité de former une arche granulaire bloquant le flux de mortier dépend du diametre
maximal des particules D et d’un éventuel angle de réduction de diamétre d’extrusion ¢. Dans
notre cas, disposant a 'ETS d’une buse de diamétre R = 20 mm sans réduction de diamétre, le
ratio d = % doit étre supérieur a 5.5 afin d’assurer une probabilité de formation d’arche proche
de zéro [312], ce qui signifie un diamétre maximal de 3.6 mm. Cette hypothése est valide pour des

particules sphériques monodisperses mais donne un ordre de grandeur de la limite imposée par
le systéme d’extrusion.

Le sable choisi est naturel, commun, séché en four et tamisé, provenant de Bomix. Sa courbe
granulométrique est représentée sur la figure 4.1. Sa granulométrie continue, qui ne dépasse pas
2.5 mm assure une meilleure compacité. Sa densité relative est de 1.625.
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Figure 4.1| Courbe granulométrique du sable Bomix : Pourcentage de cumulatif passant en fonction du ta-
mis

Superplastifiant

Le SP sélectionné provient du fournisseur Master Builders Solutions situé & 10 km de ’ETS, sous
le nom de MasterGlenium 7925. Conformément au standard ASTM C494 pour les adjuvants de
type A, réducteurs d’eau, et de type F, réducteurs d’eau a haute efficacité, ce superplastifiant est
formulé a base de polycarboxylate d’ether afin de disperser les particules fines dans un béton.
L'usage d’un SP pour la formulation de bétons et mortiers est essentiel, permettant notamment
de réduire le seuil d’écoulement a un volume solide donné, et de réduire la proportion de ciment
nécessaire a une gamme de résistance donnée [122]. Le SP s’adsorbe sur les particules de ciment,
réduisant ou éliminant les forces d’attraction interparticules (électrostatiques, Van der Waals) et
inhibant les mécanismes de croissance des cristaux C-S-H [107]. La densité relative du SP choisi
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est de 1.07.

Les matériaux utilisés pour cette premiere étude d’optimisation sont détaillés dans le tableau

4.1 et la composition chimique des constituants du liant (ciment binaire, argile calcinée, filler cal-

caire) est décrite dans le tableau 4.2.

Matériau Type Abréviation Nom original Fournisseur Distance
d’approvision-
nement

Ciment binaire  General Use GUbSF GUb-8SF Ciment 223 km

(CEM1) avec Québec
8.3% de fumée
desilice
Argile calcinée  Métakolin cc EnviroPozz Whitemud 2900 km
Resources
Filler calcaire Pierre a chaux LF Calco XtraFin Graymont 209 km
Portneuf
Eau W
Sable Séché tout Sa Bomix Sable Bomix 17 km
usage < 2.5 sec
mm

Superplasti- PCE SP MG 7925 MasterBuil- 10 km

fiant ders Solutions

90

TABLE 4.1| Description des matériaux utilisés dans cette étude

(M%) GUbSF CC LF

S109 27.0 625 221
AlyO3 4.2 31 0.37
Fey0s 1.6 1.1 0.14
CaO 57.5 0.4 53.6
MgO 1.6 0.3 0.51
SO0;3 3.6 0 0.1

Ti0s 0 0.6 0.01
NayO 0 0.16 0.02
K50 0 1.81 0.13
Perteaufeu 3 0.95 429

TABLE 4.2| Compositions chimiques des constituants du liant
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METHODOLOGIE GENERALE ET BESOINS DE LETUDE

La présente section détaille Uorigine de la méthodologie choisie et les adaptations nécessaires
pour inclure l'objectif environnemental dans Uoptimisation. Lapproche multi-objectifs est dérivée
de 'étude de Sergis et Ouellet-Plamondon [290] qui concerne l'automatisation de la formulation
de mélanges d’impression 3D haute performance. Cette étude s’intéresse déja aux concepts de
pompabilité et de constructibilité attenant a 'impression 3D en considérant des parametres d’en-
trée discrets tels que le type de ciment, le type de sable, le ratio eau/liant, le ratio sable/liant, le
type de superplastifiant (types A et F) et le type d’adjuvant supplémentaire (type S). Ainsi, il a été
démontré qu’il est possible de réduire significativement le nombre de mélanges a réaliser pour
formuler des mortiers atteignant des objectifs rhéologiques et mécaniques fixés - étalement de
60% a 5 min, seuil d’écoulement statique de 16 kPa a 90 min, résistance en compression de 80 MPa
a 28 jours. Surtout, article montre que la stratégie d’optimisation multi-objectifs comportant une
composante d’apprentissage actif performe rapidement de mieux en mieux au fil des itérations
d’optimisation. Le concept d’optimisation de Sergis et Ouellet-Plamondon est représenté sur la
figure 4.2, et globalement repris pour cette partie du manuscrit. Sur ce schéma, une base de don-
nées limitée est utilisée pour entrainer des réseaux de neurones a prédire les propriétés citées. Un
algorithme d’optimisation multi-objectifs propose ensuite des mélanges qui optimisent les pro-
priétés selon les objectifs cités. Certains de ces mélanges sont reproduits, puis réintroduits dans la
base de données. Ces étapes sont ensuite répétées jusqu’a déterminer un ou plusieurs mélanges

optimaux.

Boucles d’optimisation
multi-objectifs

Mélange )

Objectifs

Figure 4.2| Schéma du concept d’optimisation mis en place par Sergis et Ouellet-Plamondon [290]

Cette approche prometteuse comporte plusieurs axes d’amélioration :

—  Elle concerne les mortiers de haute performance, sans considération pour les impacts envi-
ronnementaux des mélanges.

—  Lescritéres d’imprimabilité a I’état frais manquent d’exhaustivité. La propriété d’étalement
a5 min donne une indication sur la pompabilité du mélange aprés le malaxage (seuil d’écou-
lement dynamique apparent), mais ne fournit pas d’information sur la capacité de rétention
de forme (seuil d’écoulement statique) au moment supposé de la déposition. Le critére de
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constructibilité proposé offre une estimation du seuil d’écoulement de la premiere couche a
90 min, dépendant fortement du seuil d’écoulement initial. Une propriété plus intrinséque
du matériau, et indépendante du test d’étalement effectué a 5 min, serait de considérer le
taux de structuration.

—  Les objectifs choisis sont basés sur la littérature et peu représentatifs des contraintes liées

au systéme d’impression installé 3 'ETS. Un étalement aprés 25 coups a la table & percussion
de 60% a 5 min est illustré sur la figure 4.3, pour lequel on distingue des fissures apparentes
et aucun affaissement lors de la levée du cone. Cela préfigure d’un régime d’écoulement fric-
tionnel dans le systéme de pompage, prompt a générer un cordon de mauvaise qualité ainsi
que des blocages. Pour la pompabilité, cette évaluation du seuil d’écoulement dynamique
est bien slir a coupler avec l’estimation de la capacité du matériau a former une couche lubri-
fiante dans une conduite [254], mais l'objectif de 60% préfigure bien d’une mauvaise qualité
d’extrusion en sortie de buse.
L'objectif de 16 kPa a 90 min ne donne pas d’indication sur la structuration de la premiére
couche dans le début de 'impression. Un critére de taux de structuration incluant une me-
sure du seuil d’écoulement statique avant 90 minutes permettrait de confirmer que le mortier
ne se structure pas de maniére exponentielle seulement apres la premiére heure.

—  Laméthode est satisfaisante sur un mortier de ciment Portland, mais peut étre élargie a des
matériaux qui présentent une cinétique d’hydratation plus complexe, et comporte davan-
tage de variables indépendantes.

Figure 4.3| Illustration d’un étalement de 60% aprés 25 chocs de la table a percussions (norme ASTM C1437

(211)

Par conséquent, il est envisagé d’adapter cette méthode d’optimisation pour prendre en
compte impact environnemental des mélanges ainsi que des objectifs plus fidéles au systeme
d’extrusion disponible & ETS. Ainsi, nous décrivons tout d’abord l'approche d’optimisation,
adaptée pour prendre en compte les axes d’amélioration cités (section 4.3.1). Ensuite, les besoins
de ’étude sont présentés, ainsi que la maniére d’y répondre en plusieurs étapes (section 4.3.2).
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APPROCHE D’OPTIMISATION AJUSTEE

Afin de répondre aux problématiques soulevées dans la section précédente, la méthodologie
est adaptée de la maniere suivante :

—  Un calcul d’impact environnemental est ajouté comme fonction objectif et nous faisons le
choix de travailler sur des mortiers a tres faibles proportions de clinker. De maniére géné-
rale, comme ce type de matériaux est plus sensible aux parametres d’entrée que les mortiers
haute-performance, il est plus complexe de les optimiser. En effet, les effets non-linéaires
des variations de composition a de faibles proportions de clinker seront plus marqués sur
les propriétés de résistance, de taux de structuration et d’écoulement. Néanmoins, ces mor-
tiers dégradés sont pleinement nécessaires pour des applications requérant de faibles résis-
tances.

—  Nous choisissons d’appliquer la méthodologie a un matériau qui se rapproche du LC3 (sec-
tion 2.4.3), ce qui permet d’une part d’étre plus ambitieux sur la réduction des émissions de
GES et le taux de structuration, et d’autre part de confirmer le potentiel de cette approche a
des plans expérimentaux comportant de nombreux facteurs.

—  Nous choisissons de considérer un espace de recherche continu, c’est-a-dire des variables
indépendantes continues, afin de ne pas exclure de solutions.

—  Une mesure du seuil d’écoulement statique au moment de la déposition est ajoutée sous la

forme d’un test d’affaissement.
Le critere de constructibilité est modifié afin de considérer plutot un taux de structuration
dans la premiéere heure. Deux mesures supplémentaires a 30 min et 60 min permettent de
calculer cette vitesse de structuration supposée de la premiére couche ainsi que de vérifier
la supposée linéarité du taux de structuration dans la période dormante du mortier [264].

Ainsi, Papproche d’optimisation adaptée est représentée sur la figure 4.4. La premiére phase
consiste a définir les objectifs rhéologiques en fonction de la littérature, mais aussi de tests d’extru-
sion a échelle réelle. Aussi, il est nécessaire d’identifier un espace de recherche adapté a la formula-
tion de mortiers d’impression 3D a faible empreinte carbone. La deuxiéme phase est de construire
un modele d’analyse de cycle de vie représentatif du cadre de I’étude et de vérifier si la focalisa-
tion sur la catégorie d’impact "émissions de gaz a effet de serre” est justifiée. La troisieme phase
consiste a constituer une base de données dans le but d’entrainer des réseaux de neurones arti-
ficiels a prédire les propriétés d’imprimabilité choisies ainsi que la résistance en compression de
mélanges générés aléatoirement. La phase finale consiste a procéder a optimisation expérimen-
tale, qui comporte un aspect itératif, et qui peut étre décrite de la maniere suivante.

—  Optimisation des hyperparametres des réseaux de neurones tel que dans [290] et entraine-
ment de ces derniers.

—  Définition des bornes de ’espace de recherche.

—  Application de la routine d’optimisation multi-objectifs prenant en entrée les résultats du
calcul d’impact et des prédictions des réseaux de neurones.

—  Sélection de trois mélanges Pareto-optimaux et validation des propriétés rhéologiques et
mécaniques en laboratoire.
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—  Analyse de laréponse aux objectifs d’imprimabilité, de résistance et de minimisation de I'im-
pact carbone, et réintroduction dans la base de données.
—  Répétitions des étapes ci-dessus jusqu’a 'obtention d’une réponse satisfaisante.

Algorithme génétique

Génération d'une population aléatoire

Classement de solutions non-dominées

L}
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2 + (minimize) Z
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i Critére d'arrét

Figure 4.4] Schéma des phases de 'approche d’optimisation ajustée

Lobjectif global n’est pas d’obtenir des prédictions présentant un trés haut coefficient de
corrélation par rapport aux mesures. Lobjectif est plutdt de pouvoir, a ’aide de Poutil proposé,
rapidement (significativement plus rapidement qu’une procédure essai-erreur) converger vers
une zone d’optimisation présentant un mélange proche de optimum, puis de continuer le
procédé itératif jusqu’a déterminer un mélange approprié.

En résumé, cette approche permet théoriquement de répondre a tous les enjeux décrits dans
la revue de littérature sur la formulation de mélanges non-standards (section 1.3).

REPONSES AUX BESOINS EN QUATRE PHASES

Ainsi, la méthodologie d’optimisation peut étre découpée en quatre phases distinctes présen-
tées dans le tableau 4.3, dont les trois premiéres offrent les outils nécessaires a 'algorithme d’op-
timisation multi-objectifs (MOO) pour effectuer la quatrieme phase, ie. la séquence d’optimisation
avec apprentissage actif. Le tableau reprend ces phases (décomposées en étapes) en explicitant
plus précisément les objectifs et surtout les outils et méthodes nécessaires.
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Phase Etape Description Besoins
Etapel  Définition des seuils d’imprimabilité selon la littérature et des - Définition des méthodes de caractérisation
tests d’impression 3D - Impression 3D
1/ Etapes )
Préliminaires Etape2  Campagne essai-erreur : Identification d’une zone de formulation
afaible proportion de clinker dans laquelle les propriétés
physiques sont mesurables
2/ Définition de Etape3  Constitution d’un modéle ACV paramétrique - Librairie python pour le calcul ACV et base de données ACV
la fonction - Contextualisation du modéle
objectif environ- Etape4  Analyse des résultats de ce modéle
nementale
3/ Définition des Etape5  Constitution d’une base de données d’entrainement - Définition d’un plan d’expériences faisable (nombre de points
fonctions objectif limite)
d”?p”,m_ab’['te Etape6  Détermination des hyperparamétres les plus performants et - Routine d’optimisation des hyperparametres
et de resistance entrainement - Librairie python pour la gestion des réseaux de neurones
Etape7  Définition de I'espace de recherche, ie. les bornes des variables
indépendantes
Etape8  Application d’un algorithme d’optimisation multi-objectifs : - Choix d’un algorithme d’optimisation (librairie python)
Minimisation de l'impact d’un mortier imprimable
4/ Optimisation (éventuellement d’une certaine résistance)
Etape9  Sélection de trois solutions pour validation expérimentale et - Critéres de sélection des mélanges
intégration des résultats dans la base de données expérimentale
Etape 10 Répétition des étapes 6 a 10 jusqu’a satisfaction des contraintes - Critere d’arrét de optimisation

d’imprimabilité (éventuellement de résistance) avec minimisation
du score de changement climatique

TABLE 4.3| Résumé complet de la méthodologie d’optimisation
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Ainsi dans la suite, la section 4.4 présente la premiére phase (étapes 1 et 2), la section 4.5 décrit
la deuxieme phase (étapes 3 et 4), la section 4.6 présente la troisieme phase (étapes 5 a 6) et la
section 4.7 présente les résultats de la quatrieme phase (étapes 7 a 10).

PHASE 1 : IMPRIMABILITE ET FORMULATION ESSAI-ERREUR

Cette section décrit les équipements disponibles & 'ETS et au laboratoire Navier et précise
le systéme d’extrusion envisagé pour 'impression 3D. De plus, elle détaille les choix concernant
les méthodes de caractérisation employées dans cette étude, en expliquant notamment leur lien
avec le procédé d’impression 3D (étape 1 du tableau 4.3). Enfin, les résultats de formulation pré-
liminaires a l'optimisation, essentiels pour déterminer un espace d’optimisation sont présentés

(étape 2).

METHODES

Cette thése étant réalisée en cotutelle entre le laboratoire Navier (Ecole Nationale des Ponts et
Chaussées) et I’'Ecole de Technologie Supérieure, des systémes d’extrusion différents sont présen-
tés. Le systéme de ’ETS est utilisé pour calibrer les critéres d’imprimabilité, alors que Uoptimi-
sation sera entreprise en vue d’imprimer avec le systéme du laboratoire Navier. Ainsi, les deux
installations sont décrites dans la section suivante.

Systémes d’extrusion

Ecole de technologie supérieure

Linstallation d’impression 3D disponible & 'ETS comporte un malaxeur IMER MIX 120+ d’une
capacité de 120 L, avec un moteur de 2 chevaux (110 volts) et une vitesse de rotation des pales de
38 rpm. La cellule d’impression comprend une pompe fixée au sol, composée d’une trémie avec
une vis sans fin emportant le matériau dans une pompe a cavités progressives. Le débit nominal
est de 1 a 4 L/min et la pression maximale est de 'ordre de 10 bars. Cette pompe est composée
d’un stator en élastomére sans excentricité et d’un rotor hélicoidal en acier avec une excentricité
E... Lorsque le rotor effectue une rotation, une série de cavités se forme, emmenant un fluide
vers un tuyau relié a la téte d’impression. Dans le cas de cette installation, le débit est controlé
par un variateur de fréquence qui impose la vitesse de rotation du rotor. Ce débit imposé par la
pompe sera directement le débit d’extrusion.

En ce qui concerne la déposition du matériau, le laboratoire de 'ETS est équipé d’un robot
6 axes ABB IRB6700 associé a un controleur ABB IRC5, qui dispose d’une enveloppe de 3.2 m.
Les dimensions (longueur x largeur x hauteur) de la zone d’impression, limitées par les murs
du laboratoire sont de 3.8 m x 2.5 m x 2.2 m. Sur ce robot est fixé une téte d’impression per-
sonnalisée congue par Vasileios Sergis durant son doctorat [287]. Elle est composée d’une vis
sans fin contr6lée par un variateur de fréquence et de plusieurs boitiers de roulements a billes
axial et conique. Le tuyau contenant le mortier se fixe au niveau du flt dans lequel tourne
la vis sans fin. Il est a noter que ce systeme a été modifié afin de se passer de la vis sans fin
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en contrélant directement le débit avec le variateur de la pompe. Pour cela, un bouchon en
élastomere a été imprimé afin de se fixer a la place de la vis sans fin afin d’empécher le matériau
de remonter dans l’arbre de transmission. Les photos sont disponibles dans ’lannexe A (chapitre 7).

Equipement Fonction Détails
Robot 6 axes Réalisation d’un parcours en 3 Modele ABB IRB6700
dimensions
Malaxeur Malaxage de gachées de mortier Capacité minimale 20 L
Pompe Acheminement du mortier jusqu’a la Vis sans fin
téte d’extrusion Pompe a cavités progressives
Tuyau Liaison entre la pompe et la téte Diametre intérieur 33 mm
d’extrusion
Téte d’extrusion  Téte fixée au robot : guidage du mortier Buse diamétre 20 mm

jusqu’a la déposition

TABLE 4.4| Récapitulatif du systéme d’impression 3D disponible a 'ETS

En ce qui concerne la partie logiciel, un slicer personnalisé est utilisé pour convertir un mo-
dele 3D de Grasshopper en code RAPID, langage utilisé par les robots ABB. Un premier groupe de
modules, illustrés sur la figure 4.5 permet de représenter la zone d’impression, les supports (work
objects ou wobj), et 'objet a imprimer. Cet objet est une liste de coordonnées représentant les

courbes du parcours.

Positionnement du wobj

Zone d'impression
L4

i
Bottom Support (mm)

| Re(hn@

Wobj ¥ offset support | o 100

Modele 3D et affichage du 1* point

Figure 4.5| Modules de placement de la zone d’impression, du wobj et de 'objet

Puis, un cluster (figure 4.6) permet de définir les variables de 'impression :

—  Nomde l'objet;

—  Nomdu wobj.

—  Vitesse du TCP (tool center point);

—  Vitesse de rotation de la vis sans fin de la téte (si utilisée);
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—  Vitesse de rotation de la pompe a cavités progressives;
—  Limites inférieure et supérieure pour les vitesses de rotation;
—  Pression ciblée et tolérance.

First program 7 0¥, 1:N
L5

( Poly_BotRight D
sh_willy

Module_Name
Waorkabject
TCP_speed
Extruder_Speed
Pump_speed
Retract_ExSpeed
PumpSpLL

Figure 4.6| Cluster pour la définition des variables

Finalement, un module python convertit le parcours et les informations de l'impression en for-
mat RAPID, exportable vers le controleur du robot (figure 4.7).

0 [ D
0 MoveL e
Movement :
o

S—————( Program_Number
—_—— workobj
—_— Tool_name

X

GhPython Scrip]

a. Module python pour la conversion b. Exemple de code RAPID converti
des coordonnées et informations
du parcours en code RAPID

Figure 4.7| Conversion en code RAPID

Ces outils permettent d’extruder du mortier qui a été malaxé par gachées. Bien que l'objectif de
Poptimisation soit de formuler un matériau adapté a du malaxage continu, ce systeme d’extrusion
permet de tester des matériaux a grande échelle pour établir une corrélation avec les résultats
de tests de caractérisation a I’échelle de la paillasse. Le déroulement d’une impression avec ce
systéeme fonctionne de la maniére suivante :

— Unmodele 3D est produit et tranché grace au slicer personnalisé. Le logiciel Robotstudio fait
Uinterface entre le code et le controleur du robot ABB.

—  Le premix, constitué du sable, du ciment, de l’argile calcinée et du calcaire pulvérulent est
inséré dans le malaxeur.

—  Le malaxeur est mis en marche en vitesse 1 et les constituants liquides (eau et superplasti-
fiant) sont graduellement versés dans le malaxeur.

98



Couplage des outils d’ACV et de réseaux de neurones pour 'optimisation multi-objectifs

—  Enparalléle du ciment seul (type GU) est mélangé a la main avec de 'eau afin de former une
pate cimentaire liquide. Ce mélange est inséré dans la pompe et acheminé vers la téte d’ex-
trusion afin de créer une couche de lubrification, permettant ainsi de minimiser les risques
d’enjeux liés au pompage du mortier.

— Alafin des 8 minutes de malaxage, une partie du mortier est versé dans la pompe, le reste
est conservé dans le malaxeur afin de maintenir un taux de cisaillement continu, empéchant
la structuration trop rapide du matériau. Le matériau est acheminé vers la téte, qui est main-
tenue au-dessus d’un récipient jusqu’a ce que le matériau en sortie de buse soit homogene
(non-influencé par la pate cimentaire liquide pompée auparavant).

—  Lorsque le matériau sort de la buse de facon homogene, le parcours préalablement généré
est lancé a partir du terminal de programmation.

—  Le robot effectue le parcours en empilant les couches de mortier jusqu’a la fin du modele
3D, ou jusqu’a la mise en défaut de la pompe. Durant 'impression, la pompe est continuelle-
ment alimentée en mortier, depuis le malaxeur. Si nécessaire, des gachées successives sont
mélangées et introduites dans la pompe par incréments.

—  Une fois 'impression terminée, tous les équipements sont démontés et toutes les surfaces
étant rentrées en contact avec du mortier sont nettoyées.

Ecole Nationale des Ponts et Chaussées - Laboratoire Navier

La plateforme Build’in dispose d’un robot ABB IRB6620 destiné a
'impression 3D de béton installé dans une cellule d’impression dédiée. L'élément qui distingue les
installations de 'ETS et de ’ENPC est le systéme de malaxage-pompage continu qui nous intéresse
dans cette étude, car particulierement adapté a I’extrusion de matériau 1K. En effet, les choix
d’imprimabilité effectués dans la section 4.4.2.1 seront basés sur les contraintes qu’impliquent
cette machine, composée d’une trémie de 45 L pour le déversement des solides (liant et agrégats),
d’une pompe reliée au réseau d’eau (2 bar), d’un systeme de malaxage et d’'une pompe a cavités
progressives allant jusqu’a 30 L/min.

Choix de la procédure de caractérisation

La sélection d’une procédure de caractérisation compléte pour ’évaluation de limprimabilité
en considérant une séance d’impression d’une heure est contrainte par plusieurs facteurs :

— Il est nécessaire de caractériser ’ensemble des propriétés de pompabilité, extrudabilité et
constructibilité définies dans la section 2.2.2.

— Il n’existe pour l'instant pas de standardisation des tests de caractérisation pour 'impression
3D, comme mis en lumiére dans la section 2.2.3.

—  Ladisponibilité d’équipements a 'ETS influence le choix des méthodes de caractérisation.

Le profil d’évolution du seuil d’écoulement statique est représenté sur la figure 4.8. Ainsi, la
caractérisation doit s’effectuer de maniere simple pour un grand nombre de mélanges et sur plu-
sieurs gammes de contraintes de cisaillement. Dans notre cas, nous décidons de caractériser sépa-
rément la pompabilité et la capacité de rétention de forme du mortier afin d’avoir une vision plus
fine de notre matériau, sous sollicitation dynamique et statique.
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Seuil de N
cisaillement
(kPa)
Evolution désirée
Ecoulement plastique
de la 1° couche
1
Temps
2 min 6 min 30 min 60 min
Malaxage > 28 jours
Pompabilité Déposition 0,5 m élévation 1 m élévation

Figure 4.8| Evolution du seuil d’écoulement statique désiré dans la premiére heure d’impression

Dans un premier temps, il est nécessaire de mesurer la capacité de la microstructure a rompre
ses liaisons sous une sollicitation dynamique (similaire au pompage) juste apres le malaxage. Un
test disponible a UETS et utilisé dans le domaine des mortiers selon la norme ASTM C1437 [21]
est le test d’étalement. Un cone tronqué représenté sur la figure 4.92a est rempli de deux couches,
chacune tamponnée 20 fois avec un bourroir en caoutchouc. Le cone est ensuite soulevé et la
table est percutée 25 fois en 15 secondes a un rythme régulier, comme illustré sur la figure 4.9b.
La somme des quatre mesures le long des lignes de diametre constitue notre valeur d’étalement
en pourcentage, qui est laugmentation du diamétre en proportion du diametre initial de la base
du cone. Le test a été réalisé a 2 minutes afin d’évaluer la pompabilité de chaque mélange juste
apres le malaxage. Des exemples de différents étalements sont montrés sur la figure 4.10. Ce test
est utilisé abondamment dans la littérature scientifique et a plusieurs reprises corrélé avec la
pompabilité [54, 309, 346], comme en atteste la figure 4.11 qui montre que le débit (conditionné
par le seuil de cisaillement dynamique et la viscosité) évolue linéairement avec 'étalement du

matériau [54].
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70 mm

50 mm
100 mm I 25 percussions
a. Dimensions du céne utilisé pour le test d’éta- b. Fonctionnement du test d’étalement
lement

Figure 4.9] Schémas relatifs au test d’étalement
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Figure 4.11]| Corrélation de I’étalement avec le débit d’'une pompe - Modifié de [54]
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Dans un deuxiéme temps, il est nécessaire de caractériser la capacité de rétention de la forme

du cordon au moment de la déposition. Pour cela, un test simple, abondamment exploité pour
des bétons sur chantiers, comme pour des mortiers [58, ], est le test d’affaissement au cone
d’Abrams (norme ASTM C143 [20]). A I'échelle de la paillasse et pour des mortiers, nous effectuons
ce test avec un céne d’Abrams miniature ayant un diamétre de base de 100 mm, un diamétre su-

périeur de 50 mm et une hauteur de 150 mm, comme schématisé sur la figure 4.12a. Le moule est
rempli de trois couches de mortier, chacune tassée 25 fois avec un bourroir métallique. Le moule
est ensuite soulevé verticalement en 5 secondes a 6 minutes aprés la fin du malaxage, laissant le
mortier s’affaisser sous son propre poids et U'effet de la gravité, tel qu’illustré sur la figure 4.12b.

50 mm ~—

/ \ H
\ Ssec :

/ \
/ \ i T
150 mm / \
\ Elongationnel | i Cisaillement pur
Y v
————————

————————

100 mm
a. Dimensions du cone utilisé pour b. Fonctionnement du test d’affaissement

le test d’affaissement

Figure 4.12| Schémas relatifs au test d’affaissement

On distingue alors deux régimes d’écoulement quasistatiques (élongationnel ou cisaillement
pur - figure 4.12b), pour lesquelles on peut estimer des seuils d’écoulement statiques en ignorant
le caractere thixotropique des matériaux. Dans le cas spécifique de notre mini-cone d’Abrams, au-
dessus d’environ 650 Pa, la hauteur de [’échantillon est largement supérieure a son rayon. Ainsi,
on considere que la contrainte normale a une hauteur z dépend seulement du poids du matériau
au-dessus de ce point. En considérant que le chargement est une compression uniaxiale, l'affais-
sement s’arréte lorsque le critere de plasticité de Von Mises est exactement atteint [262]. Dans ce

régime de déformations, le seuil d’écoulement statique peut étre estimé avec ’équation 4.1.

Hn —
o — pg(Ho — s) a1
V3
Avec 7y le seuil de cisaillement au moment de la déposition, p la densité, g la constante

gravitationnelle, Hy la hauteur initiale de ’échantillon et s l’affaissement.

Si le seuil de cisaillement du matériau est inférieur a environ 650 Pa, on se place pour cette

géométrie de cOne dans un régime d’écoulement hydrodynamique et laffaissement est plutét un

étalement, décrit en détail dans [67]. Dans ce cas de figure, ’équation 4.2 permet de retrouver un
seuil de cisaillement initial en négligeant le coefficient d’effet de tension de surface pour la prise

en compte de trés faibles seuils [34, ]. Finalement, cela nous donne un moyen de caractériser
le seuil d’écoulement dans la gamme 150-1700 Pa, ce que le mini-cone ASTM C230 ne permet pas.
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1D} (225 gpvi2?
=79 | =5 7 42
4 Ve \'« Df

Ou Dy est létalement mesuré (mm), V. le volume de échantillon (m3) et A le coefficient de
tension de surface du fluide et de l'angle de contact (0.005 pour les conditions reportées dans

[263]).

Finalement, afin de caractériser la constructibilité de notre matériau 1K, il est nécessaire
de pouvoir mesurer des seuils de cisaillement qui s’étendent de plusieurs milliers de Pa a plus
de 20 kPa. Le choix de cette gamme de seuil de cisaillement est en partie régi par les limites du
matériau, ce qui est approfondi dans la section suivante 4.4.2.1. Parmi les tests recensés dans la
section 2.2.3, le test de cisaillement direct permet de caractériser les paramétres du critére de
rupture de Von Mises en-dessous d’un certain seuil de cisaillement et les parameétres du critere de
Mohr-Coulomb au-dessus de ce seuil [140, ].

Cette méthode, généralement utilisée en géotechnique, permet d’obtenir des mesures
discretes de la force nécessaire pour provoquer un écoulement ou un déchirement du matériau
en cisaillement pur. L’échantillon de mortier est placé dans une boite de cisaillement circulaire
composée de deux parties, qui restreint la déformation horizontale mais permet le cisaillement
sur le plan ou les deux parties de la boite sont en contact. Lappareil suit la norme ASTM D3080
[22] et la méthodologie est similaire a [252], adaptée de [333]. La boite est remplie en deux
couches d’environ 80g et compactée sur une table vibrante pendant 10 secondes. Les échantillons
sont ensuite chargés sur une machine de cisaillement direct Humboldt équipée d’un capteur de
déplacement, d’un capteur de force, d’'un moteur de déplacement linéaire et d’une cellule de
charge de 100 kN (figure 4.13). Une charge normale de 1.5 N correspondant au poids de la moitié
de I’échantillon et du couvercle est prise en compte dans les données collectées. Le test a été
réalisé sur trois échantillons a 30 et 60 minutes avec une vitesse de déplacement de 12,7 mm/min.
Chaque test dure moins d’une minute, ce qui permet de négliger les effets de structuration au sein
d’un essai. Le plan de rupture de ’échantillon est prédéterminé par le plan horizontal séparant
les deux parties de la boite de cisaillement circulaire.

Pendant l’essai, la section du plan de cisaillement change et correspond a U'intersection des
parties haute et basse de la boite. Cette section corrigée est calculée avec I’équation 4.3 ou A, est
la section corrigée, A; la section initiale, 4, le déplacement horizontal et D le diamétre de la boite
de cisaillement.

e 2 6 5\ 2
A, = A; 90cos <D> -5 1 o) 43
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b. Echantillon aprés test de ci-
a. Machine de cisaillement direct saillement direct

Figure 4.13| Photos de I'équipement du protocole de cisaillement direct

La contrainte de cisaillement 7 est donc obtenue a partir de ’équation 4.4 avec F la force me-
surée par le capteur.

al 4.4
T=— .
Ac

Finalement, I'évolution de la contrainte de cisaillement en fonction du déplacement de la par-
tie supérieure de la boite de cisaillement peut étre illustrée sur la figure 4.14, qui représente les
deux mesures de seuil d’écoulement effectuées avec l’essai de cisaillement direct pour le mélange
de référence formulé dans la section suivante 4.4.2.

. Ref -
12000- g

10000-
8000-

6000-

Seuil d'écoulement (Pa)

4000-
2000
10 20 30 40 50 60
Temps (min)
Figure 4.14| Evolution du seuil de cisaillement dans la premiére heure pour le mélange de référence déter-

miné ci-aprés (tableau 4.8)

Pour entirer un taux de structuration, nous considérons que I’évolution du seuil de cisaillement
de nos mortiers est linéaire durant la période dormante, conformément au modele proposé par
Roussel et al. [264] (équation 2.4). Ce modeéle est confirmé a posteriori par les mesures de seuil
réalisées au cours de ’étude. Avec cette hypothése, le critere de taux de structuration en supposant
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un taux d’élévation constant h,, est le suivant:

pgh

V3

Nous utilisons donc le test de cisaillement direct pour mesurer des seuils de cisaillement a

0 + (Athia: —

)t >0 4.5

30 min et 60 min apres le malaxage, ce qui nous donne avec le seuil d’écoulement initial estimé
avec l'affaissement a 6 min, trois valeurs avec lesquelles nous pouvons effectuer une régression
linéaire. Le taux de structuration A;y;,. en Pa/s correspond donc a la pente de la régression.

Finalement la résistance a la compression est déterminée suivant la norme ASTM C109
[19]. Des échantillons cubiques de 50 mm sont moulés en deux couches, chacune compactée
avec un bourroir en caoutchouc. Pour chaque mélange, trois cubes sont préparés pour assurer
la reproductibilité. Aprés un jour dans le moule, les cubes sont démoulés et placés dans une
chambre de cure avec une humidité relative de 97,5% et une température de 22°C pendant 28
jours. Pour le test, une machine de compression équipée d’un piston hydraulique est utilisée a un
taux de charge constant de 1 kN/s jusqu’a ce que ’échantillon atteigne la rupture. La contrainte
maximale atteinte constitue notre valeur de résistance en compression. Un échantillon testé est
représenté sur la figure 4.15

Figure 4.15| Exemple d’un cube de 50 mm apres rupture lors d’un test de résistance a la compression

DEFINITION DES SEUILS D’IMPRIMABILITE ET IDENTIFICATION D’UNE ZONE D’OPTI-
MISATION

Avec les méthodes de caractérisation sélectionnées dans la section précédente, nous enta-
mons [’étape 1 du tableau 4.3 qui consiste a définir des objectifs rhéologiques pour 'imprimabilité.
Unerevue de la littérature a été effectuée afin de définir des criteres initiaux de la maniére suivante
grace a 'expérience de Vasileios Sergis sur le méme systeme d’impression [287] :

—  Pompabilité : étalement avec un minimum de 120% a 5 min aprées le malaxage;
—  Capacité de mise en forme : affaissement de moins de 80 mm a 15 min;

—  Tauxde structuration : seuil d’écoulement statique supérieur a 16 kPa a 90 min;
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Résistance mécanique : critere initial fixé a 30 MPa.

Les premieres formulations réalisées sont issues de [11, ], avec un taux de substitution de
50% en masse. Ces mélanges sont testés avec les procédures décrites dans la section précédente,
et une approximation de ’empreinte carbone est obtenue grace a un modeéle ACV représentant
inventaire de cycle de vie contextualisé au Québec. Les détails de ce modele sont explicités plus
tard dans la section 4.5. Trois observations en découlent :

—  Lesdeux premiers mélanges sont réalisés avec un ratio argile calcinée/filler calcaire (CC :LF)
de 2:1 et ne présentent pas la rhéologie appropriée, tout en présentant un score de change-
ment climatique considérable.

—  Le taux de structuration d’un mortier LC3 étant significativement plus important que celui
de mortier a base ciment portland, il a été décidé de se concentrer, pour la partie rhéolo-
gique, sur la pompabilité et la capacité de mise en forme dans un premier temps, en faisant
’hypothese que 'augmentation du seuil d’écoulement est satisfaisante.

—  Lesformulations LC3 de la littérature ne permettent pas de réduire de maniére drastique les
émissions de CO, dans le cadre de l'impression 3D, étant donné que le score de changement
climatique de largile calcinée est non-négligeable dans notre contexte. Par conséquent, il
est nécessaire de réduire davantage la part cimentaire et de limiter la part d’argile calcinée.
Une analyse compléte de influence de l'argile calcinée est effectuée dans la section 4.5.

Ainsi, la premiere série de 10 mélanges est exposée dans le tableau 4.5. Nous employons une
méthode essai-erreur en fixant le ratio sable/liant et en faisant varier les ratios de substitution
ainsi que les ratios eau/liant et superplastifiant/liant. A la suite des 2 premiers mélanges, en
constatant les résistances obtenues et les scores de changement climatique, le ratio eau/liant est
peu a peu abaissé et les ratios de substitution incluent progressivement plus de filler calcaire.
Ainsi, le mélange GUbSF-CCigLFs9/Wo 36/Sa2/SP; satisfait aux criteres mentionnés ci-dessus. Nous
voyons que la substitution de plus de 75% du ciment est possible en conservant des résistances
mécaniques dans la gamme souhaitée. De plus, les formulations réalisées avec ces taux de
substitution affichent des propriétés rhéologiques satisfaisantes.

Nous décidons de tester cette formulation a grande échelle afin d’affiner les critéres d’impri-
mabilité. Pour cela, nous formulons un mélange avec un étalement plus important afin de s’assurer
que le mélange soit pompable. Cela correspond au mélange GUbSF-CC16LFs9/Wo 36/Sa2/SP1,2, qui
pourra donner une bonne indication de la pompabilité et de la capacité de mise en forme pour
une gachée imprimée en 30 min. Le modéle 3D consiste simplement en un cadre rectangulaire
de dimensions 1000*500*175 mm avec une paroi de deux épaisseurs, ce qui donne une longueur
de couche de 5760 mm. La hauteur de couche est réglée a 8 mm et I’épaisseur de couche a 30
mm, la hauteur totale correspondant donc a 22 couches superposées. La vitesse du TCP (tool
center point pour point de référence de loutil robot) est fixée a 42 mm/s, ce qui donne un taux
d’élévation de 3.5 mm/min. Les sections de cette piece sont destinées a étre coupées pour former
des éprouvettes de tests en compression et durabilité (pénétration des ions chlorures) dans le
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Mélange Etal. 5min (%) Affais. 15 min Résis. 28 jours kg CO,-eq/m3
(mm) (MPa)
GU-CC3oLF0/Wq.38/Saz/SPo3 0 0 402
GU-CC30LF50/Wq.55/Sa,/SPos 116 36 383
GU-CCy5LF30/Wo5/Sa,/SP; 124 60 24.1 325
GU-CCs4LF35/Wq5/Sa,/SP; 109 104 4.9 291
GUDbSF-CC30LF45/Wg.4/Say/SP; 0 0 28.4 287
GUDbSF-CC30LF40G3/Wqo4/Say/SP; 112 80 27.9 287
GUbSF-CCyoLFs5/W 4/Sa,/SPy 152 150 30.1 247
GUDbSF-CCyoLFs5/Wg.35/Sa,/SP;1 124 115 39.9 253
GUbSF-CC16LFs59/Wo.36/Say/SPy 123 52 37.1 250
GUbSF-CCy6LFso/Wo36/Saz/SP1, 140 110 30.7 254

TABLE 4.5| Premiére campagne essai-erreur pour approcher les objectifs physiques et environnemental : Un
mélange GU ou GUbSF-CC,LF,/W./Saq/SP. est composé de ciment GU ou GUbSF, de a% de CC
et b% de LF en masse de liant avec les ratios eau/liant, sable/liant et superplastifiant/liant de
respectivementc,dete

cadre d’une étude inter-laboratoires organisée par la RILEM

Lors de 'impression de GUbSF-CC;6LF59/Wg 36/Sa2/SP12, nous constatons dans les 15 pre-
mieres minutes de la gachée, et ce malgré une capacité de mise en forme adéquate a la déposition,
un seuil d’écoulement et taux de structuration trop faibles pour empiler plusieurs couches de
mortier, ce qui s’est traduit par un affaissement des couches inférieures. Entre 15 et 22 min
aprés la fin du malaxage, un seuil d’écoulement optimal combinant une bonne pompabilité,
une excellente extrudabilité et une constructibilité adéquate est observée. Dans les minutes
suivantes, ’embouchure de la vis sans fin emmenant le matériau dans la pompe s’est partiel-
lement bouchée, ce qui a induit I'entrainement d’air dans la pompe a cavités progressives et
par conséquent la fin de 'impression. La figure 4.16 montre la structuration rapide du matériau
durant Uimpression, c’est-a-dire ’évolution de son seuil d’écoulement. En reproduisant la formu-
lation GUbSF-CCy6LFs9/Wg 36/Sa2/SP12 sur paillasse et en effectuant les tests de caractérisation
lorsque le mortier a 'age correspondant au seuil optimal, nous pouvons affiner les critéres
d’imprimabilité. Les valeurs correspondantes d’étalement et d’affaissement pour un age de 18
min aprés malaxage sont respectivement de 104% et de 65 mm. Nous considérons une marge
pour la valeur d’étalement en raison de la sensibilité des systemes de pompage. Le tableau 4.6
résume les modifications apportées aux critéres d’imprimabilité initiaux.

Critére initial Critére affiné
Etalement > 125% a 5 min Etalement > 120% a 2 min
Affaissement < 80mm a 15 min Affaissement &~ 65 mm a 6 min

Seuil d’écoulement statique > 16 kPa a 90 min Taux de structuration > a 3.5 Pa/s

TABLE 4.6| Révision des critéres d’imprimabilité
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Figure 4.16| Photo du matériau GUbSF-CCygLFse/Wo 36/Sa2/SP1> imprimé en gachée. Structuration visible
durant Pimpression et identification de la fenétre de seuil d’écoulement optimale

Avec ces nouveaux criteres, une deuxiéme campagne de formulation essai-erreur permet de
déterminer des dosages adéquats (tableau 4.7), ce qui correspond a ’étape 2 du tableau 4.3. Les
proportions exactes de la formulation GUbSF-CCyLFs9/Wy 36/Saz/SP; sont présentées dans le ta-
bleau 4.8 et constituent le mélange de référence, étudié en termes d’impacts environnementaux
dans la section 4.5, et autour duquel nous collectons les données d’entrainement des réseaux de
neurones dans la section 4.6.

Mélange Etal. 5min (%) Affais. 15 min Résis. 28 jours kg CO,-eq/m?3
(mm) (MPa)

GUbSF-CCy6LF59/Wq 35/Sa,/SP1 137 116 34.079 255

GUDbSF-CCygLF59/Wg36/Sa5/SP11, 140 111 - 251

GUDbSF-CCygLF59/Wg36/Sa5/SP1o5 132 103 - 251

GUDbSF-CCy6LFs59/Wq.35/Say/SP; 120 67 30.539 251

TABLE 4.7| Deuxiéme campagne essai-erreur pour identifier un mélange de référence : Un mélange GUbSF-
CC,LF,/W¢/Saq/SP. est composé de ciment GUbSF, de a% de CC et b% de LF en masse de liant
avec les ratios eau/liant, sable/liant et superplastifiant/liant de respectivement c, d et e

Composant  Proportions (kg/m?)

GUbSF 165
cc 130
LF 362
W 237
Sa 1317

PCE SP 6.59

TABLE 4.8| Formulation pour 1m? du mortier de référence GUbSF-CCysLFs59/Wo36/Sa,/SP; issu de la
deuxiéme campagne essai-erreur
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Validation des critéres d’étalement et d’affaissement et choix du taux de structuration

Une revue de littérature fait état de corrélation entre le test d’étalement et la pompabilité, et
place le seuil de pompabilité a des valeurs trés différentes. Plusieurs études mentionnent une va-
leur comprise entre 150 et 210 mm [61, , , ] quand d’autres spécifient des valeurs infé-
rieures @ 110 mm [220, 226, 288]. Nous considérons dans cette étude la valeur de 120% (220 mm)
quiest une valeur conservatrice et se base sur les résultats de notre impression 3D a grande échelle,
en tenant compte d’une marge en raison de la sensibilité des pompes. Le choix du critére d’extru-
dabilité est confirmé par Khan[151], Chenetal.[52], Choetal. [61] et Liu et al. [183], qui spécifient
un seuil d’écoulement statique optimal de respectivement 300-2500 Pa, 590-895 Pa, 940-6802 Pa
et 1113-1658 Pa. La valeur de 1059 Pa déterminée par le test d’impression 3D a grande échelle se
trouve dans ces intervalles. Cette valeur de seuil de déformation plastique permet de garantir la
stabilité de plus de 10 couches de mortier d’une épaisseur de 8 mm selon ’équation 2.5, sans méme
prendre en compte la structuration du matériau aprés déposition. Cela assure une constructibilité
dans les premieres minutes d’impression, qui nécessite tout de méme une adaptation du parcours
par la suite. Finalement, le choix de la valeur minimale de taux de structuration est basé sur des hy-
pothéses arbitraires mais réalistes pour une séance d’impression d’une heure. Nous considérons
un objectif d’élévation de 0.5 m a 30 min et 1 m a 60 min. En considérant une densité de 2.2, une
longueur de couche de 2 m, un débit de 1 L/min et une vitesse de 69 mm/sec, le taux d’élévation
est de 0.276 mm/sec. Ainsi, grace a I'’équation 2.3, on peut déterminer les seuils d’écoulement (Pa)
nécessaires a 30 et 60 min et ainsi calculer 'objectif de taux de structuration en Pa/s. Finalement,
le critere déterminé de 3.5 Pa/s caractérise un fluide extrémement thixotropique pour des bétons
auto-plagants [16, 264] (catégorisation fixée a 0.5 Pa/s).

Choix de ’algorithme d’optimisation

Nous avons vu dans la section 3.2.2, et notamment via la revue de littérature de Pereira et
al. [244], que les méthodes d’optimisation classiques telle que la descente de gradient ont laissé
la place a des méthodes stochastiques plus performantes pour un nombre de variables plus
important. Ces auteurs affirment que les algorithmes les plus courants dans la littérature sont
de type évolutionnaire, parmi lesquels l'algorithme Non-dominated Sorting Genetic Algorithm
2 (NSGA-II) [22] est le plus fréquemment employé. Nous avons décrit le fonctionnement d’un
algorithme d’optimisation multi-objectifs (MOO) génétique dans la section 3.2.2, et fait état de
son application dans le domaine de 'impression 3D. Finalement les deux études qui sont mises
en lumiére par cette revue [117, ] exploitent toutes deux l'algorithme NSGA-II. Par conséquent,
ce dernier est sélectionné pour les routines d’optimisation mono-objectif (ajustement des hyper-
parametres) et multi-objectifs (formulation).

Il intégre élitisme, un mécanisme explicite de préservation de la diversité et une valeur
de fitness basée sur la distance de crowding. Cela permet de résoudre plus rapidement des
problémes non-linéaires contraints avec de nombreux objectifs. Son fonctionnement est exposé
dans le tableau 4.9. La qualité de chaque individu d’une population générée aléatoirement a dans
’espace de recherche est évaluée. Les individus sont triés via un tournoi binaire de sélection et
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une population enfant est créée a l'aide des mécanismes de croisement et mutation. Les deux
populations sont fusionnées et un sous-ensemble subit les mémes opérations de maniere répétée
jusqu’a l'atteinte d’un critere d’arrét.

Algorithm Step Description

R, =P, UQ; Combine parent and offspring population

F = fast-non-dominated-sort( R;) F = (F1, Fa,...), allnon-dominated fronts of R;

P =oandi=1

until |Pyq |+ | Fs| < N until the parent population is filled
crowding-distance-assignment(F;) Calculate crowding-distance in F;
Py =P1UF Include ith nondominated front in the parent population
i=1+1 Check the next front for inclusion

Sort(F;, <n) Sortin descending order using <.,

Piy1 =P UF[1: (N — |Piya))] Choose the first (N — | P;41]) elements of F;

Q¢+1 = make-new-pop(P;41) Use selection, crossover, and mutation to create a new popula-

tion Q11
t=t+1 Increment the generation counter

TABLE 4.9| Non-dominated sorting genetic algorithm Il (NSGA-I1) [82]

CONCLUSIONS

Dans cette section 4.4, nous avons premierement décrit le systeme d’extrusion disponible a
I'ETS, avec lequel nous établissons les critéres d’imprimabilité. Deuxiémement, les méthodes de
caractérisation pour la pompabilité, 'extrudabilité et la constructibilité sont définies. Ensuite, des
critéres d’imprimabilité initiaux sont dérivés de la littérature et une premiere campagne essai-
erreur est réalisée pour déterminer une formulation de LC3 bas-carbone imprimable. Lors de I'im-
pression de cette derniére, les propriétés optimales d’étalement et d’affaissement sont détermi-
nées. Finalement, une deuxieme campagne essai-erreur permet d’identifier un mélange satisfai-
sant les critéres affinés et constituant donc le point de référence de I’étude d’optimisation.

PHASE 2 : ANALYSE DE CYCLE DE VIE D’UN MORTIER QUATERNAIRE
DESTINE A LIMPRESSION 3D

INTRODUCTION

La revue de littérature de la section 2.3 est claire. Les économies de matériaux permises par
Pimpression 3D doivent aller de pair avec une atténuation de I'impact du volume unitaire des
matériaux, c’est-a-dire une diminution de la teneur en ciment. La synergie de l'argile calcinée, du
calcaire et du ciment permet un découplage partiel entre la teneur en ciment et les propriétés
mécaniques ou le taux de structuration, ce qui rend le LC3 prometteur pour I'impression 3D a
faible émission de CO,. Toutefois, pour étayer cette affirmation, une évaluation contextualisée
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d’un ensemble complet d’indicateurs environnementaux dans la phase d’acquisition des maté-
riaux est nécessaire. Effectivement, comme relaté dans la section 2.4.3, des études ont comparé
la construction conventionnelle et 'impression 3D avec des matériaux a base de ciment Portland
ou se sont penchées sur les bétons LC3 conventionnels. Cependant, aucune étude n’aborde
une gamme compléte d’indicateurs environnementaux pour un mortier LC3 imprimable a faible
teneur en clinker. Parallelement, la grande majorité des auteurs considérent pour leur analyse
environnementale des facteurs d’impacts par matieres premiéres agrégés de la littérature [186,

]. Ces facteurs ne prennent pas en compte les potentiels changements dans les modalités
d’approvisionnement, qui peuvent avoir une influence considérable sur la formulation de mé-
langes bas-carbone.

Afin de combler ce manque d’exhaustivité, notamment dans le contexte du Québec, cette sec-
tion propose un modele générique d’ACV open-source et 'applique a deux cas originaux d’utilisa-
tion avec des paramétres de chaine d’approvisionnement distincts et des hypothéses robustes.
Ainsi, nous démontrons les principales considérations en termes d’impacts environnementaux
avec une analyse des contributions. En outre, une évaluation des impacts sur un ensemble ex-
haustif d’indicateurs met en évidence les effets de l'ajout d’argile calcinée et le transfert potentiel
de 'impact est évalué par le biais d’une évaluation des indicateurs endpoint. Finalement, 'oppor-
tunité que représente le LC3 pour 'industrie de 'impression 3D est étayée par une perspective sur
l'influence de la production d’argile calcinée. Nous pouvons résumer les objectifs de cette analyse
en quatre points:

—  Générer un modele pertinent, paramétrique, pour I’évaluation des impacts environnemen-
taux de mélanges a base de LC3.

—  Quantifier le potentiel de réduction des impacts environnementaux pour le LC3 par rapport
au ciment Portland.

— Identifier les transferts d’impacts potentiels entre catégories d’impact pour les mortiers
d’impression 3D a base de ciment Portland et de LC3.

—  Fournir des hypothéses fondées de contextualisation, ainsi qu’une analyse de sensibilité,
pour évaluer leur influence sur les scores totaux.

OBJECTIFS ET CADRE DE LETUDE

Lobjectif de cette étude est d’évaluer le potentiel d’un LC3 pour I'impression 3D bas-carbone.
Cette étude est divisée en quatre sous-objectifs détaillées dans le tableau 4.10. Les trois premiers
consistent a mettre en place un modele d’ACV, les suivants décrivent la pertinence du LC3 pour
l'impression 3D bas-carbone au Québec et en France, en tenant compte d’un catalogue exhaustif
de catégories d’impact midpoint. La contextualisation de notre modeéle ACV a deux scénarios de
production et de distribution contrastés, le Québec (CA-QC) et la France (FR), constitue une analyse
nécessaire pour progresser vers [utilisation de matiéres premieres d’origine plus locale a ’échelle
mondiale.

Le champ d’application de l'étude, les composants de l'inventaire du cycle de vie et les
considérations de ['unité fonctionnelle sont représentés sur la figure 4.17.
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Sous-objectif 1 Constitution du modéle générique : Identification des procédés contextualisables

Sous-objectif2  Evaluation du score de changement climatique : Comparaisons entre un mortier de
la littérature et les modéles LC3 contextualisés en CA-QC et en FR

Sous-objectif 3 Analyse du transfert d’impacts : Evaluation sur une gamme exhaustive de mé-
thodes midpoint (LCIA) et conversion en impacts endpoint

Sous-objectif4  Analyse de sensibilité : Influence des paramétres principaux pour la modélisation

TABLE 4.10| Déroulé de l’analyse

Phase exclue Procédé EI

Contextualisé Mixte

Ferrosilicium

Allocation économique

2

i |
I |
| |
| |
| |
! |
H s .\
! : ! Fumée de silice Kaolin ! Pompabilité aprés
: ‘ Approvisionnement }|—'| | malaxage
| . |
: | : Ciment Portland Chaleur, gaz :
| | v
! ‘ Malaxage du mortier ‘ ! : ! o .
| | | Transport Transport | Capacité de mise en
_____________________ ! | forme a la déposition
Impression 3D | Ciment binaire Argile calcinée |
| | A 2
| | et s |
- . | Constructibilité apreés la
Transport de la structure ! Calcaire Eau | ctibriie ap
| | déposition
| Electricité Sable !
Phase d’utilisation [ R :
: Broyeur Agusti-Juan et al. 2017 i
. I ési
. . : Transport Superplastifiant | Resns.tan‘ce en.
Fin de vie | SE ! compression a 28 jours
: Filler calcaire |
| |
. ) . ) . ;
Périmétre Inventaire de cycle de vie Définition de I’unité fonctionnelle

Figure 4.17| Périmetre de l’étude, inventaire de cycle de vie générique du mortier LC3 et contraintes de
unité fonctionnelle. El désigne la base de données Ecoinvent 3.7 Cutoff

La structure du modele ACV suit la norme 1SO 14040 [106]. Nous effectuons une analyse
du berceau a la porte, correspondant aux phases A1-A3 de la norme EN 15804 [222] (approvi-
sionnement en matiéres premieres, transport et fabrication) car la mise en ceuvre, le transport
de la structure, la phase d’utilisation et la fin de vie apres I'impression dépendent de chaque
application. Les intrants liés a Uinfrastructure de recherche sont exclus. LACV est réalisée dans
les contextes québécois et francais. En outre, l'influence des propriétés rhéologiques (viscosité
plastique, seuil d’écoulement) sur la contribution du procédé de fabrication du mortier, princi-
palement la consommation d’énergie est négligée dans cette analyse, car 'impact des matériaux
est largement plus important que la contribution du procédé de malaxage. Leffet des proprié-
tés matériau sur lademande énergétique du pompage pourrait faire 'objet d’'une étude ultérieure.

Linventaire de cycle de vie (LCI) est constitué grace a des activités directement issues de la
base de données Ecoinvent 3.7 Cutoff (EI) [112], a des procédés El contextualisés manuellement
et a des activités mixtes construites a partir de références bibliographiques. Les informations
relatives au LCl, y compris 'approvisionnement, la contextualisation et les propriétés physiques
sont précisées dans la section suivante.
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La définition de 'unité fonctionnelle implique le cadre d’imprimabilité, c’est-a-dire la carac-
térisation pour les trois phases de I'impression 3D (pompage, déposition, constructibilité) ainsi
qu’un critére de résistance en compression. Ces méthodes sont décrites dans la section 4.4.1.2.
Finalement, 'unité fonctionnelle est la production d’un meétre cube de mortier d’impression 3D
avec une résistance en compression a 28 jours de 30 MPa. Ce critere structurel est choisi en raison
des références disponibles pour comparaison [126, 252].

MATERIAUX : HYPOTHESES ET MODELISATION

La formulation de mortier étudiée est celui déterminé dans la section 4.4.2. Nous rappelons
ici les considérations relatives a 'approvisionnement des matériaux et les dosages du mortier de
référence.

Ciment de type GUb-8SF

Le ciment binaire GUb-8SF 42,5 MPa est fourni par Ciment Québec et composé de 92% de ciment
Portland et de 8% de fumée de silice, sous-produit de la production d’alliages de silicium et de
ferrosilicium. Ce mélange commercial est couramment utilisé pour les infrastructures au Québec,
car l'utilisation de fumée de silice améliore la résistance et la durabilité [42]. Ce dernier est inclus
dans le modeéle ACV avec une allocation économique basée sur Agusti-Juan et al. [6]. L'unité de
production est située & Saint-Lambert-de-Lauzon (CA-QC), a une distance de 223 km de I'ETS.
Dans le contexte francgais, le produit est composé du méme modele de fumée de silice ainsi que
de l'activité européenne de production et transport de ciment Portland (disponible dans El). Dans
les deux cas, la fumée de silice est considérée comme incorporée au ciment lors du cobroyage, ce
qui signifie qu’aucune énergie d’homogénéisation n’est nécessaire.

Argile calcinée

L'argile calcinée est fournie par Whitemud Resources Inc. et composée d’environ 80% de méta-
kaolin, le reste étant du quartz cristallin. Elle est produite a partir de kaolin naturel, calciné a
750°C dans un four rotatif, le rendant ainsi amorphe, telle une pouzzolane naturelle de classe
N conformément aux normes CSA A3000 et ASTM C618. Le scénario CA-QC inclut une distance
de transport de 2900 km en provenance de Wood Mountain (Saskatchewan, Canada - CA-SK)
vers Montréal (CA-QC). L’énergie de calcination est fixée a 2,6 MJ/kg [120] d’apres une revue de
littérature exposée dans les discussions (section 4.5.6). Dans le contexte francais, une distance
de transport de 535 km est choisie, correspondant a une livraison depuis 'un des principaux
producteurs d’argile calcinée en France, Imerys, situé a Clérac (17270, France), et destinée a I'Ecole
Nationale des Ponts et Chaussées ou une installation d’impression 3D en béton est disponible.
Pour ce matériau, une analyse de sensibilité sur le transport et le mix électrique, fonction de la
localisation de 'usine de production, est réalisée pour CA-QC dans la section 4.5.6.
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Filler calcaire

Le filler calcaire provient de la compagnie Graymont basée a Portneuf (CA-QC), ce qui repré-
sente un trajet de 209 km jusqu’a ’ETS. Les données relatives au broyage proviennent du
procédé de production de chaux vive disponible dans El. Dans le scénario frangais, les données
d’approvisionnement sont dérivées du transport du ciment Portland en Europe, sans la Suisse (EI).

Superplastifiant

Le superplastifiant fourni par Master Builders Solutions a Montréal (CA-QC) est a base d’éther de
polycarboxylate et sa modélisation est basée sur [6]. Dans le contexte francais, la modélisation
estidentique.

Autres matériaux

Les autres constituants sont directement sélectionnés dans la base de données El avec la version
québécoise lorsque cela est possible, ou la version du reste du monde (RoW) lorsqu’aucune
version canadienne n’est disponible. De méme, ils sont sélectionnés avec leur version francaise si

possible, européenne sinon dans le cas de la contextualisation francgaise.

Hypothéses de modélisation

Pour la contextualisation francaise, les valeurs de flux dans les procédés de premier plan sont
identiques a celles du Québec, mais les activités ont été contextualisées en France lorsque cela
était possible, et en Europe lorsqu’aucune donnée francaise n’est disponible dans EI. En ce qui
concerne les distances de transport des matieres premiéres en France, les données du marché
francais ou européen sont utilisées pour tous les procédés puisque I’étude est hypothétique, a
’exception de largile calcinée. Pour cette derniere, une focalisation particuliére est accordée car
sa modélisation influe considérablement sur les résultats. Finalement, le sable et le superplas-
tifiant sont modélisés a 'échelle mondiale (RoW) étant donné que leur impact est faible devant
celui du liant et que les conditions d’approvisionnement sont plus uniformes que celles des
composants du liant. Cela étant dit, cette hypothese est conservatrice, donc les impacts présentés

sont sur-estimés.

Le tableau 4.11 rappelle les informations d’intérét pour 'inventaire de cycle de vie du mortier
GUDbSF-CC1LFs59/Wo.36/Sa2/SP1, noté LC3 pour cette analyse.

OUTILS ET METHODES DE CALCUL D’IMPACTS

Le concept d’ACV repose sur I’hypothése que tout produit f de la technosphere A (matrice des
coefficients de procédés industriels) peut s’exprimer comme une combinaison linéaire de procé-
dés, qui génerent chacun des flux en provenance (extractions) et vers (émissions) ’écosphére B
(domaine du vivant et des processus naturels). Lensemble des flux nécessaires a la production de
f est l'inventaire de cycle de vie g, avec lequel on peut calculer les impacts sur I’environnement,
selon des indicateurs midpoint (changement climatique, écotoxicité, eutrophisation, etc.) ou end-
point (santé humaine, écosystemes, ressources). Ce calcul passe pas la matrice de caractérisation
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Matériau Abréviation Hypotheses de Distance d’appro- Proportion
modélisation visionnement (kg/m3)
Ciment GUbSF GUDbSF Ciment Portland EI  CA-QC:223 km 165
Fuméedesiliceba- FR:135km
sée sur [5]
Argile calcinée  CC Argile El CA-QC:2900 km 131
Four rotatif FR:535km
Gaz naturel : 2.6
MJ/kg [119]
Filler calcaire LF Calcaire concassé CA-QC:209 km 362
El FR:135km

Modélisation  du
broyage similaire a
la chaux vive El

Eau W Eau du robinet El 237
Sable Sa Sable El 120 km 1317
Superplastifiant SP Basé sur [5] 1141 km 6.59

TABLE 4.11| Résumé des hypothéses du modéle ACV contextualisé au Québec (CA-QC) et en France (FR)

C, qui contient les coefficients entre les flux élémentaires et leurs impacts sur chaque indicateur.
Le vecteur des impacts midpoint c peut alors s’écrire de la maniére suivante, puis étre transformé
en vecteur des impacts endpoint h si besoin grace a la matrice de conversion D, dépendante de la
méthode d’évaluation d’impact choisie (h = D - ¢) :

c=C-B-A.f 4.6

C’est la structure de calcul de l'outil open-source Brightway2 [219], la réalisation d’une
analyse de cycle de vie passe donc par la définition de A, le modéle de la chaine de valeur dont
les colonnes sont des processus et les lignes sont des produits. Etant donné que seul un flux
élémentaire de la biosphere peut causer un impact environnemental, il est aussi nécessaire
de définir B, la matrice des interactions avec I’environnement, qui contient des processus en
colonnes (méme dimension que A) et des flux élémentaires en lignes (liens ou échanges entre
A et B). Finalement, en obtenant C' d’'une méthode de calcul d’impacts (ReCiPe, IPCC, IMPACT
World+, etc), et en définissant f le vecteur de demande finale, on peut calculer les composantes
du vecteur ¢, impacts midpoint.

Le modéle est donc construit avec ce logiciel open-source Brightway2 [219], ainsi que son
interface graphique Activity browser [299] et sappuie sur la base de données Ecoinvent 3.7
Cutoff [112]. Pour la constitution de Iinventaire caractérisé et I’évaluation de I'impact, les mé-
thodes sélectionnées sont Environmental Footprint 3.0 (EF 3.0) recommandées par 'organisme
International Reference Life Cycle Data System [277]. Bien que l'accent soit mis sur le score de
changement climatique, les autres indicateurs midpoint (tableau 4.12) sont évalués afin d’analyser
le potentiel transfert d’impacts des mortiers a base de ciment Portland aux mortiers a base de LC3.
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Catégorie d’impact Abréviation Unité
Changement climatique Chcl kg CO,-eq
Potentiel de destruction de la couche d’ozone ODP kg CFC-11-eq
Toxicité humaine, effets cancérigenes CE CTUh

Toxicité humaine, effets non cancérigenes nCE CTUh

Matieres particulaires / Inorganiques respiratoires  RE Disease incidences
Rayonnements ionisants, santé humaine IR kBq U235
Formation d’ozone photochimique PCOF kg NMVOC eq
Acidification Ac mol H' — eq
Eutrophisation terrestre TEu mol N-eq
Eutrophisation d’eau douce FEu kg P-eq
Eutrophisation d’eau marine MEu kg N-eq
Ecotoxicité d’eau douce FEx CTUe

Utilisation des terres LU Soil Quality Index
Consommation d’eau Wu kg world eq. deprived
Utilisation des ressources, minéraux et métaux RMM kg Sb-Eq
Utilisation des ressources, porteurs d’énergie RF MJ

TABLE 4.12| Liste des catégories d’impact midpoint EF 3.0

Afin de quantifier l'influence du transfert d’impacts au niveau (endpoint), nous considérons
les méthodes LCIA de ReCiPe (H,A) 2016 [135] pour une estimation des dommages a la santé hu-
maine, aux écosystémes et a la disponibilité des ressources sur une temporalité de 100 ans. Les
facteurs de conversion constants des impacts midpoint a endpoint utilisés pour calculer les scores
conformément a 'équation 4.7 sont énumérés dans le tableau 4.13. Les indicateurs midpoint de
ReCiPe 2016 qui different par rapport a ceux de EF 3.0 sont d’une part la distinction entre les dom-
mages pour la santé humaine (PCOFhh) et les écosystémes (PCOFeco) pour la formation d’ozone,
et d’autre part I'absence d’eutrophisation terrestre et la présence d’écotoxicité terrestre (TEx) et
d’écotoxicité marine (MEx).

CFex’a =CFm, X FM—>,E,a 4.7

Ou CFe et CFm représentent respectivement les facteurs de caractérisation midpoint et
endpoint, c la perspective culturelle, a la zone de protection, x le facteur de pression préoccupant
et Fyr—s g, le facteur de conversion.

Les outils et les méthodes utilisées pour caractériser les impacts environnementaux sont
définis. La présentation des résultats est effectuée dans les sections suivantes. Tout d’abord, les
résultats du score de changement climatique sont détaillés, y compris une analyse de contribu-
tion. Puis les résultats des autres indicateurs midpoint sont détaillés pour les deux contextes et
les transferts d’impact entre ciment Portland et LC3 sont explicités.
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Catégorie d’impact  Unité Fyoga
Chcl kg CO,-eq/kg GES 9.3 x 1077
oDP kg CFCy;-eq/kg ODP 5.3 x 10~%
IR kBq Co-60 a air eq/kBq 8.5 x 107°
RE CTUhkg PM, 5-eq/kg 6.3 x 1074
PCOFhh kg NO,.-eq/kg 9.1 x 1077
CE eq. 1,4-DCB émis a l’air urbain 3.3x 107
nCE eq. 1,4-DCB émis a l’air urbain 6.7 x 1077
Wwu m3-eq 2.2 x 1076
kg COzeq/kg GES 2.8 x107°
PCOFeco kg NO,-eq/kg 1.3 x 1077
Ac kg SO5-eq/kg 2.1x 1077
TEXx eq. 1,4-DCB émis au sol industriel 5.4 %1078
m3-eq 1.4 x 1078
LU m2.eq de culture annuelle 8.9 x 1077
kg COzeq/kg GES 6.8 x 10713
FEu kg P-eq. a l'eau douce/kg 6.1 x 1077
FEx eq. 1,4-DCB émis a l'eau douce 7.0 x 10710
m3-eq 6.0 x 10713
MEX eq. 1,4-DCB émis a 'eau de mer 1.1 x 10710
MEu kg N-eq a ’eau marine/kg 1.7 x 1079
RMM kg Cu-eq/kg minerai 0.23
RF kg pétrole-eq/unité de ressource Pétrole brut: 0.46

Charbon dur: 0.03
Gaz naturel: 0.30

TABLE 4.13| Facteurs de conversion constants midpoint a endpoint pour la méthode ReCiPe 2016, perspec-
tive hiérarchiste - La rareté des ressources fossiles n’a pas de facteur constant. GES signifie gaz
a effet de serre

RESULTATS

Tout au long de létude, les modeles présentés sont comparés a un mortier a base de ciment
Portland (OPC) issu de la littérature [126]. Ce dernier a été sélectionné a partir de la liste de
mélanges du tableau 2.3 comme démontrant une imprimabilité et une résistance en compression
de 30 MPa. Il a ensuite été modélisé dans les contextes québécois et francais selon les hypotheses
ci-dessus afin de fournir des points de référence en termes d’impacts environnementaux.

Changement climatique et analyse de contributions

Les contributions de chaque constituant dans les mortiers a base d’OPC ainsi que notre
mélange LC3 contextualisés au Québec et en France (respectivement OPC QC, OPC FR, LC3 QC et
LC3 FR) sont représentées sur la figure 4.18. Les modéles contenant seulement du ciment Portland
présentent des émissions comparables de CO, au Québec ou en France. Pour une résistance en
compression similaire de 30 MPa a 28 jours, le LC3 démontre une diminution de 36% du score de
ChCl dans le contexte CA-QC et de 46% dans le contexte FR. Comme prévu, la majeure partie du

117



Couplage des outils d’ACV et de réseaux de neurones pour 'optimisation multi-objectifs

ChCl estimé du LC3 provient du GUbSF dans le mélange (54%), bien qu’il ne représente que 6,8%
en poids. En ce qui concerne 'impact de l'argile calcinée, qui constitue la spécificité des LC3, la
figure 4.18 réveéle une contribution de 34% au score total de LC3 QC. Si l'on considere LC3 FR, alors
que le score de ChCl du GUbSF reste similaire, les principales différences résident dans les scores
du CC et du LF. Une baisse de 81% est observée pour 'approvisionnement du LF, principalement
en raison de la réduction de I'impact lié au transport. Pour le CC, la production de kaolin et la
production de gaz naturel générent significativement plus d’émissions de GES dans le contexte
canadien, et plus précisément dans le contexte du Saskatchewan (respectivement 2,4 et 2,3 fois
plus que la version francaise). En revanche, le ChCl lié au transport du CC est divisé par deux au
Canada puisqu’il est modélisé par un transport ferroviaire, contrairement au transport par poids
lourd dans le contexte francais. Au final, les 130 kg de CC induisent respectivement 86 et 69 kg
C0,-eq dans les contextes québécois et francais selon les modeles LC3 QC et LC3 FR utilisés dans
cette étude.
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Figure 4.18| Analyse de contributions des modeles. De gauche a droite : Modéle de la littérature [126] re-
produit dans les contextes québécois (OPC QC) et francais (OPC FR) ; modele LC3 contextualisé
au Québec (LC3 QC) et en France (LC3 FR)

Evaluation des transferts d’impacts

Cette section fournit des résultats sur un ensemble complet de catégories d’impact pour les
quatre modeles afin d’évaluer la pertinence de prioriser la réduction du score de ChCl dans le cadre
d’une méthodologie d’optimisation ultérieure. Les scores pour chaque indicateur midpoint figu-
rant dans le tableau 4.12 sont représentés sur la figure 4.19 pour les modeles OPC QC (gris), OPC
FR (bleu), LC3 QC (vert) et LC3 FR (rouge). Au total, le scénario LC3 QC montre une augmentation
de l'impact pour 6 des 16 indicateurs par rapport au modeéle OPC QC de la littérature, a savoir le
potentiel d’appauvrissement de la couche d’ozone, les effets cancérigénes, les rayonnements ioni-
sants, 'eutrophisation de ’eau douce, l'utilisation des terres et ['utilisation des ressources énergé-
tiques. Les autres catégories affichent un score similaire ou réduit, avec une atténuation substan-
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tielle pour le changement climatique, la formation photochimique d’ozone, l'acidification, l'eu-
trophisation terrestre, Ueutrophisation marine, ’écotoxicité d’eau douce ainsi que 'utilisation des
minéraux et des métaux.
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Figure 4.19| Résultats des catégories d’impact EF 3.0 (tableau 4.12) pour les modéles de mortiers impri-
mables & base de ciment Portland et de LC3 dans les contextes CA-QC et FR

Dans le cas FR, le LC3 affiche une augmentation du score pour 5 des 16 indicateurs par rapport
au modele OPC FR. Trois d’entre eux sont identiques au cas QC (ODP, IR, RF) et deux sont différents
(RE, FEu). Lorsque l'on compare le LC3 dans les deux contextes, le modéle LC3 FR présente un
impact réduit pour 13 des 16 indicateurs par rapport au LC3 QC. En outre, sur ces 13 indicateurs,
11 présentent un score considérablement réduit (> 10%).
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Pour chaque indicateur affecté négativement par l'utilisation du LC3 dans l'un ou l'autre des

contextes, les procédés prédominants entrainant un score supérieur par rapport aux modeéles

OPC peuvent étre identifiés :

ODP: la contribution du transport longue distance de gaz naturel par pipeline est le principal
contributeur (34%), suivi par la production de gaz naturel, haute pression. Ce gaz naturel
servant a calciner l'argile explique le score plus élevé du LC3 dans le contexte CA-QC;

CE: le traitement du laitier de fourneaux a arc électrique et la production de coke impliqués
dans la construction de voies ferrées en acier faiblement allié contribuent au score plus élevé
du modeéle LC3 QC (transport du CC);

RE : la contribution de la production de fumée de silice explique 'augmentation de l'inci-
dence des maladies pour le LC3 par rapport a ’OPC dans le contexte FR;

IR : la contribution des résidus de traitement de l'uranium est responsable du score légére-
ment plus élevé de LC3 QC par rapport a OPC QC. Si l’lon compare LC3 FRa LC3 QC, 'augmen-
tation de 300% est due a la large prédominance de I’énergie nucléaire dans le mix électrique
frangais;

FEu : la contribution des déblais provenant de I’exploitation du lignite (56%) est en grande
partie responsable de la légére augmentation du score de FEu au QC;

LU : contrairement au mélange OPC QC qui contient du gravier et du sable, le mélange LC3 ne
contient que du sable et en quantité plus importante. Lexploitation de la carriere de sable,
extrait de lits de riviéres, explique l'augmentation du score de LU pour notre modeéle LC3;
WU : la production de kaolin représente 16% du score de WU pour LC3 FR, ce qui explique
’augmentation par rapport au modele OPC FR;

RF : un ensemble de procédés relatifs au CC contribue au score plus élevé du LC3. Cela dit, la
production de gaz naturel, haute pression est la source majeure de déplétion des ressources
énergétiques (18% du score total dans le contexte QC).

En affichant la répartition des contributions pour le modele LC3 QC dans toutes les catégories

d’impact midpoint sur la figure 4.20, nous pouvons observer que mis a part 'indicateur LU pour

lequel une majorité du score est attribuée au sable, les autres catégories d’impact sont principale-

ment affectées par le GUbSF et le CC. Linfluence significative du CC représentée en bleu explique

le transfert d’impact pour certaines catégories. Finalement, la modélisation du CC est une consi-

dération primordiale.
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Figure 4.20| Analyse de contributions pour toutes les catégories d’impact dans le tableau 4.12 pour le mo-
dele LC3QC

Evaluation endpoint

Létude des transferts d’impact révele le réle majeur joué par la quantité de gaz naturel
impliquée dans la calcination de largile, en particulier pour les indicateurs ODP et RF. Une
comparaison des différentes valeurs recensées dans la littérature [14, 40, 120] est effectuée dans
la section suivante.

Afin de déterminer si le score supérieur observé dans 6 des 16 catégories constitue un obstacle
a l'utilisation du LC3 pour I'impression 3D, ces résultats sont analysés au niveau des dommages
(endpoint). Les résultats agrégés pour la santé humaine, les écosystemes et les ressources sont
détaillés dans le tableau 4.14.

Modéle Santé humaine (DALY) Ecosystémes (espéces.an) Ressources (USD 2013)
OPCQC 7.4 %1074 1.7x 1076 1.3 x 10!
LC3QC 5.1 % 1074 1.2 x 1076 1.9 x 10!
OPCFR 5.3x 107% 1.4 x 1076 1.2 x 10!
LC3FR 3.3x 1074 8.2 x 1077 1.5 x 10!

TABLE 4.14| Agrégation des résultats de la méthode ReCiPe 2016 au niveau endpoint pour tous les modeéles

Ce tableau montre la diminution des incidences sur la santé humaine (QC : -31%; FR: -39%) et
sur les écosystemes (QC:-30%; FR:-43%) pour le LC3 par rapport au ciment Portland. En revanche,
Pimpact sur les ressources est plus élevé (QC : +54%; FR : +24%). Si 'on considére le score unique,
agrégation des catégories endpoint de ReCiPe 2016, le LC3 améliore considérablement les scores
environnementaux dans les contextes QC et FR (QC:-22%; FR:-33%). Bien que ce score unique soit
a prendre avec précaution, cela met en évidence la prédominance des catégories présentant une
réduction de 'impact sur les catégories indiquant un score plus élevé di a la production d’argile
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calcinée. Pour étayer cette affirmation, une ventilation des contributions des catégories d’impact

midpoint aux indicateurs endpoint est représentée pour la santé humaine, les écosystemes et les

ressources respectivementdans lesfigures4.21,4.22 et 4.23, qui affichent les tendances suivantes:

Santé humaine : 49% de 'impact est attribué au changement climatique dans le contexte
QC (60-70% FR), qui subit une réduction de 36% (46% dans le contexte FR) pour le LC3 par
rapport au ciment Portland. La majeure partie de 'impact restant est attribuée a la catégorie
RE, pour laquelle on observe également une diminution pour le LC3. Ainsi, les augmentations
d’impact observées pour le LC3 représentent moins de 0.7% des dommages causés a la santé
humaine.

Ecosystémes : les impacts terrestres et sur ’eau douce sont plus faibles pour le LC3, tandis
que les catégories liées a 'impact sur le milieu marin présentent des impacts plus impor-
tants. Cependant, la figure 4.22 montre une contribution mineure des indicateurs marins a
’empreinte totale des écosystemes, ce qui explique la baisse du score global des écosys-
temes du LC3 par rapport a au ciment Portland dans les deux contextes géographiques.
Disponibilité des ressources : le score du LC3 est supérieur a celui de ’OPC dans les deux
contextes. Si l'on considére un niveau d’agrégation plus élevé, cette augmentation est
globalement compensée par 'lamélioration d’autres catégories d’impact, en particulier dans
le champ de la santé humaine.
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Figure 4.21]| Contributions des impacts midpoint aux dommage sur la santé humaine pour les modéles OPC
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Figure 4.22| Contributions des impacts midpoint aux dommages sur les écosystéemes pour les modéles OPC
QC, LC3 QC, OPC FR et LC3 FR:: les sections rayées représentent les catégories pour lesquelles
LC3 > OPC
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Figure 4.23| Contributions des impacts midpoint aux dommages sur les ressources pour les modeles OPC
QC, LC3 QC, OPC FR et LC3 FR: les sections rayées représentent les catégories pour lesquelles
LC3 > OPC

ANALYSE ET DISCUSSIONS

Comparaison avec d’autres LC3 de la littérature

Quatre études, contenant des proportions pour des mélanges LC3 imprimables, ont été ana-
lysées a l’aide de notre modéle ACV CA-QC, comme le montre le tableau 4.15. Avec 251 kg de kg
C0,-eq/m3 pour un mortier de 31 MPa de résistance en compression a 28 jours, les résultats de
score de changement climatique qui ressortent de cette section sont largement inférieurs a ceux
des matériaux 1K imprimables répertoriés dans la littérature. Cela est aussi le cas lorsque l'on exa-
mine les kg CO,-eq/m3/MPa. Il va sans dire que la durabilité est un facteur crucial pour une évalua-
tion complete du cycle de vie, tandis que les parametres géographiques influencent fortement les
résultats.
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Auteurs Composition Résistance en Score de ChCl Score de ChCl

compression a indiqué (kg calculé dans le

28 jours (MPa) CO,-eq/m3) contexte CA-QC

(kg CO,-eq/m>)
Ibrahim et al. [136] LC3 30 534
Bhattacherjee et al. [31] LC3 35 314 364
Longetal. [186] LC3+SF 37 283 366
Chen et al. [54] LC3 40 554

TABLE 4.15| Comparaison avec d’autres LC3 imprimables rapportés dans la littérature : Les scores calculés
excluent les adjuvants autres que les superplastifiants

Analyse de sensibilité

Les résultats relatifs a la contribution de l'argile calcinée mettent en exergue 'impératif de
minimiser la teneur en ciment tout en optimisant la proportion de CC afin de garantir a la fois un
procédé de mise en forme optimal et des propriétés mécaniques adéquates. Le cheminement
d’essai-erreur mis en ceuvre pour définir une unité fonctionnelle a confirmé cette observation,
puisque les ajustements apportés au GUbSF et a la teneur en CC ont été réalisés a partir des
recommandations disponibles dans la littérature, qui préconisent une formulation de liant
composée de 50% de ciment, 30% d’argile calcinée, 15% de filler calcaire et 5% de gypse [11, 282].

Les parameétres présentant une variabilité significative selon le lieu de ’étude sont les modes
et les distances de transport ainsi que le mix électrique pour la production de CC. Afin de repré-
senter cette variabilité, nous analysons l'influence des conditions d’approvisionnement d’argile
calcinée. Les différentes hypotheéses d’approvisionnement sont présentés dans le tableau 4.16 et
les scores de changement climatique résultants pour chaque scénario d’approvisionnement sont
représentés sur la figure 4.24 pour une tonne de CC.

Other
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[Tl Kaolin production, other
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27 Transport, freight, sea, container ship
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Figure 4.24| Analyse de sensibilité sur les conditions d’approvisionnement de différentes métakaolins

La figure 4.24 met en évidence I'impact significatif de l'approvisionnement en CC, puisqu’une
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Localisation Mix électrique Modesdetrans- Commentaires
port : distances
(km)
Wood Moun- Charbon et coke : 41% Poids lourd: 68 2017 SK mix électrique
tains, Gaz naturel : 40% Train : 2800 Transport vers ETS Montréal
SK, CA Hydro : 15%
Autres renouvelables : 4%
Sandersville, Charbon et coke : 32% Poids lourd : 2014 région SERC mix électrique
GA, USA Gaz naturel : 34% 207 [185]
Nucléaire : 12% Cargo : 2088 Distances de fret marin basé sur
Hydro : 8% [3]
Autres non-renouvelables : 10% Transport vers ETS Montréal
Autres renouvelables : 4%
Aiken County, Charbon et coke : 32% Poids lourd : 2014 région SERC mix électrique
SC,USA Gaz naturel : 34% 203 [185]
Nucléaire : 12% Cargo:2014 Distances de fret marin basé sur
Hydro : 8% [3]
Autres non-renouvelables : 10% Transport vers ETS Montréal
Autres renouvelables : 4%
High Hill, Charbon et coke : 32% Poids lourd: 20 2014 région SERC mix électrique
MO, USA Gaz naturel : 34% Train : 1660 [185]
Nucléaire : 12% Transport vers ETS Montréal
Hydro : 8%

Autres non-renouvelables : 10%
Autres renouvelables : 4%

Clerac, 17270, Charbon et coke : 3% Poids lourd : 2017 FR mix électrique [95]
France Gaz naturel : 7% 535 Transport vers Ecole des Ponts
Nucléaire : 72% ParisTech

Hydro : 10%
Autres renouvelables : 9%

TABLE 4.16| Liste des kaolins calcinés disponibles a la vente a proximité du Québec, Canada, et pour un cas
francais.

diminution de 42% du score ChCl est observée dans le cas des fournisseurs basés en Géorgie
(Etats-Unis) ou en Caroline du Sud (Etats-Unis). Pour ces deux sites de production, I'impact
lié au transport et a l’électricité de moyenne tension pour la production de kaolin diminue
respectivement de 68% et de 22%. Finalement, le cas réel de cette étude (CA-SK) est celui qui
génere le plus d’émissions de GES. Une baisse considérable de ces émissions est observée dans
le cas frangais, en raison de la part importante du nucléaire dans le mix énergétique francais.
Inversement, limpact lié au transport est beaucoup plus élevé car il est modélisé avec un poids
lourd sur toute la distance de transport (531 km).

Ces différences dans les émissions liées au CC, en fonction des conditions d’approvision-
nement, se traduisent par une variabilité allant jusqu’a 15% du score total des mélanges LC3.
En rappelant que le CC représente moins de 6% de la masse totale du mortier, ces paramétres
sont effectivement des facteurs déterminants pour le score total. Ainsi, en mettant l'accent sur
l'utilisation de matériaux locaux, il est possible de réaliser des économies significatives en termes
d’émissions de GES. Cela indique que dans le cas d’une forte augmentation de lutilisation de
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LC3, les emplacements des usines de production de CC devraient étre déterminés de maniére a
minimiser les distances de transport moyennes tout en évitant autant que possible les territoires
dépendant principalement des combustibles fossiles pour la production d’électricité. A lavenir, et
en fonction de la disponibilité des ressources en kaolin, une analyse paramétrée de la distance de
transport et de 'emplacement de l'usine de production pourrait permettre de réduire les impacts
totaux en fonction de chaque lieu d’utilisation.

Afin de renforcer la validité de cette évaluation environnementale, une source frangaise
de données ACV est prise en compte. Le projet DIOGEN, initié par [Association Frangaise de
Génie Civil rassemble des acteurs académiques et industriels dans le but d’établir une base de
données identifiant les impacts environnementaux des matériaux utilisés dans 'industrie de la
construction. Provenant directement de partenaires industriels opérant des procédés réels, les
valeurs des impacts environnementaux sont estimées selon la norme francaise NF EN 15804/CN.
Si I'on considere uniquement la production de CC, le modéle inclus dans DIOGEN, qui implique la
production de métakaolin calciné dans un four rotatif par Imerys, le score total de ChCl est évalué
a 239 kg CO,-eq/tonne alors que la présente étude estime le score du CC a respectivement 508 kg
CO,-eq/tonne et 210 kg CO,-eg/tonne dans les contextes québécois et francais. Dans le contexte
francais, les résultats sont similaires, ce qui valide les hypotheses liées a la production et a la
calcination de l'argile kaolinitique dans cette étude.

Mise a Péchelle et disponibilité de argile kaolinitique

En termes d’application industrielle, le calcaire et l'argile sont mondialement disponibles et le
LC3 est économiquement viable [253]. Cependant, la conception du mélange est plus complexe
et l'utilisation de ciment Portland est si largement répandue que des incitations économiques
sont essentielles pour généraliser 'adoption de liants alternatifs. Néanmoins, U'industrie de
Pimpression 3D étant en plein essor, ce type de matériaux est bien adapté car les volumes sont
réduits et la norme reste encore 'usage de mortiers congus sur-mesure (fonction du systeme

d’extrusion, des matériaux locaux).

Dans le cas d’une forte augmentation de lutilisation du LC3, la disponibilité des matériaux
(argile kaolinitique) et de ’énergie (électricité pour extraction de l’argile kaolinitique, gaz naturel
pour la calcination) alloués a la production d’argile calcinée, qui constitue le composant le plus
critique, doit étre évaluée. La présente étude pourrait étre complétée par la modélisation de la
demande supplémentaire en énergie et en matériaux en fonction des échanges sur les marchés
adéquats (nord-américain, européen). Enfin, l’effet rebond doit étre évalué, car la production
supplémentaire de LC3 pourrait s’ajouter au volume de matériaux d’impression 3D a base de
ciment Portland plutot que de la remplacer.

La distribution des minéraux de taille argileuse sur les terres est représentée dans [137]. Elle
indique une abondance d’argile kaolinitique dans les régions de Chine, d’Afrique et d’Amérique
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du Sud, ainsi que des quantités considérables aux Etats-Unis (est et centre) et en Europe de U'Est.
Au Canada, les régions de la Cordillére intérieure, de ’Arctique et des Appalaches comportent des
gisements de kaolin. Cependant, les exploitations minieres signalées sont généralement situées
en SK. Dans les environs du Québec, la production d’argile kaolinitique la plus active est située en
Géorgie (USA), mais des gisements de kaolin ont été signalés dans les états de Pennsylvanie (USA)
autour de la province physiographique du Piémont, de Virginie occidentale (USA) associée a la
région des Appalaches, ou en Virginie (USA). Lutilisation d’argile kaolinitique de qualité inférieure
(< 40%) est adéquate pour la production de LC3 [157], ce qui accroit le volume d’argile disponible.
Cependant, dans le cadre de U'impression 3D, les argiles kaolinitiques de qualité supérieure
offrent un meilleur taux de structuration.

Qualité des données

Dans cette étude, les technologies considérées pour la production des différentes matieres
premiéres sont reprises de la base de données Ecoinvent 3.7 Cutoff. La modélisation de la
production de ciment Portland au Québec est basée sur des données correspondant aux stocks,
a la production et au taux d’utilisation de 2007. En outre, la production de kaolin est modélisée
a l'aide de données datant de 2007 et provenant d’une seule entreprise en Europe, dont la
méthode de calcination est le four rotatif. Compte tenu de ces informations, des incertitudes
quant a la pertinence des données apparaissent. En effet, les procédés ont évolué depuis 2007 et
des techniques de production plus efficaces ont été développées. Par exemple, Ciment Québec
intégre un précalcinateur allongé et un four rotatif court qui générent moins de GES par rapport
a la production moyenne de ciment au Québec. De méme, selon la base de données DIOGEN
et le producteur de CC Imerys, la calcination flash de largile kaolinitique permet une réduc-
tion significative de la consommation d’énergie, ce qui se traduit par un score de ChCl de 139
kgCO,-eq/tonne par rapport aux 239 kg CO,-eq/tonne estimés pour le métakaolin en four rotatif.
Naturellement, le procédé de calcination affecte également d’autres propriétés du matériau,
telles que la réactivité ou 'absorption d’eau. Aussi, la chaleur utilisée pour la calcination de l’argile
est modélisée avec les parts de la production des secteurs industriels au Québec (ou en Europe
dans le contexte francais). Si I'on considere a la place que la chaleur provient d’'une cogénération
dans une centrale électrique conventionnelle en SK, la contribution au score de ChCl de la chaleur
industrielle provenant du gaz naturel pourrait étre trois fois plus faible. On peut imaginer des
scénarios encore plus favorables avec l'utilisation de biogaz provenant de déchets agricoles. Ces
exemples montrent Uinfluence des conditions technologiques et pourraient faire l'objet d’'une
analyse plus approfondie en considérant les meilleurs et les pires cas de figure a ce jour.

Dans ce modeéle, la production de CC est composée de diverses sources d’énergie, allouées
d’une part a l’excavation de kaolin, et d’autre part a sa calcination. Les hypotheses relatives aux
lieux de génération d’énergie sont illustrées sur la figure 4.25, mettant en lumiére les approxima-
tions effectuées.

L’évolution du mix énergétique pour la production d’argile kaolinitique représente un facteur
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Electricity, medium voltage CA-SK

Market for heat, district or industrial, | CA-QC | Proxy pour
natural gas CA-SK

Market for heat, district or industrial, | C4-QC
other than natural gas

#»  Production kaolin

Market for heat, district or industrial, | CA-QC | Proxy pour

natural gas CA-SK -  Chaleur, gaz naturel

Transport

Argile calcinée

Figure 4.25| Sources d’énergie (procédés El) pour la production d’argile calcinée

non-négligeable, mais la principale consommation d’énergie dans la production de CC provient
de l'utilisation du gaz naturel lors de la déshydroxylation, ce procédé représentant 33% du score
de ChCl total, transport compris. Dans ce contexte, la quantité d’énergie considérée dans cette
étude estissue de [120] et estimée a 2,6 MJ/kg de métakaolin. Selon l'analyse de Gettu et Anusha,
I’énergie requise pour la déshydroxylation du kaolin peut varier entre 1 et 3,5 MJ/kg dans le
contexte indien, tandis qu’Arruda Junior et al. [14] évaluent cette demande a 1,88 GJ/tonne dans
le contexte brésilien. Dans le contexte cubain, Cancio Diaz et al. [40] estiment cette demande
énergétique entre 2,7 MJ/kg et 4,2 MJ/kg. Nous considérons dans le tableau 4.17 plusieurs
scénarios tenant compte de variations dans la demande de gaz naturel pour la calcination du
kaolin.

Ainsi, méme en considérant une proportion réduite de CC (20% du liant) par rapport
aux références de la littérature (30%), l'estimation de la chaleur nécessaire a la calcination
de largile, comprise entre 1 et 4,2 MJ/kg, influence de maniére significative le score total
de changement climatique, qui varie de 234 a 268 kg CO,-eq/m3. Cela équivaut a un facteur
d’impact de 10,6 kg CO,-eq/MJ/kg pour une proportion massique de CC de 5,9% dans le mélange
quaternaire québécois. Dans les autres catégories d’impact, la variation liée a la quantité de gaz
naturel consommée pour la calcination de l’argile fluctue de 0 a 46%. Les résultats détaillés sont
présentés dans le tableau 4.17.

Finalement, rappelons que la chaleur de calcination a été modélisée dans cette étude en utili-
sant une activité de marché de Ecoinvent 3.7 Cutoff, ce qui conduit a une estimation relativement
conservatrice du score de changement climatique. Comme souligné ci-dessus, si la chaleur indus-
trielle provenait d’autres sources, 'impact associé a l'utilisation du gaz naturel pourrait étre signi-
ficativement réduit. Ce facteur est illustré par la variation du score de changement climatique en
fonction des différentes sources de chaleur et régions géographiques sur la figure 4.26.
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Valeur d’énergie (MJ/kg) 1 1.8 2.6 3.4 4.2

chcl 2.3 x 102 2.4 x 102 2.5 x 102 2.6 x 102 2.7 x 102
oDP 2.4x107° 2.7x 1075 3.0 x 1075 3.2x107° 3.5x107°
CE 9.2 x 1078 9.4 x 1078 9.7 x 1078 9.9 x 10~8 1.0 x 1077
nCE 1.6 x 1076 1.6 x 1076 1.6 x 1076 1.6 x 1076 1.6 x 1076
RE 1.6 x 107° 1.6 x 107 1.6 x 107° 1.6 x 107 1.7x 1075
IR 6.7 6.7 6.7 6.8 6.8

PCOF 9.8 x 1071 1.0 x 10° 1.0 x 10° 1.0 x 10° 1.0 x 10°
Ac 1.5 x 10° 1.5 x 109 1.6 x 10° 1.6 x 109 1.6 x 10°
TEu 3.6 x 10° 3.6 x 10° 3.6 x 10° 3.7 x 10° 3.7 x 10°
FEu 6.4 x 1072 6.5 x 1072 6.5 x 1072 6.5 x 1072 6.5 x 1072
MEu 3.3x 1071 3.4 x 1071 3.4 x 1071 3.4 x 1071 3.5 x 1071
FEx 3.0 x 103 3.0 x 10° 3.0 x 103 3.0 x 10° 3.0 x 103
LU 1.9 x 103 1.9 x 103 1.9 x 103 1.9 x 103 1.9 x 103
Wwu 6.1 x 10 6.2 x 10" 6.2 x 10 6.2 x 10" 6.3 x 10*
RMM 1.0 x 1073 1.0 x 1073 1.0 x 1073 1.0 x 1073 1.0 x 1073
RF 2.0 x 103 2.2 x 103 2.3 %103 2.4 x 103 2.5 x 103

TABLE 4.17| Scores des indicateurs midpoint pour le modéle LC3 QC pour cing valeurs de demande en éner-
gie de calcination du kaolin. Les unités sont dans le tableau 4.12

heat and power co-generation, natural gas, conventional power plant,
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market group for heat, district or industrial, natural gas RER

heat and power co-generation, natural gas, conventional power plant,
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heat and power co-generation, natural gas, conventional power plant,
100MW electrical

CA-QC
CA-SK
heat production, natural gas, at boiler condensing modulating >100kW CA-QC
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CA-QC

market for heat, district or industrial, natural gas
Utilisé dans I'étude

CA-QC
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Figure 4.26] Intensité du changement climatique pour la calcination de l'argile en fonction de la source de
chaleur et de la région géographique (SK, Europe et QC)

Limitations du cadre de ’étude

Afin de pouvoir évaluer les impacts environnementaux du matériau a faible teneur en clinker
développé dans cette étude, le procédé d’impression, la phase de distribution, la phase d’utilisa-
tion et la fin de vie doivent étre pris en compte. Plus précisément, des tests de durabilité tels que la
résistance a la pénétration des ions chlorures, a l'attaque des sulfates ou au gel-dégel doivent étre
réalisés et comparés a la performance de mortiers a base de ciment Portland. En outre, le poten-
tiel de modularité de Uimpression 3D doit également étre pris en compte au stade de la fin de vie
pour la réutilisation ou le réemploi. Dans ’ensemble, 'application a plusieurs cas d’études tels que
les poutres structurellement optimisées, les facades ou les coffrages perdus [326] sur 'ensemble
de leur cycle de vie est nécessaire afin d’envisager une approche holistique pour la comparaison

entre le béton conventionnel et imprimé, mais aussi entre les matériaux OPC et LC3.
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CONCLUSIONS ET SUITE DE LETUDE

Finalement, nous pouvons conclure sur les différents objectifs formulés dans l'introduction
de cette section, c’est-a-dire les étapes 3 et 4 du tableau 4.3, concernant le modele ACV. Premiere-
ment, nous avons construit un modéle paramétrique interopérable (python), dont les hypotheses
sont validées par d’autres sources de données existantes, au Québec et en France, provenant de
la littérature scientifique, mais aussi d’acteurs industriels. Deuxiemement, nous confirmons le
potentiel que représente le liant alternatif hautement substitué LC3 pour I'impression 3D bas-
carbone (36% de réduction des émissions de GES dans le contexte QC, 46% dans le contexte FR).
Troisiemement, nous affirmons, en évaluant nos modéles sur une gamme exhaustive d’indica-
teurs, que les transferts d’impacts environnementaux entre ciment Portland et LC3 sont minimes.
En effet, 50 a 70% des incidences sur la santé humaine est attribuée a 'indicateur de changement
climatique. Largile calcinée provoque un transfert d’impacts seulement sur la disponibilité des
ressources (minérales et énergétiques), qui est largement compensé (20 a 30% d’amélioration si
’on considére un score unique). Finalement, nous voyons que les hypotheses de modélisation,
notamment sur la production et 'approvisionnement de 'argile calcinée (demande énergétique,
mix énergétique, distances et modes de transport), influent significativement sur le résultat final
(jusqu’a 15%). Ainsi, il est nécessaire pour 'optimisation de mortiers bas-carbone, de considérer
un modele réaliste, basé sur des hypotheses fondées. Sans cette réflexion, 'impact de largile
calcinée est souvent sous-estimé. Si l'on se place dans le cadre d’une optimisation multi-objectifs,
cela revét une importance particuliere car sous-estimer 'impact de l'argile implique une fonction
d’évaluation F'(X) = f(X) différente, donc des solutions classées différemment.

Suite a cette analyse environnementale, qui permet de considérer un modéle cohérent, contex-
tualisé et avec une contribution minime des transferts entre catégories d’impacts, 'objectif est
d’intégrer ce calcul ACV en tant que fonction objectif pour 'évaluation des solutions proposées
par l'algorithme génétique NSGA-II. Ainsi, on peut noter f1(X) la fonction d’évaluation du score
de changement climatique en fonction des x; parametres du mélange (GUbSF, CC, LF, W, Sa, SP).
Cette fonction est écrite dans le contexte québécois, en considérant les hypotheses exposées dans
cette section:

f1(X) = GUbBSF %820 x 107! + CC % 6.58 x 107" + LF % 3.28 x 1072 + W % 2.01 x 10~4+

Sax1.15x 1072+ SP %6.47 x 10~ + Elec * 2.87 x 1072
4.8

Avec (GUbSF,CC, LF,W, Sa, SP) les proportions massiques du mélange (kg/m>) et Elec la
consommation électrique liée au malaxage (évalué a 0.007 kWh).
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PHASE 3 : BASE DE DONNEES ET APPRENTISSAGE MACHINE

Nous avons déterminé dans la section précédente un modeéle qui nous permet d’évaluer 'em-
preinte carbone d’une population de mélanges. Les étapes 5 et 6 du tableau 4.3 représentent les
prérequis a laformulation de fonctions objectifs pour les propriétés physiques de mortiers générés
par lalgorithme génétique. Afin de disposer de réseaux de neurones fonctionnels, nous explicitons
dans cette section ces deux étapes, la constitution de la base de données d’entrainement et la rou-

tine d’optimisation des hyperparametres appliquée a chaque entrainement.

COLLECTE DES DONNEES ET PREMIERES CONCLUSIONS

Lélaboration d’un plan d’expériences (DoE) a pour but de collecter des données d’entraine-
ment pour les réseaux de neurones artificiels, ce qui correspond a I’étape 5 du tableau 4.3. Les
plans factoriels sont les plus simples a mettre en oeuvre et permettent de mettre en évidence
rapidement les facteurs les plus influents ou l’existence d’interactions. Cependant, avec l'aug-
mentation du nombre de facteurs et de niveaux, et pour les modéles non-linéaires, le nombre
d’expériences peut rapidement devenir trop important pour une campagne expérimentale. C’est
le cas pour notre étude qui comporte six facteurs.

En considérant la formulation GUbSF-CCyLFs9/Wg.36/Sa,/SP; du tableau 4.8 comme point de
départ d’un plan d’expériences D-optimal, le nombre de formulations a réaliser est drastiquement
réduit [124]. Cette méthode sélectionne itérativement le meilleur plan d’expériences en minimi-
sant la variance de 'estimation des paramétres d’un modéle donné, c’est-a-dire en maximisant
le déterminant D = |X7X| de la matrice d’information X7 X. Autrement dit, les mélanges
sélectionnés représentent le plus grand volume possible dans la région expérimentale pour un
modele et un nombre de points donnés. La qualité de ce plan d’expériences peut étre estimée
avec une fonction de la moyenne géométrique des valeurs propres de la matrice d’information.
Une qualité optimale du plan d’expériences correspond a un plan équilibré et orthogonal s’il
existe, c’est-a-dire si (X7 * X)~! est diagonale et égale a NLDI. L'utilité du protocole essai-erreur
et du plan d’expériences est représentée sur la figure 4.27 en termes de points dans l'espace des
formulations possibles. Cette figure illustre la nécessité de procéder a une campagne essai-erreur
afin d’identifier une zone présentant a la fois des propriétés physiques mesurables avec les tests
de caractérisation sélectionnés et un potentiel de réduction des émissions de GES. La collecte des
données d’entrainement s’effectue autour de la zone identifiée.

Pour constituer ce plan d’expériences, la boite d’outils Matlab ”Statistics and machine learning
toolbox” contient la fonction rowexch qui fait usage d’un algorithme d’échange de lignes pour ré-
duire de maniére itérative la variance qui est estimée avec une série de plans d’expériences. Le
résultat brut obtenu a partir des trois niveaux (1, 2, 3) pour chacun des six facteurs (GUbSF, CC,
LF, W, Sa, SP) est présenté dans la table 4.18. Le nombre de points est fixé a 18, ce qui constitue la
valeur minimale pour générer un plan orthogonal et équilibré dans notre cas. Nous pouvons noter
que ce plan d’expériences peut varier tout en respectant le critére de D-optimalité.
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TABLE 4.18| Plan d’expériences D-optimal pour 6 facteurs (GUbSF, CC, LF, W, Sa, SP) et 3 niveaux (1, 2, 3)

Les niveaux choisis dans le cadre de cette étude correspondent a des variations de pro-
portions massiques, de + 5% pour les constituants solides (GUbSF, CC, LF, Sa) et + 2.5%
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pour les constituants liquides (W, SP), par rapport aux dosages du mélange de référence GUbSF-

CCy6LFs59/Wq.36/Sa/SP;. Ces valeurs sont arbitraires mais elles permettent d’obtenir des variations

de comportement physique tout en maintenant les mélanges dans une zone de formulation ou

les propriétés physiques sont mesurables. Finalement, les résultats de caractérisation pour les

mélanges générés grace a ce plan d’expériences sont présentés dans le tableau 4.19. Ces 18

mélanges, combinés aux 22 mélanges réalisés pour les campagnes essai-erreur de la section 4.4,

représentent la base de données d’entrainement.

Mélange GUbSF CC LF w Sa SP Etal.  Affais. Athix Résis.
(kg/m?)(kg/m?) (kg /m?)(kg/m?) (kg/m?)(kg/m?)(%) ~ (mm) (Pa/s) (MPa)
DoE-1 162 130 357 243 1300 7.088 152 120  3.32  31.524
DoE-2 148 118 367 226 1334 6293 106 51 3.57  26.689
DoE-3 161 137 354 253 1288 6.851 141 100  3.13  27.551
DoE-4 149 127 348 228 1342 6.173 99 35 3.94  26.78
DoE-5 153 138 358 240 1303 6.679 128 85 3.44 25778
DoE-6 152 138 378 228 1298 6.326 78 24 403  28.837
DoE-7 165 124 342 238 1323 6452 132 87 3.37  30.335
DoE-8 158 119 347 233 1337 6.466 126 78 3.06  29.84
DoE-9 164 131 360 230 1309 6.546 99 42 343 29.871
DoE-10 167 134 390 247 1256 6.516 116 62 3.35  30.607
DoE-11 159 135 329 223 1348 6358 77 20 3.56  30.347
DoE-12 167 141 389 240 1255 6.843 104 61 3.88  31.397
DoE-13 180 127 373 238 1275 6613 116 73 3.56  34.559
DoE-14 171 121 376 238 1288 6.442 122 69 332 32.682
DoE-15 174 131 339 236 1313 6727 120 77 3.6 34.494
DoE-16 165 125 363 219 1321 6.389 76 0 348  33.821
DoE-17 167 133 326 232 1335 6.141 90 34 3.6 29.831
DoE-18 178 142 369 242 1262 6.713 118 73 371 32.793

TABLE 4.19| Résultats de caractérisation pour les mélanges du plan d’expériences (tableau 4.18). Etal., Affais.,
Athix et Résis. correspondent respectivement aux tests d’étalement a 2 min, d’affaissement a 6
min, de taux de structuration dans la premiére heure, et de résistance en compression a 28 jours

Avant de passer aux étapes 6 a 10 du tableau 4.3, nous pouvons déja analyser les résultats de

ce plan d’expériences. En effet, des premiéres conclusions sur les interactions entre nos six para-

meétres peuvent faciliter la sélection de solutions non-dominées lors de I’étape 9.
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Hypothése de linéarité des taux de structuration

Ce premier échantillon de résultats pour les taux de structuration nous permet de vérifier ’hy-
pothése de linéarité du taux de structuration dans la période dormante.

Analyse des interactions

Nous pouvons tracer les quatre réponses physiques (étalement, affaissement, Athix et résis-
tance) en fonction de plusieurs variables de formulation. La figure 4.28 représente ces réponses
en fonction de la quantité de ciment binaire GUbSF dans le mélange (kg/m?3), du ratio CC/liant,
LF/liant, W/liant, Sa/pate et SP/liant, le liant étant le mélange quaternaire (GUbSF, CC, LF), la pate
étant le mélange du liant et des matieres liquides (W, SP) et les ratios étant massiques. Sur la fi-
gure, les régressions linéaires sont représentées par les lignes rouges et la zone autour représente
’intervalle de confiance de 95%.
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Figure 4.28| Réponses des mélanges du plan expérimental 4.19 a différents ratios de formulation

Pour I’étalement, on observe que les facteurs influents semblent étre les quantités d’eau et de
superplastifiant dans le mélange. La figure 4.29 illustre la relation linéaire entre le ratio liquide/-
solide et [’étalement, ce qui est bien siir confirmé par la littérature [309, 346]. De maniére contre-
intuitive, la proportion d’argile calcinée ne semble pas avoir une influence considérable sur [’étale-
ment, tout comme la quantité de filler calcaire. Nous observons également que les résultats d’éta-
lement en fonction du ratio Sa/pate présentent une importante dispersion. En ce qui concerne
l’affaissement, les observations sont similaires. En effet, pour des régimes de sollicitation diffé-
rents (statique vs dynamique), les critéres de déformation du mortier sont semblables dans cette
fenétre de caractérisation (< 8 min).
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Figure 4.29| Influence du ratio liquide/solide sur les résultats d’étalement (tableau 4.19)

Concernant le taux de structuration, nous pouvons déja observer une dépendance au ratio
W/liant, ou plutot au ratio W/CC, comme le montre la figure 4.30. Le facteur le plus influent concer-
nant la résistance en compression est nettement la quantité de ciment GUbSF. Dans le cas de notre
étude ou la quantité de ciment est tres faible, la considérable influence de ce facteur est attendue.
Au contraire, la quantité de CC ne semble pas avoir un impact significatif (dispersion importante)
sur la résistance en compression, ce qui démontre qu’a ces faibles teneurs en ciment, la contri-
bution des hydrates d’aluminium a la microstructure durci dépend de la disponibilité de portlan-
dite (section 2.4.3). Pour finir, comme attendu, le ratio W/liant, et plus particulierement le ratio
W/GUbSF semble avoir une influence sur la résistance en compression. La figure 4.31 montre la re-
lation linéaire entre ce ratio et la résistance en compression pour les essais du plan d’expériences.
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Figure 4.30| Influence du ratio eau/argile calcinée sur les résultats de taux de structuration (tableau 4.19)
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Figure 4.31] Influence du ratio eau/GUbSF sur les résultats de résistances en compression (tableau 4.19)

PROTOCOLE D’APPRENTISSAGE

En considérant la base de données de la section précédente, nous pouvons entrainer des
réseaux de neurones a prédire les propriétés de mélanges hypothétiques. Dans ce contexte, et
étant donné la taille limitée de la base de données, 'optimisation des hyperparamétres tels que
la fonction d’activation, le nombre de couches cachées et le nombre de neurones dans chaque
couche permet d’améliorer les capacités de prédiction. Pour cela, nous utilisons un algorithme
stochastique d’optimisation mono-objectif, qui est en fait le méme que celui sélectionné pour
Poptimisation multi-objectifs (NSGA-Il). Seulement, au lieu de minimiser plusieurs fonctions
objectifs simultanément, la seule fonction considérée pour 'optimisation des hyperparamétres
est le ratio de l'erreur quadratique moyenne normalisée (RM S E) et du coefficient de corrélation
(R?), évalués sur ’ensemble des données d’entrainement et de validation. Les équations 4.9 et
4.10 décrivent RM SE et R? respectivement, avec §); la valeur prédite, y; la valeur réelle, 7 la
moyenne des données observées et n le nombre de points de données.

1 n
RMSE = || — i — i)? 49
- ;(y 9i)
> i (i — 9i)?

R*=1- &% _
Yo (yi — 1)

4.10

Cela permet de sélectionner les meilleurs parametres, qui peuvent varier en fonction de
la propriété prédite. Finalement, pour l'entrainement, les données sont divisées en groupes
d’entrainement et de test avec respectivement 80% et 20% des données. Le nombre maximum de
cycles d’entrainement (epochs) est fixé a 400. Les fonctions d’activation incluent les fonctions sui-
vantes, disponibles dans la librairie python Keras : Exponential linear unit (elu), scaled exponential
linear unit (selu), rectified linear unit (relu), hyperbolic tangent activation function (tanh), sigmoid
activation function (sigmoid), softmax activation function (softmax), softplus activation function
(softplus), softsign activation function (softsign) et exponential activation function (exponential). Le
taux d’apprentissage, le nombre de couches et le nombre de neurones varient respectivement
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entre [0.001 - 0.003], [1 - 5] et [1 - 400]. La fonction objectif maximise simultanément le coefficient
de détermination et l'inverse de la racine de lerreur quadratique moyenne. Cette méthode est
déja utilisée par Sergis et Ouellet-Plamondon [290] pour un mortier d’impression 3D. La figure
4.32 illustre les résultats d’entrainement obtenus avec les données issues des expériences essai-
erreur et du plan d’expériences pour la prédiction de l’affaissement. La ligne Best solution found
récapitule les hyperparamétres optimisés par l'algorithme génétique, la fonction d’activation
act_f correspondant dans cet exemple a la fonction relu avec la forme mathématique suivante :

fl@)y=Axsiz >0 4.11

f(x) = Aa(expz —1)siz <0

Date: August @1, 2023, Time: ©9:16:16
Results for: Slump_ém
RA2 and RMSE for ALL data: [©.9489069, 13.8972025]
R*2 and RMSE for TEST data: [0.98225856, 7.4799223]
TEST data predictions:

X y
[ 26.281828 23.0
1 65.663345 50.0
2 120.986168 111.@
3 110.433746 120.0
4 59.546803 61.@
5 69.792976 73.0
6 70.426956 77.0
7 75.913071 86.0
8 -0.225350 0.0
9 -0.198284 0.0
10 159.467438 150.0
11 -0.315784 0.0
12 -0.293566 0.0
13 136.937820 150.@
14 155.471725 150.0
15 -0.153889 0.0
ANN model summary:

Best solution found:
[{'act_f': 1, "n_hidden': 5, 'lay_1': 394, 'lay 2': 332, 'lay_3': 221, 'lay 4': 325, 'lay_5': 237, 'lay_6': 379, 'learn_r': 0.0022306408228827093}, array([7.615])]

Figure 4.32| Exemple des performances du réseau de neurones entrainé a partir des résultats de la cam-
pagne essai-erreur et DoE (40 mélanges) : Erreurs, prédictions du groupe test et hyperpara-
métres optimisés

CONCLUSION ET SUITE DE L’ETUDE

Finalement, nous avons défini des moyens de caractérisation sur des gammes appropriées de
seuil d’écoulement dans la section 4.4. Dans la méme section, nous avons déterminé des criteres
d’imprimabilité correspondant a nos tests et identifié une zone de formulation dans laquelle les
propriétés physiques sont mesurables tout en démontrant un fort potentiel de réduction du score
de changement climatique. Ensuite, nous avons établi dans la section 4.5 un modéle paramétrique
capable de quantifier les émissions de GES de mélanges LC3 quaternaires dans le contexte québé-
cois, en analysant les potentiels transferts d’impacts et l'influence de I'approvisionnement en ar-
gile calcinée. De plus, nous avons construit dans cette section 4.6 une base de données locale grace
a un plan d’expériences D-optimal autour du mélange de référence déterminé par essai-erreur.
Finalement, en ce qui concerne 'entrainement de réseaux de neurones pour la prédiction des

propriétés rhéologiques et mécaniques, nous avons identifié une routine d’optimisation mono-
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objectif des hyperparametres afin de maximiser la performance des prédictions. Avec ces outils,
nous disposons de toutes les fonctions objectifs nécessaires pour entamer la phase d’optimisa-
tion multi-objectifs qui a pour but de minimiser 'impact carbone de mélanges LC3 imprimables.
La prochaine section 4.7 détaille donc la phase 4, a savoir les étapes 7 a 10 du tableau 4.3.

PHASE 4 : MINIMISATION DE LIMPACT CARBONE POUR DES MELANGES
QUATERNAIRES IMPRIMABLES

Une méthode d’apprentissage actif est choisie pour obtenir des prédictions de meilleure
qualité au fur et a mesure que l’étude progresse. Suite a Uapplication de l'algorithme génétique,
trois solutions Pareto-optimales sont sélectionnées pour validation expérimentale. Les résultats
physiques obtenus pour ces mélanges sont ensuite réintégrés dans ’ensemble de données
d’apprentissage, permettant ainsi une amélioration significative des prédictions dans les zones
de formulation précédemment explorées. Ce processus est itérativement répété jusqu’a liden-
tification d’un mélange satisfaisant. Par la suite, la région de formulation est progressivement
élargie, ce qui facilite la détermination d’un optimum. En particulier, ’expansion de cette région
est justifiée lorsque les résultats les plus prometteurs de lalgorithme génétique approchent des
limites fixées des parameétres, suggérant ainsi que l’espace de recherche pourrait étre trop restric-
tif. Cela correspond aux étapes 7 (définition des bornes des paramétres), 8 (routine d’optimisation
MOO), 9 (validation expérimentale) et 10 (répétition des étapes 6 a 10), jusqu’a obtention d’un
mélange satisfaisant.

Lidentification des solutions non-dominées est réalisée grace a la librairie Python pymoo, qui
intégre lalgorithme génétique NSGA-II. Un exemple de résultats de solutions suggérées par une
itération de la routine d’optimisation MOO est illustré sur la figure 4.33. Cette derniére présente la
population de 200 solutions suggérées par l'algorithme génétique apres 200 générations de la pro-
cédure du tableau 4.9. Chaque ligne représente un mélange et sa couleur refléte son score de chan-
gement climatique. Par exemple, sur cette figure, nous observons que les solutions tendent plutot
vers des proportions de GUbSF et de SP faibles. Des interventions manuelles sont nécessaires pour
établir les bornes des variables indépendantes ainsi que pour sélectionner les solutions les plus
performantes.
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GUbSF CC LF W Sa SP
158+ 149,

139 119.5

= _

Figure 4.33| Exemple d’un ensemble de solutions suggérés apres optimisation MOO (200 individus, 200 gé-
nérations). La représentation en axes paralléles permet la représentation d’un espace de re-
cherche en 6D, seul 'objectif du changement climatique (GWP) est montré ici

RESULTATS : MINIMISATION DE LIMPACT CARBONE SANS CONSIDERATION MECA-
NIQUE

Dans cette section, nous présentons les résultats de convergence pour un premier ensemble
d’objectifs (tableau 4.20). Si nous nommons ChC' le résultat de score de changement climatique
donné par le modeéle ACV de la section 4.5, puis N Netar, NNoffaiss N Nathiz respectivement les
modeles de prédiction de I’étalement, l’affaissement et I’Athix, nous pouvons établir les fonctions
objectifs a minimiser fi(X). Finalement, pour la premiére série d’essais présentée ci-dessous,
l'objectif est de diminuer significativement le score de changement climatique d’'un mélange im-
primable, sans considération de résistance mécanique pour l'instant. En effet, nous mettons en
évidence dans un premier temps la capacité de cette approche d’optimisation a contréler quatre
objectifs simultanés.

Modéle Fonction objectif f(X) Objectif réel

ChCl ChCl Minimisation du score de changement cli-
matique

NN abs(N Netqr — 120) Etalement de 120% & 2 min

NNufrais abs(NNgffais — 65) Affaissement de 65 mm a 6 min

NNgihiz abs(N Natpiz — 3.5) Tauxdestructuration de 3.5 Pa/sdansla pre-

miére heure

TABLE 4.20| Modeéles d’estimation des réponses, fonctions objectifs de 'algorithme NSGA-Il et objectifs réels
pour la premiére série d’essais

Pour ce faire, 9 mélanges ont été formés dans les trois premiéres itérations expérimentales
(étapes 6 a 10 du tableau 4.3), nommées il a i3. Ensuite, 'espace de formulation a été élargi et 6
mélanges supplémentaires ont été formés dans les itérations i4 et i5. La séquence d’optimisation
est représentée sur la figure 4.34 et les bornes des paramétres sont énumérées dans le tableau
4.21.
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Bornes (x;™", x,m%) initiales Bornes (x;Mn, x.meX) ¢largies
itération 1 itération 2 itération 3 itération 4 itération 5
il i2 i3 i4 i5

f | I f
Entrainement NN Entrainement NN Entrainement NN Entrainement NN
Min CO, Min CO,

Figure 4.34| Illustration du premier objectif d’optimisation. L’élargissement de 'espace de formulation est
représenté par le changement des bornes des paramétres. Les objectifs explicites sont d’at-
teindre 120% d’étalement, 65 mm d’affaissement, 3.5 Pa/s d’Athix et de minimiser le score de
changement climatique

Paramétre  Bornes initiales (kg/m3)  Bornes élargies (kg/m?3)

GUbSF 140-180 120-180
cC 110-150 90-150
LF 340-380 340-400
W 210-250 200-260
Sa 1200-1400 1200-1450
SP 5.5-7.5 5.5-8

TABLE 4.21| Bornes des variables indépendantes pour le premier objectif d’optimisation : Itérations i1-i3 et
i4-i5

Finalement, les résultats des itérations il a i5 sont présentés dans le tableau 4.22. Les 3
mélanges pour chaque itération sont désignés par ix-1, ix-2 et ix-3, avec x = 1, ..., 5. Les colonnes
pF, pS, pA sont respectivement ’étalement, 'affaissement et ’Athix prédits. Les colonnes mF,
mS, mA sont ’étalement, l'affaissement et I'Athix mesurés. Par la suite, les résultats de chaque
itération expérimentale sont décrits. A chaque fois, les coefficients de corrélation R? pour les
prédictions de chaque réseau de neurones sont mentionnés (qualité du modele sur ’ensemble
des données).

Pour la premiére itération i1, les réseaux de neurones (NN) pour 'étalement, 'affaissement
et PAthix sont entrainés a partir d’un jeu de données de 27 mélanges (R%¢.(, R%affais, R2athix = 0.96,
0.94, 0.70), combinant les résultats des sections 4.4 et 4.6. Nous constatons que l'algorithme
génétique explore des zones de formulation inédites. Or, la capacité de généralisation des NN est
limitée par la taille restreinte du jeu de données, ce qui entraine des écarts significatifs entre les
valeurs observées et les prédictions / objectifs d’imprimabilité, malgré une réduction modérée
du score de ChCl. Les NN ont tendance a sous-estimer [’étalement et l'affaissement, avec des
erreurs moyennes de 23% et 43 mm respectivement pour les trois mélanges. En revanche, I'Athix
est légerement surestimé, avec une erreur moyenne de 0.3 Pa/s. Ces erreurs devraient diminuer

au fur et a mesure des itérations, a mesure que la région de formulation optimale est identifiée.

140



Couplage des outils d’ACV et de réseaux de neurones pour 'optimisation multi-objectifs

Mix cC LF w Sa SP Chcl pF pS pA mF mS mA
GUbSF

kg/m? kg CO,-eq % mm Pa/s % mm  Pa/s
il-1 148 131 348 239 1346 7.27 239 113 66 33 148 114 3.4
il-2 169 112 352 223 1347 6.68 240 116 42 3.5 128 95 3.3
i1-3 171 111 343 240 1352 6.59 243 121 75 3.0 144 102 24
i2-1 148 113 366 248 1318 5,67 225 118 64 1,8 136 83 2,9
i2-2 141 111 373 249 1346 6,46 219 110 65 1,2 152 115 2,2
i2-3 142 137 368 248 1329 7,19 241 111 65 3,3 152 125 3,0
i3-1 143 113 344 238 1372 6.88 222 120 65 2,6 148 105 2,5
i3-2 143 127 379 212 1331 7.33 233 115 43 3,7 111 73 4,1
i3-3 140 138 342 249 1298 5.57 236 122 55 3,3 120 64 3,5
i4-1 127 95 367 249 1381 7.24 198 105 68 1,2 152 119 1,8
i4-2 121 132 385 215 1330 7.45 219 101 44 3,7 96 39 4,5
i4-3 126 143 345 237 1314 6.32 231 108 65 3,3 99 41 3,7
i5-1 122 112 365 211 1393 8.07 204 108 47 4.0 87 34 3,2
i5-2 126 120 368 229 1368 7.98 212 127 78 3,6 139 110 3,5
i5-3 126 140 376 232 1324 7.37 226 120 62 3,6 119 66 4,3

TABLE 4.22| Résultats de la premiére optimisation sans considération de résistance mécanique. Les bornes
des paramétres sont dans le tableau 4.21, chaque itération inclut 3 mélanges notés ix-1 a ix-3

Pour la deuxiéme itération i2, les NN sont entrainés avec un volume de données de 30
mélanges (R?sa1, R?affais, R2athix = 0.96, 0.92, 0.76). Nous avons choisi d’explorer des régions ou
une réduction plus importante du score de ChCl pouvait étre atteinte (jusqu’a 13% par rapport
au mélange de référence), en concevant des mélanges avec des proportions de produits réactifs
plus faibles, ce qui a conduit a des prédictions d’Athix n’atteignant pas l'objectif de 3.5 Pa/s.
Néanmoins, cette sélection est opérée dans le but de fournir aux NN des points de données dans
cet espace expérimental, qui représente la zone minimisant le score de ChCl. Comme le montre le
tableau 4.22, les erreurs dans cette région encore inexplorée sont importantes, avec des erreurs
moyennes de 34%, 43 mm et 0.8 Pa/s respectivement pour I’étalement, l'affaissement et ’Athix.
Avec ces NN, ces derniers sont sous-estimés dans les mélanges a faibles proportions d’argile
calcinée. En fin de compte, le critere d’Athix n’est pas atteint dans cette itération.

Pour la troisiéme itération i3, les NN sont entrainés avec un jeu de données de 36 mélanges
({R? 4tat» R?affais> R%athix} = {0.96, 0.85, 0.79}). Différentes combinaisons de dosages en CC, LF, W, Sa et
SP sont explorées. Une amélioration notable des performances de prédiction est observée, avec
des erreurs moyennes de 11 %, 26 mm et 0.2 Pa/s respectivement pour l’étalement, l’affaissement
et Athix. Le mélange i3-1 confirme la difficulté a atteindre un Athix de 3.5 Pa/s lorsque la teneur
en CC est proche de la borne inférieure du tableau 4.21 (110 kg/m3). Le mélange i3-2, bien que
n’atteignant pas le critére d’étalement de 120%, démontre un Athix conséquent avec une teneur
en CC inférieure a 5.8% en poids. A 'inverse, le mélange i2-3 n’atteint que 3.0 Pa/s avec 6.2 % de
CC. Cette différence s’explique par la réduction du rapport W/liant (0,313), et plus spécifiquement
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du rapport W/CC (1.79) pouri3-2, comparé ai2-3 (0.370 W/liant, 1.93 W/CC). Par ailleurs, le mélange
i3-3 satisfait a toutes les exigences d’imprimabilité, avec une réduction de 6 % du score de ChCl.
Ce mélange constitue un optimum local, bien qu’il implique un rapport W/liant élevé (0.388)
et une teneur en GUbSF proche de la limite inférieure définie pour ce premier cycle d’optimisation.

En tenant compte de ces résultats, la région de conception est élargie dans le but d’améliorer
la minimisation du score de ChCl pour ce mélange quaternaire. Une borne inférieure de 120
kg/m? de GUDSF est fixée, ce qui permet d’étendre l'espace de recherche tout en garantissant une
résistance minimale. Pour la quatriéme itération i4, les NN sont entrainés avec un ensemble de
39 mélanges ({R% ¢, Raffais, R2athix} = {0.95, 0.85, 0.80}), et les bornes des paramétres sont listées
dans le tableau 4.21. Afin d’identifier un espace de recherche pertinent, plusieurs régions de
formulation a faible teneur en GUbSF (< 5.3% en masse) sont explorées dans cette itération : une
région avec une faible teneur en CC (4.3 m%) et un rapport W/liant élevé (0.407), une autre avec
une teneur moyenne en CC (6 wt%) et un rapport W/liant faible (0.323), et enfin une région avec
une teneur élevée en CC (6.6 wt%) et un rapport W/liant moyen (0.372). Des erreurs moyennes de
20 %, 26 mm et 0.6 Pa/s sont observées pour [’étalement, l’'affaissement et I’Athix, plus élevées
que dans l'itération précédente, en raison du changement d’espace de recherche. Finalement,
les trois dernieres itérations, ainsi que les essais du DoE montrent qu’une certaine proportion de
CC est nécessaire pour atteindre critere d’Athix spécifié dans le tableau 4.6. De plus, malgré une
augmentation du SP, le mélange i4-2 se situe dans un régime d’écoulement frictionnel (rapport
W/liant de 0.323, rapport Sa/pate de 1.56), tandis que le mélange i4-3 n’obtient pas non plus un
étalement suffisant, en raison de sa teneur plus élevée en CC.

Pour la cinquiéme itération i5, les NN sont entrainés avec un jeu de données de 42 mélanges
({R%¢tal, R2affais> R2athix} = {0.94, 0.92, 0.75}). Une amélioration des capacités de prédiction est
observée par rapport a U'itération précédente, avec des erreurs moyennes de 11%, 16 mm et 0.6
Pa/s respectivement pour [’étalement, l'affaissement et Athix. Le mélange i5-1 se rapproche
des bornes inférieure et supérieure pour 'eau et le SP respectivement. Dans ce cas, I’étalement,
l'affaissement et ’Athix sont surestimés, ce qui conduit & un mélange trop sec. A linverse, le
mélange i5-2 présente un affaissement élevé (110 mm). Enfin, le mélange i5-3 satisfait aux critéres
d’imprimabilité, avec une réduction de 10% du score ChCl par rapport au mélange de référence.
Dans ce dernier cas, I'Athix dépasse largement l'objectif fixé, ce qui améliore la constructibilité
mais induit un score de changement climatique non-optimal. Un mélange avec une teneur en CC
plus faible pourrait donc constituer un optimum local. Néanmoins, l'objectif de réduire signifi-
cativement les émissions de GES sans compromettre 'imprimabilité du systeme quaternaire est
atteint.

Afin de fournir un outil de conception de mélange holistique, un critére lié a Uapplication, ici
la résistance en compression a 28 jours, est ajouté comme objectif. La section suivante présente
donc les résultats de la minimisation du score de ChCl pour un mélange imprimable possédant
une résistance de 40 MPa.
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RESULTATS : MINIMISATION DE L'IMPACT CARBONE POUR UN MELANGE DE 40 MPA

Pour justifier une réduction significative du score de ChCl, il est essentiel de prendre en compte
la résistance en compression. Le deuxiéme cycle d’optimisation intégre donc une fonction objectif
qui consiste simplement en un NN prédisant la résistance en compression a 28 jours. De maniere
similaire a la section précédente, nous présentons d’abord I’ensemble d’objectifs mis a jour dans
le tableau 4.23, puis l'illustration de la séquence d’optimisation réalisée sur la figure 4.35, et enfin

les bornes de l'algorithme génétique sont explicités dans le tableau 4.24.

Modele Fonction objectif f;(X) a minimiser Obijectif réel

ChCl ChCl Minimisation du score de changement cli-
matique

NNetar abs(N Negar — 120) Etalement de 120% & 2 min

NNgatfais abs(NNgjffais —65) Affaissement de 65 mm a 6 min

NNgthiz abs(N Nythiz — 3.5) Tauxde sstructuration de 3.5 Pa/sdansla pre-
miére heure

N Nyesis abs(N Ny.esis — 40) Résistance en compression a 28 jours de 40
MPa

TABLE 4.23| Modéles d’estimation des réponses, fonctions objectifs de 'algorithme NSGA-I/ et objectifs réels
pour la deuxiéme série d’essais

Changement d’objectifs f,(X) Bornes (x;™", x;m%) élargies
itération 6 itération 7 itération 8 itération 9
i6 17 18 19
| t | ) | |
Entrainement NN Entrainement NN Entrainement NN
Min CO, - 40 MPa Min CO, - 40 MPa

Figure 4.35| Illustration du deuxieme objectif d’optimisation. Lélargissement de 'espace de formulation
est représenté par le changement des bornes des paramétres. Les objectifs explicites sont d’at-
teindre 120% d’étalement, 65 mm d’affaissement, 3.5 Pa/s d’Athix, 40 MPa de résistance et de
minimiser le score de changement climatique
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Paramétre Bornes initiales (kg/m3)  Bornes élargies (kg/m?3)

GUbSF 120-180 120-220
CcC 90-150 90-170
LF 340-400 320-420
W 200-260 180-250
Sa 1200-1450 1200-1450
SP 5.5-8 5.5-10

TABLE 4.24| Bornes des variables indépendantes pour le deuxiéme objectif d’optimisation : Itérations i6 et
i7-i9

Avec cette configuration, le tableau 4.25 présente les résultats des mélanges suggérés, les trois
mélanges pour chaque itération étant désignés par ix-1, ix-2 et ix-3, ou x =6, ..., 9. Les propriétés
prédites et mesurées de ces solutions Pareto-optimales incluent désormais un critere de résistance

(pR prédit et mR mesuré).

Mix  GUbSF CC LF W Sa SP Chcl pF pS pA pR mF mS mA mR
kg/m? kg % mm Pa/s MPa % mm Pa/s MPa
CO;-
eq
i6-1 180 96 334 212 1395 5.85 242 133 27 2.7 37.9 33 X X 31.7
i6-2 176 131 331 231 1291 6.86 267 116 85 3.3 37.4 102 37 3.5 34.0
i6-3 173 145 370 218 1279 7.65 276 114 54 3.8 39.9 63 12 4.3 34.5
i7-1 186 134 335 230 1289 7.64 279 113 54 3.5 37.7 122 60 4.1 37.2
i7-2 195 150 321 242 1304 8.84 298 120 61 3.8 38.3 142 120 2.8 38.4
i7-3 199 139 413 234 1233 8.09 283 139 96 1.1 39.2 152 126 3.2 43.5
i8-1 212 145 368 208 1292 8.86 300 123 64 4.1 45.6 116 105 4.0 46.2
i8-2 215 145 362 213 1287 8.67 303 124 61 4.1 46.1 122 112 4.1 46.3
i8-3 194 112 397 210 1304 7.81 261 130 87 3.5 39.9 124 113 3.0 42.1
i9-1 200 123 366 237 1285 7.48 270 116 66 2.7 39.6 126 68 2.7 40.0
i9-2 199 128 360 232 1291 6.86 280 125 55 3.4 40.2 127 70 3.5 40.0
i9-3 205 127 371 227 1278 6.83 286 124 69 3.5 42.1 118 60 3.1 40.2

TABLE 4.25| Résultats de la deuxiéme optimisation avec objectif de 40 MPa. Les bornes des paramétres sont
dans le tableau 4.24, chaque itération inclut 3 mélanges notés ix-1 a ix-3

Pour la sixiéme itération i6, les bornes des paramétres demeurent identiques a celles des
itérations i4 et i5, et les NN sont entrainés avec un ensemble de 45 mélanges ({R?sta1, RZ affais» R%Athixs
R? ssis} = {0.97, 0.90, 0.75, 0.73}). Les résultats indiquent une résistance insuffisante par rapport a
’objectif de 40 MPa et une surestimation des prédictions. De plus, des erreurs moyennes de 55%,
39 mm, 1.1 Pa/s et 5.0 MPa sont observées pour ces mélanges, respectivement pour I’étalement,
laffaissement, U'Athix et la résistance en compression. Ces écarts significatifs sont attribués a
introduction du nouvel objectif. En effet, I'algorithme propose des solutions avec une teneur en
GUDSF plus élevée, ce qui entraine des régions de formulation sous-représentées dans le jeu de
données d’apprentissage. Dans 'ensemble, il est clair qu’il est nécessaire d’élargir la région de
conception pour obtenir des résistances plus importantes. Ainsi, la borne supérieure du GUbSF
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est fixée a 220 kg/m?> pour les itérations suivantes.

Les NN sont entrainés avec un ensemble de 48 mélanges lors de la septiéme itération i7
({R?f1ux> R%stump> R%athix> R%résistance} = {0.90, 0.90, 0.78, 0.77}). Cette itération examine a nouveau
trois gammes de rapports W/liant (0.339, 0.351 et 0.300 pour les mélanges i7-1, i7-2 et i7-3
respectivement), avec une augmentation considérable du volume de pate pour le mélange i7-3.
Des erreurs moyennes de 15%, 32 mm, 1.2 Pa/s et 1.6 MPa sont observées pour I’étalement,
l'affaissement, UAthix et la résistance, ce qui est globalement inférieur a Uitération précédente.
Pour le mélange i7-1, les NN parviennent a capturer correctement les interactions entre les
variables, bien que le critére de résistance ne soit pas atteint pour l'application souhaitée. En
revanche, les NN pour les mélanges i7-2 et i7-3 surestiment les propriétés d’écoulement.

Concernant la huitiéme itération i8, les NN sont entrainés avec un jeu de données de 51 mé-
langes ({R?ta1, R%affais» R2Athix» R2rasist = 10.91, 0.82, 0.65, 0.78}), et des rapports W/liant plus faibles
sont examinés. Les erreurs moyennes pour les quatre procédures expérimentales sont de 5%, 39
mm, 0.2 Pa/s et 1.0 MPa, ce qui indique qu’il est difficile de prédire les résultats d’affaissement
dans cet espace de formulation. Dans ’ensemble, cette itération révele qu’il est complexe de
découpler les résultats d’étalement et d’affaissement dans ces régions de faible rapport W/liant
(0.275 a2 0.286), ou des teneurs en SP plus élevées sont nécessaires.

Enfin, la neuviéme itération i9 est réalisée avec un ensemble de 54 mesures ({R%4.(, R affais
R%athix» R%isis} = {0.84, 0.86, 0.88, 0.71}). Les trois mélanges proposés affichent des erreurs
moyennes de 6%, 8 mm, 0.2 Pa/s et 0.9 MPa entre les prédictions et les mesures expérimen-
tales. Les prédictions sont précises et démontrent la capacité des NN a s’adapter aux résultats
antérieurs, permettant a algorithme NSGA-I de découpler les propriétés d’étalement et d’affais-
sement en proposant des solutions avec un rapport W/SP plus élevé. En particulier, le mélange
i9-2 satisfait a tous les criteres fixés (tableau 4.23) tout en maintenant le score de ChCl en dessous
de 280 kg CO,-eq/m?. Etant donné que les proportions proposées ne se rapprochent d’aucune
borne de paramétre, il n’est pas nécessaire d’élargir davantage l’espace de recherche.

ANALYSE DES RESULTATS : QUALITE DES PREDICTIONS ET CONVERGENCE

Lafigure4.36illustre les valeurs mesurées par rapport aux prédictions des NN pour ’étalement,
l'affaissement, I'Athix et la résistance. Les couleursindiquent la progression au cours des itérations,
les points rouges signalant le début d’un cycle (changement d’objectifs ou d’espace de recherche)
et les points bleus marquant la fin d’'une séquence (i3, i5 ou i9). Dans 'ensemble, ces figures ré-
vélent que les prédictions sont relativement imprécises, ce qui est attendu pour de petits jeux de
données d’apprentissage. Néanmoins, a mesure que le processus itératif avance, les points bleus
tendent vers les zones vertes représentant les objectifs physiques. En revanche, lorsqu’un point
rouge affiche un résultat favorable pour un test rhéologique, il est souvent associé a des résul-
tats inadéquats pour d’autres objectifs. Cela est illustré par le mélange i6-2, qui présente un Athix
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approprié mais un étalement, un affaissement et une résistance inappropriée. De méme, le mé-
lange i7-1 démontre des valeurs satisfaisantes pour 'étalement, 'affaissement et I’Athix, mais une
résistance insuffisante. Malgré tout, cette approche génere des mélanges imprimables et répond
a notre objectif de construire un outil de conception de mélanges, sans pour autant développer
des modeéles prédictifs généralisés. On le rappelle, cette derniére considération, qui est souvent le
but des modeéles d’apprentissage machine étudiés dans la littérature scientifique, nécessiterait un
grand volume de données homogeénes représentatif de tout 'espace de recherche, ce qui n’est pas
disponible pour les LC3 (ou systémes quaternaires) appliqués a 'impression 3D.
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Figure 4.36| Résultats mesurés vs prédits pour les itérations i1 a9 : les couleurs (du rouge au bleu) repré-
sentent 'avancement des itérations pour un espace de recherche et un ensemble d’objectifs
donnés, les zones vertes représentent les objectifs physiques pour 'imprimabilité (tableau
4.6). Sur le graphique en bas a droite, la zone verte représente 'objectif de résistance de 40
MPa fixé pour les itérations i6 a i9

Au total, nous avons réalisé 9 itérations expérimentales, avec 3 mélanges par itération. Afin
de visualiser l’évolution de la qualité des mélanges au fil des itérations, le tableau 4.26 présente
Uerreur relative moyenne des 3 mélanges de chaque itération par rapport aux prédictions des NN,
et par rapport aux objectifs physiques. Les colonnes Etal-pred, Affais-pred, Athix-pred et Résis-pred
sont normalisées en fonction des valeurs prédites par les NN. Les erreurs par rapport aux objectifs
(Etal-obj, Affais-obj, Athix-obj et Résis-obj) sont normalisées par rapport aux critéres du tableau
4.23 (120%, 65 mm, 3.5 Pa/s, 40 MPa). Les erreurs moyennes par rapport aux prédictions des NN
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(moy-pred) et aux objectifs physiques (Moy-obj) sont également reportées.

La figure 4.37 illustre les erreurs relatives moyennes (Etal-pred, Affais-pred, Athix-pred, Résis-
pred) entre les prédictions et les mesures pour chaque itération, ainsi que les régressions linéaires
des erreurs globales (Moy-pred).

Itération Etal-pred  Affais-pred  Athix-pred Résis-pred Moy-pred Etal-obj Affais-obj Athix-obj Résis-obj Average-obj

il 20 79 10 7 36 0 59 13 24
i2 30 66 53 27 50 0 66 23 30
i3 10 49 7 15 22 3 25 10 12
i4 19 40 29 43 29 13 53 16 27
i5 10 25 15 25 16 9 39 4 17
i6 44 78 40 13 44 45 75 0 17 34
i7 12 47 78 4 35 0 59 10 4 18
i8 4 59 6 2 18 1 69 5 0 19
i9 5 14 5 2 7 1 0 11 0 3

TABLE 4.26| Erreurs moyennes relatives agrégées par itération en % des 3 mélanges comparé aux prédic-
tions (pred) et aux objectifs physiques (obj) pour ’étalement (Etal), ’'affaissement (affais), I’Athix
et la résistance en compression (Résis). Moy-pred et Moy-obj sont les moyennes pour tous les
tests par itération
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Figure 4.37| Erreurs relatives moyennes des prédictions par itération : les points représentent lerreur
moyenne des 3 mélanges validés expérimentalement. Les tirets rouges correspondent aux ré-
gressions linéaires des erreurs moyennes sur ’ensemble des tests. Les divisions en vert in-
diquent le changement dans 'espace de recherche ou dans l'ensemble d’objectifs

Sur la figure 4.37, comme attendu, les changements d’espace de recherche (i4) ou d’objectifs
(i6) entrainent une augmentation marquée de lerreur, car l'algorithme génétique explore des
zones de formulation inédites. Cependant, la ligne rouge représentant 'erreur moyenne sur
’ensemble des tests démontre une réduction rapide de l’erreur. Bien que les erreurs individuelles
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puissent sembler élevées, notamment pour les essais d’affaissement, le résultat principal est la
réduction de 'erreur globale pour un nombre important d’objectifs contradictoires.

A mesure que l'optimisation progresse, I'ajout de données pour I'entrainement contribue logi-
quement a une réduction des erreurs de prédiction. Cette étude montre que cette approche mé-
thodologique permet une convergence rapide vers une erreur relative moyenne de moins de 10%,
et de maniére plus cruciale, vers la satisfaction de plusieurs objectifs contradictoires pour un mor-
tier d’impression 3D. Les profils d’erreur observés dans les itérations i1-i3, i4-i5, et i6-i9 montrent
que les NN peuvent, en l’espace de quatre a cinq itérations, s’adapter a un nouvel espace de re-
cherche et identifier une région de formulation propice a la production d’un matériau imprimable.

DISCUSSIONS

ENTRAINEMENT DES NN

En ce qui concerne les hyperparametres, leur efficacité varie selon le test. La fonction d’acti-
vation selu s’avére la plus performante pour prédire les résultats d’étalement et d’affaissement,
tandis que les fonctions tanh et softsign se distinguent alternativement pour I’Athix. Le nombre
optimal de couches dans les NN est généralement compris entre 4 et 5, et le taux d’apprentissage
fluctue de maniére significative dans les limites fixées. En termes de performance, les coefficients
de corrélation moyens des NN sur ’'ensemble des itérations sont de 0.93 pour [’étalement, 0.88
pour l’affaissement, et 0.76 pour U'Athix. A partir de la sixiéme itération, avec l'intégration de la
résistance en compression, le coefficient de corrélation moyen est de 0.75.

REDUCTION DE LA CHARGE EXPERIMENTALE

Cette méthodologie permet de prédire efficacement trois propriétés rhéologiques pour un mé-
lange a six paramétres dans un espace de recherche local. Comparée a un plan d’expériences clas-
sique a six facteurs et trois niveaux, qui exigerait 729 mélanges pour un plan factoriel complet ou
243 pour un plan semi-factoriel, cette approche permet d’obtenir des tendances fiables et des ré-
sultats imprimables avec seulement 36 a 54 mélanges. Cela se révele particulierement pertinent
dans le cadre de 'impression 3D, ou le découplage des propriétés d’étalement (élevé) et d’affaisse-
ment (faible) peut rendre contre-intuitive une approche classique de cheminement essai-erreur.
Enintégrant également le taux de structuration et la résistance en compression, les solutions géné-
rées par l'algorithme génétique simplifient significativement le processus de formulation. Finale-
ment, l'objectif principal de cette démarche n’est pas de développer des modeles prédictifs géné-
ralisés pour tous les mortiers d’impression 3D, mais plutot de guider rapidement ['utilisateur vers
une zone de formulation dans laquelle les prédictions sont précises, facilitant ainsi la recherche
de matériaux adaptés a I'impression 3D.
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MINIMISATION DU SCORE DE CHANGEMENT CLIMATIQUE

Pour les itérations i1 a i5, 'optimalité est définie par la minimisation du score de ChCl pour un
matériau qui respecte les criteres d’imprimabilité établis. Analysons les résultats obtenus dans
cette séquence, C’est-a-dire les mélanges i3-3 (236 kg CO,-eq/m?) et i5-3 (226 kg kg CO,-eq/m3). Les
scores de ChCl minimaux correspondant aux bornes du tableau 4.21 sont respectivement de 214
et 186 kg CO,-eq/m?3, mais les mélanges associés a ces minima ne sont pas imprimables. De plus,
toutes les données expérimentales indiquent qu’un minimum de 120 kg/m? (avec une moyenne
de 133 kg/m?3) d’argile calcinée est nécessaire pour obtenir simultanément un étalement de 110%
et un Athix de 3.5 Pa/s. Avec cette considération, les scores minimaux pour pour la premiere
séquence d’optimisation atteignent respectivement 221 et 206 kg CO,-eq/m?3. Ainsi, les mélanges
i3-3 et i5-3 peuvent étre considérés comme proches des optima locaux, en tenant compte des
contraintes imposées par les rapports sable/pate qui permettent une ouvrabilité adéquate.

Concernant le mélange i9-2 (imprimable, 40 MPa), plusieurs éléments indiquent qu’il peut étre
considéré comme optimal. Les valeurs d’Athix et de résistance pour ce mélange sont respective-
ment de 3.5 Pa/s et 40 MPa, répondant ainsi de maniére trés précises aux criteres fixés. Cela im-
plique qu’il serait difficile de réduire les volumes de GUbSF et d’argile calcinée sans réduire forte-
ment le rapport eau/liant. Cependant, l'itération i8 met en évidence la complexité de découplage
des propriétés d’étalement et d’affaissement, notamment avec des rapports eau/liant (et liquide/-
solide) plus faibles. De plus, le mélange i9-1, qui contient une proportion de SP plus élevée que
i9-2 (0.34 contre 0.31% en poids), affiche une faible valeur d’Athix (2.7 Pa/s). Ainsi, étant donné que
les teneurs en GUbSF et en CC constituent les principaux contributeurs pour le score de change-
ment climatique (section 4.5), ce dernier est considéré comme étant minimisé dans cette gamme

de résistance en compression.

COMPARAISON AVEC LA LITTERATURE

Si 'on reprend la revue de littérature effectuée dans la section 4.5.6 pour les mortiers d’im-
pression 3D contenant de 'argile calcinée et du filler calcaire en proportions conséquentes, nous
pouvons comparer les mélanges résultants de notre optimisation en termes d’éco-efficacité (kg
C0O,-eq/m3/MPa). Le tableau 4.27 recense les mémes études en calculant les scores d’éco-efficacité
et met en perspective les résultats de cette étude.

Nous savons depuis les études de Damineli et al. [76], puis Scrivener et al. [282] qu’il est plus
aisé de maximiser le score d’éco-efficacité dans les gammes de résistances les plus hautes. Cela
est d’autant plus le cas lorsque des contraintes rhéologiques importantes doivent étre satisfaites
a létat frais. Ainsi, sur la figure 4.38, adaptée d’une étude d’envergure de Damineli et al. [76] menée
sur des bétons conventionnels, nous voyons que les mélanges de cette étude se situent générale-
ment dans la moyenne en terme de rapport émissions de GES / résistance en compression. Nous
pouvons conclure que les mélanges déterminés via 'approche proposée rivalisent avec les bétons
conventionnels, alors méme que ces derniers présentent une mise en place simplifiée. Cette com-
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Mélange Composition Résistance en Score de ChCl Eco-efficacité
compression a calculé dans le (kg
28 jours (MPa) contexte CA-QC  CO,-eq/m3/MPa)
(kg CO,-eq/m?)

Ibrahim et al. [136] LC3 30 534 17.8
Bhattacherjee et al. [31] LC3 35 364 10.4
Longetal. [186] LC3+SF 37 366 9.9
Chen et al. [54] LC3 40 554 13.85
i5-3 LC3 +SF 20 226 11.3
Ref LC3 +SF 31 251 8.1
i9-2 LC3 +SF 40 280 7.0

TABLE 4.27| Comparaison des scores d’éco-efficacités de nos mélanges avec la littérature : Les scores calcu-
lés pour les mélanges issus de la littérature excluent les adjuvants autres que les superplasti-
fiants

paraison est a prendre avec précaution car elle considére deux unités fonctionnelles distinctes.
Néanmoins, largument offert par 'impression 3D de réduction de la quantité de matiére peutdans
notre cas étre associé a un matériau présentant un impact carbone similaire, voire plus faible que
du béton conventionnel. Bien sir, 'approche d’optimisation pourrait étre également appliquée a
des bétons conventionnels afin de maximiser leur éco-efficacité tout en respectant différents cri-
teres de mise en ceuvre ou de durabilité.
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Figure 4.38| Intensité carbone de bétons conventionnels issus de données brésiliennes et internationales
en fonction de la résistance en compression (adapté de [76])
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INTERACTIONS DES VARIABLES INDEPENDANTES

Dans cette section, nous mettons en évidence les principaux facteurs qui influencent les ré-
ponses de nos mortiers quaternaires. La figure 4.39 illustre les effets des différents parametres (te-
neur en ciment GUbSF, ratio CC/liant, ratio LF/liant, ratio W/liant, ratio Sa/pate, ratio SP/liant) sur
l’étalement, affaissement, UAthix et la résistance en compression. Le liant est constitué de GUbSF,
CC et LF. La pate comprend le liant, ’eau, et le superplastifiant. La courbe rouge montre la régres-
sion linéaire de l’ensemble des données collectées, avec une zone rouge représentant l’intervalle
de confiance a 95%. Par ailleurs, les graphiques en vert mettent en avant les interactions statisti-
quement significatives.
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Figure 4.39| Effets de la teneur en GUbSF (kg/m?3) ainsi que des ratios CC/liant, LF/liant, W/liant, Sa/péte et
SP/liant sur Pétalement (%), Uaffaissement (mm), I'Athix (Pa/s) et la résistance (MPa) pour l'en-
semble des données collectées : Les courbes rouges indiquent les régressions linéaires pour
chaque graphique, accompagnées d’un intervalle de confiance de 95% (zone en rouge). Les
sous-figures en vert mettent en évidence les contributions statistiquement significatives (p-
value < 0.05)

Pour identifier les contributions significatives, une analyse de variance (ANOVA) a été réalisée
a partir de simples modeéles de régression multilinéaire. Leffet d’'une variable indépendante sur
une réponse est considéré comme statistiquement significatif lorsque la p-value est inférieure a
0.05. En tenant compte de ces criteres, les résultats montrent que I’étalement et l’affaissement
sont principalement influencés par les rapports W/liant et SP/liant. En revanche, I’Athix est
majoritairement impacté par les rapports W/liant et CC/liant, avec une contribution moindre du
rapport Sa/pate. Pour ce qui est de la résistance, la teneur en GUbSF s’avére étre le facteur le plus
déterminant, comme attendu, avec un impact significatif également du rapport W/liant, ou plutot
W/GUDbSF. De plus, étant donné qu’il y a une conservation de la densité pour tous les mélanges, les
rapports LF/liant et Sa/pate se révelent étre significatifs en raison de la répercussion automatique
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sur la teneur en ciment et le volume de pate.

Dans cette étude, aucun composant du mortier n’est fixe, ce qui élargit 'espace de formu-
lation pour identifier les optima. En conséquence, la réponse physique de chaque mélange est
influencée par I'ensemble des paramétres simultanément. Cela rend ’évaluation conjointe des
valeurs d’étalement, d’affaissement et d’Athix parfois contre-intuitive. Par exemple, en observant
les variations du rapport W/CC et du volume de CC entre les mélanges DoE-1 et DoE-2 ainsi que
DoE-7 et DoE-8 (tableau 4.19), bien que les dosages suivent une méme tendance, elles entrainent
respectivement une augmentation et une diminution de [’Athix. Ce résultat inattendu s’explique
par un ratio W/CC absolu plus élevé dans le mélange DoE-8. Ces mélanges appartiennent en
effet a des espaces de formulation différents, ou les variations des paramétres d’entrée peuvent
provoquer des réponses divergentes. Un autre exemple est le mélange DoE-10, qui montre une
tendance différente : ’Athix ne diminue pas lorsque ’étalement et l'affaissement augmentent.
Si l'on compare avec le mélange DoE-3, qui présente un rapport W/CC similaire et une teneur
légerement plus élevée en CC, I’Athix reste stable. Cependant, I'étalement et 'affaissement des
deux mélanges different, indiquant que d’autres variables influencent les résultats du taux de
structuration.

De méme, les résultats d’étalement et d’affaissement en fonction des proportions de SP
peuvent sembler imprévisibles. Par exemple, le mélange i5-1 présente un faible affaissement (34
mm) malgré une proportion élevée de SP (0.37% en poids). Cependant, le rapport liquide/solide
(L/S) est parmi les plus bas de tous les mélanges. Il est bien établi que l’effet de la teneur en eau sur
Pouvrabilité n’est pas linéaire. Au-dela d’une certaine valeur du ratio L/S (et de volume de liant), la
pate enrobe suffisamment les agrégats, ce qui favorise un régime d’écoulement hydrodynamique
plutot que granulaire frictionnel. Si l'on examine les valeurs d’affaissement avec de faibles ratios
L/S dans les mélanges i8-1, i8-2 et i8-3, elles sont supérieures a celles de i5-1 (respectivement 116,
122 et 124 mm). Cela s’explique par un volume de pate beaucoup plus important (=~ 258 contre
218 cm?3) dans la région de formulation explorée lors de litération 8. Ces exemples soulignent la
complexité des interactions en jeu pour notre systéme de mortier quaternaire d’impression 3D, ce
qui justifie 'application de cette méthodologie d’optimisation basée sur un apprentissage actif.
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ROLE SPECIFIQUE DE LARGILE CALCINEE

Les taux de structuration obtenus dans cette étude confirment le potentiel des matériaux
contenant une combinaison d’argile calcinée et de filler calcaire pour 'impression 3D 1K. Cette
section met en lumiére 'influence spécifique de l’argile calcinée sur les propriétés physiques des
mélanges, le CC étant I’élément distinctif des matériaux LC3. La figure 4.40 présente I'ensemble
des résultats expérimentaux relatifs a I’Athix en fonction du rapport W/CC a gauche, et du volume
d’argile calcinée a droite. Bien que ce dernier semble avoir un effet sur la valeur du taux de
structuration, celle-ci est davantage déterminée par le rapport W/liant, et plus précisément par le
rapport W/CC.
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Figure 4.40| Taux de structuration Athix en fonction du rapport eau/argile calcinée (a gauche) et du volume
d’argile calcinée (a droite) pour tous les résultats expérimentaux

De fagon contre-intuitive, la proportion de CC ne constitue pas un facteur déterminant pour
la résistance en compression (R? = 0.34), surtout en comparaison avec le volume de GUbSF (R? =
0.94). Cela pourrait s’expliquer par la faible teneur en clinker, qui entraine une limitation de port-
landite disponible [157], empéchant ainsi la formation complete des produits d’hydratation C-(A)-
S-H. Ainsi, la teneur en GUbSF influence clairement la résistance apportée par la pouzzolanicité
de l'argile calcinée. La figure 4.41 illustre la résistance en compression (MPa) fournie par unité de
volume de CC en fonction de la teneur en GUbSF. Elle démontre que la contribution de largile cal-
cinée a la résistance est liée a la proportion de clinker. Par ailleurs, la réduction de ’hydratation
de l'alite dans un systéme sous-sulfaté, comme nos mélanges a faible teneur en clinker, limite le
développement de la résistance, surtout en présence accrue d’aluminium [197]. Un ajustement en
sulfate par ajout de gypse ou d’anhydrite améliore a la fois la vitesse de prise (apres la période
dormante) et la résistance finale [39, , ]. Cependant, cela impacterait la structuration ra-
pide requise pour 'impression 3D pour un systeme de malaxage continu. Ce parametre pourrait
étre intégré dans le processus d’optimisation afin de trouver un bon équilibre des sulfates tout en
conservant la vitesse de structuration souhaitée.
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Figure 4.41| Résistance (MPa) fournie par ’hydratation de l’argile calcinée en fonction de la teneur en GUbSF

LIMITATIONS DE L'”APPROCHE

Dans cette étude, les mélanges formés sont sélectionnés par l'utilisateur a chaque itération.
Ces solutions représentent des régions de formulation jugées intéressantes au vu des résultats
de prédictions des NN, ainsi que de l’expérience de l'utilisateur. Au fur et a3 mesure que le I'étude
progresse, la sélection des solutions est orientée vers la région de formulation optimale. Bien que
la sélection des solutions Pareto-optimales a valider expérimentalement reste une responsabilité
de lutilisateur, le choix des solutions non-dominées est considérablement facilité par rapport a
une progression essai-erreur. Ce processus pourrait étre amélioré en utilisant la technique TOPSIS
(Technique for Order of Preference by Similarity to Ideal Solution) [323] ou en attribuant des poids
et en sélectionnant automatiquement la meilleure solution globale ainsi que les deux solutions
les plus performantes pour une partie des objectifs.

Sur la figure 4.37, les erreurs moyennes sont significatives. Dans ce cas de figure, nous avons
choisi de clore chaque cycle d’optimisation dans un espace de recherche défini dés qu’un mélange
satisfaisait tous les objectifs physiques fixés au préalable. Si le premier cycle d’optimisation (i1-i5)
avaient été prolongé, nous estimons que Uerreur globale sur la figure 4.37 aurait pu étre réduite
a moins de 10% en l'espace d’une ou deux itérations supplémentaires, comme observé pour le
deuxiéme cycle d’optimisation (section 4.7.2). Comme mentionné précédemment, Uobjectif prin-
cipal n’est pas de proposer un outil prédictif généralisé, mais plutot une stratégie d’optimisation
pour la conception de mélanges complexes, comportant plus de trois variables indépendantes et

plusieurs objectifs de sortie.

En ce qui concerne le choix des algorithmes d’apprentissage machine, les réseaux de neurones
dominent la science des matériaux depuis 1992 et sont largement utilisés pour les taches de classi-
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fication [176]. Toutefois, les algorithmes de forét aléatoire pourraient étre plus précis pour les don-
nées discretes [349]. Pour les algorithmes stochastiques appliqués aux problémes multi-objectifs
complexes, la principale différence réside dans les opérateurs de sélection. Le NSGA-II reste l'op-
tion la plus couramment employée [244], mais d’autres méta-heuristiques, telles que l'optimisa-
tion par essaim particulaire multi-objectifs, I'algorithme évolutif Pareto a force, ou encore la stra-
tégie d’évolution archivée de Pareto, pourraient étre testées afin de faciliter la sélection parfois
complexe des mélanges suggérés.

CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Avec I’émergence de techniques de construction de plus en plus sophistiquées, la formulation
de matériaux adaptés devient également plus complexe. Les exigences en matiere de rhéologie
et de performance mécanique sont souvent priorisés, et les études utilisant des méthodes
traditionnelles de conception de mélanges tendent a négliger les impacts environnementaux.
La présente étude démontre l’efficacité de la combinaison de 'optimisation stochastique multi-
objectifs, de 'ACV paramétrique et des réseaux de neurones artificiels pour minimiser I'impact
environnemental de composites quaternaires comportant du LC3 pour l'impression 3D. Com-
parée aux approches classiques, cette méthode permet une convergence rapide vers une zone
de formulation a 6 dimensions optimale, produisant des mélanges imprimables en seulement
3 a 5 itérations expérimentales (soit 9 a 15 mélanges). En tenant compte du grand nombre de
variables indépendantes et des objectifs contradictoires, nous estimons que cette stratégie
réduit significativement la charge de travail et la consommation de ressources. Finalement, nous
proposons une méthodologie reproductible compatible avec l'utilisation de matiéres premiéres
locales et 'application de tests de caractérisation personnalisés.

Le mélange de référence imprimable et avec une résistance en compression de 30 MPa a

28 jours 6.8% en poids de ciment, 251 kg CO,-eq/m?3

a nécessité 22 mélanges a travers une
progression essai-erreur. Comme dans tous les protocoles essai-erreur, certains constituants du
mortier sont fixés et les décisions et modifications des dosages sont arbitraires. En revanche, les
mélanges contenant 5.3% en poids de ciment, 226 kg CO,-eq/m? et 8.3% en poids de ciment,
280 kg CO,-eq/m? (respectivement i5-3 et i9-2) ont été déterminés en utilisant notre approche
d’optimisation. Ces formulations sont proches des solutions optimales et représentent des
mortiers a faible empreinte carbone pour 'impression 3D 1K. En analysant les relations entre
parametres indépendants et réponses macroscopiques, nous voyons que la faible empreinte car-
bone, combinée a un taux de structuration élevé, est possible grace a la présence d’argile calcinée
et le juste dosage en eau et superplastifiant. Ce matériaux composite comportant plusieurs types
d’ajouts cimentaires est donc particulierement adapté a la réduction de 'empreinte carbone
(donc de la teneur en ciment) pour I'impression 3D 1K.
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CHAPITRE 5

INTRODUCTION

Dans l'optique d’élargir le champ d’application des matériaux de type LC3 et de formuler un
mélange adapté au procédé d’extrusion 2K installé en cours de doctorat a UETS, une deuxiéme
approche d’optimisation est explorée dans ce chapitre, toujours dans l'objectif de minimiser
’empreinte environnementale d’une ou plusieurs classes de résistance de mortiers d’impression
3D.

Les résultats expérimentaux de ce chapitre ont été obtenus grace a l'aide de Elodie Schabo,
étudiante en maitrise a UETS, Silvia Castillo Sotelo, étudiante au doctorat a ETS, Johnson Silva
Santana, étudiant au doctorat a 'ETS, et Victor Brial, chercheur post-doctoral a 'ETS.

MOTIVATIONS DE L’ETUDE

Notre objectif est le méme que celui du chapitre précédent : maximiser [’éco-efficacité de
mortiers d’impression 3D. Pour cela, nous considérons le méme type de matériau que dans la
chapitre précédent, c’est-a-dire un mortier LC3 avec une substitution potentiellement importante
du clinker. Comme démontré dans le chapitre précédent, ainsi que par les études [31, 54, 186],
le LC3 présente un potentiel pour 'impression 3D 1K bas-carbone. Pour 'impression 2K, Chen
et al. ont récemment dévoilé une approche visant a développer des LC3 activés par des nitrates
de calcium Ca(NOs)9 avec des proportions de mélanges fixes (donnés sans explication) et une
teneur en superplastifiant variable [57]. Cette étude est limitée par la méthode de mesure de la
constructibilité (construction jusqu’a 240 mm seulement) ainsi que la méthode de dispersion de
accélérateur (malaxeur statique en ligne). Finalement, cela reste la seule étude sur le sujet a ce
jour, possiblement en raison de la difficulté de formulation de tels matériaux.
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Ainsi, proposer une méthodologie de formulation pour des LC3 2K éco-efficaces, dont les
propriétés mécaniques peuvent étre aisément ajustés favoriserait une utilisation massive de
ce liant alternatif pour 'impression 3D. De plus, le procédé 2K permet de surmonter 'une des
principales limitations du LC3, a savoir le développement plus lent de la résistance [23, 1,
car les adjuvants accélérateurs fournissent des taux de structuration élevés au jeune age. Dans
ce contexte, une approche qui permet a la fois de favoriser la pompabilité, la constructibilité et
la minimisation de la quantité de ciment réside dans 'optimisation de la compacité pour des
mélanges qui contiennent une grande part d’ajouts cimentaires. Nous verrons dans la section
5.2.1 le lien entre la compacité et I'imprimabilité, puis le modele analytique employé pour
déterminer les propriétés de mortiers polydisperses.

Finalement un dernier argument de poids justifie I'exploration menée dans ce chapitre.
Contrairement au procédé 1K, la technologie 2K exige un niveau de contradiction des propriétés
plus faible. Cela ouvre la possibilité de concevoir des liants avec une teneur en ciment inférieure a
50%, ce qui représente un grand potentiel pour les applications nécessitant une résistance réduite
[362]. Dans ces systemes, I'assemblage des phases reste similaire [363], mais la disponibilité de
la portlandite est limitée, réduisant ainsi la contribution de l’argile calcinée a la microstructure
durcie [157]. Par conséquent, bien que la plupart des études recommandent un rapport de 2 :1
pour les paramétres argile calcinée -filler calcaire (que nous dénommons respectivement MK :LF
dans ce chapitre) [231], la teneur en MK pourrait étre diminuée pour atteindre une compacité plus
élevée dans les systemes a faible teneur en clinker (faible teneur en portlandite). Une approche de
formulation systématique pour ces systemes permettrait de véritablement minimiser les impacts

environnementaux pour une classe de mortiers donnée.

DEFINITION ET LIEN AVEC LIMPRIMABILITE

La compacité d’un béton ou mortier est une mesure de son degré de remplissage volumé-
trique. Plus précisément, cette mesure se rapporte au ratio du volume solide occupé par les
particules sur le volume total du matériau. La compacité est une grandeur adimensionnelle qui
peut étre exprimée sous la forme & = Ki, avec V; le volume de solides et V; le volume total
(solide, liquide, air). Ainsi, une compacité plus élevée signifie de meilleures liaisons entre les
particules et une porosité plus faible, se traduisant par une densité apparente plus importante,

une meilleure résistance et une perméabilité plus faible.

Nous avons montré dans la section 2.2.2 que les leviers de formulation pour les mortiers 2K
sontassez limités. Sinous résumons les conclusions dans le contexte de ce procédé, en considérant

gu’un mortier est une suspension de sable solide dans une pate de ciment fluide :

—  La pompabilité est principalement affectée par la nature des constituants et leur dosage
(concentration solide, volume de pate), ainsi que la morphologie des particules. Particuliere-
ment, l'utilisation de filler calcaire fluidifie le mortier, quand l’argile calcinée provoque une
augmentation du seuil de cisaillement a concentration solide constante [54, ]. Finale-
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ment, si ’'on se place a des concentrations solides appropriées et des matériaux locaux don-
nés, nous voyons que la maximisation de la compacité est un des leviers majeurs qui permet
d’améliorer la pompabilité sans modifier la nature des réactions chimiques de structuration.
En effet, si'on se place dans le cadre de la théorie de I’exces de pate [335], on considére que la
pate cimentaire comble les vides entre les granulats. La pate en exces disperse les particules
et fournit la capacité d’écoulement du mélange. On observe donc une relation entre [’étale-
ment (mm) et le rapport ﬁ (m3), avec ® la fraction volumique des granulats et ®,,,,, la
fraction volumique maximale du sable (proportion maximale théorique si chaque grain était
placé manuellement de facon a minimiser les vides) [98]. En d’autres termes, la réduction
des vides entre les granulats accroit la pate en exces (ou l’eau en exces), ce qui améliore la
pompabilité a une concentration solide donnée.

—  Lextrudabilité et le taux de structuration sont influencés en premier ordre par le dosage d’ac-
célérateur. Dans le contexte spécifique des mortiers a faible teneur en clinker, la distance
entre les grains de ciment influence également la réactivité avec 'accélérateur dépendam-
ment du paramétre (%;%)*1/3 [20].

—  Lobjectif de maximisation de 'éco-efficacité est influencé par les constituants du mortier
(utilisation d’ajouts cimentaires ou de matériaux recyclés) et leur dosage. Notamment, la mi-
nimisation de la quantité de ciment, qui représente plus de 80% de I'impact carbone du ma-
tériau est ’enjeu central. Dans ce contexte, 'optimisation de la compacité permet de minimi-
ser la teneur en ciment pour une résistance donnée en profitant de deux effets : la compacité
indique la quantité d’eau minimale pour atteindre une certaine ouvrabilité; la maximisation
de la compacité signifie la minimisation des pores.

Finalement, maximiser la compacité permet a la fois d’optimiser les propriétés rhéologiques
et la résistance du mortier par unité volumique de ciment. Cela représente une opportunité consi-
dérable pour 'optimisation de mortiers LC3 pour réduire la teneur en clinker tout en maintenant

des performances définies.

METHODOLOGIE

HISTORIQUE ET THEORIE

Loptimisation de la compacité pour le développement de bétons et mortiers est une ap-
proche largement employée dans le domaine de la formulation, que ce soit avec des modéles
continus comme celui de Fuller Thompson [113], ou bien des modeéles discrets tel que celui de De
Larrard [165]. Ce dernier a développé successivement trois approches de formulation (compacité
linéaire, suspension solide, empilement compressible), dont le dernier est le plus avancé des
modeéles d’empilement discrets pour des mélanges polydisperses [286]. Il inclut conjointement
les concepts de compacité virtuelle 3, qui est la compacité maximale atteinte lorsque les grains
sont placés un par un a leur position optimale, et d’indice de compaction scalaire K (ou indice de
serrage), représentatif de ’énergie utilisée pour le compactage. Ainsi, lorsque K tend vers Uinfini,
la compacité réelle C' d’un constituant tend vers sa compacité virtuelle 5. La valeur de K varie de
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4.1 pour le versage de particules séches,a 12.2 pour le compactage de particules humides[99, 166].

Ce modéle d’empilement compressible (CPM pour Compressive Packing Model) prend en
compte les variables suivantes pour le calcul de la compacité réelle d’un mélange composé de m
matériaux dispersés en n classes granulaires :

—  Lacompacité propre virtuelle 5,,, ; de la classe i du matériau m;

—  Laproportion volumique y,, ; de la classe i du matériau m;

—  Laproportion volumique p,,, du matériau m;

—  Lecoefficient de desserrement (loosening) a;; entre les classes i et j;
—  Lecoefficient d’effet de parois (wall effect) b;; entre les classes i et .

Ainsi la compacité virtuelle du mélange ~,, ; si la classe i du matériau m est dominante s’écrit :

VYmi = 6m,i
T M ; ijPm,i
1- Zk;:1 [22:1 (1 - 5m,i + bijﬁm,i (1 - ﬁ?)) Yk,iPE — Z?:i+1 (1 - a]gf’j’ ) yk,jpk;}
51
n e (T )
. 5.2

N I

Comme le souligne Sedran [286], mesurer les compacités de chaque classe granulaire de
chaque matériau est trés complexe, on considére donc que les compacités virtuelles des classes
granulaires sont uniformes pour un matériau donné (8,,;, = [3). Les équations 5.1 et 5.2
deviennent donc:

Yi = P >3

L= 18 b (1= ) - D (1 - 0w

~( &
K:Z(l ’1> 54
=1 i

Nous voyons avec ’équation 5.4 que les entrées nécessaires pour le calcul de la compacité

virtuelle 5 d’un constituant sont 'indice de compaction (ou serrage) K, la proportion volumique
pour chaque classe granulaire y; (courbe granulométrique), et une mesure de la compacité
réelle C. Si l'on considére plusieurs constituants, le calcul de la compacité du mélange nécessite
donc, pour chaque matériau m, les compacités C,,, les proportions volumiques y,, ; des classes
granulaires i, les indices de compaction pour les mesures de compacité (K esure), €t Uindice
de compaction pour le malaxage du mélange des m constituants (K,,q41qzag¢)- A cela s’ajoute la
calibration des coefficients d’interaction géométrique a;; et b;;.

Ce modele a déja été utilisé et mis en ceuvre pour 'impression 3D au laboratoire Navier avec
le langage de programmation python par De Bono et al. [30], et il est repris ici a 'ETS pour son
application a des LC3. Les coefficients d’interaction a;; et b;; sont calculés en considérant la modi-
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fication du CPM par Fennis et al. [95] qui inclue les phénomenes d’agglomération de particules de
diamétre inférieur a 125 um (CIPM pour Compressible-Interaction packing model). Dans ce cas-|a,
une fonction intégrant les effets de facteur de forme, de forces de surface et de 'usage d’un super-
plastifiant est comprise dans la définition de l'effet de bord (desserrement) et des effets de paroi.
Ainsi, les coefficients a;; et b;; deviennent :

Q5 = wo,a St log (dj) < Wo,a 55
0 si log (ﬁ) > Wo,q
j
wa - Cysid; < d
wWe,q = 5.6
wasid; > d,
d.
log(d—?) . ds
1- : si lo (—]> <w
bij = wo,b &\ 0.6 57
0 si log (j—]) > wo p
wy - Cpsid; < d,
wo.p = 58

wy sid; > d,

Avec d; et d; les tailles de particules des classes i et j, wq, wy, Cq, Cy et d. des paramétres
constants du modéles. Ces parametres sont fixés respectivement a 1, 1, 1.5, 0.2 sans unité, et
25 pum. Cela signifie que a;; = b;; =0 lorsqu’ily a peu d’interaction entre les classes i et j, et a;; = b;;
=1 lorsque d; = d;, C’est-a-dire en cas d’interaction compléte.

INTEGRATION D’ARGILE CALCINEE

Le CIPM est un modele semi-théorique et semi-empirique, ce qui signifie que des paramétres
sont calibrés avec des matériaux et des équipements expérimentaux, comme décrit dans [286]. En
particulier, si 'on s’interroge sur la prise en compte du métakaolin dans le modeéle, certaines hy-
potheses sont sujet a discussion. Premiérement, la détermination de la granularité des poudres,
généralement par la diffraction laser, suppose la sphéricité des grains pour déduire leur diametre
en fonction de I'angle et de l'intensité de diffusion. Deuxiémement, le CIPM est construit a partir de
valeurs de diamétres de particules associées a des spheres [286]. Troisiémement, les coefficients
a;; et by sont empiriquement calibrés sur des mélanges de particules de ciment et de granulats
(roulés ou concassés). Nous verrons ce que cela implique sur les résultats du CIPM pour des maté-
riaux LC3, et comment ajuster le modéle.
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Longetal.[186] considérent des mortiers LC3 contenant de lafumée de silice pour limpression
3D. En particulier, ils analysent l’effet de variations du ratio sable/liant et de variations discretes
de proportions de fumée de silice a rapport argile calcinée / filler calcaire fixe. En calculant la
compacité de chaque mélange via le CPM, ils démontrent qu’un optimum de proportion de
sable (ratio sable/pate de 2.5) est bénéfique pour la compacité de ces composites quaternaires.
Cependant, la plupart des paramétres de formulation sont fixes et le CPM n’est pas utilisé comme
un outil de formulation systématique, mais plutét comme une maniere d’expliquer les différences
rhéologiques et mécaniques entre les différents mélanges.

Luzu et al. [194] calculent et mesurent les compacités de pates et de mortiers LC3 pour
des quantités variables de deux métakaolins différents et trois fillers calcaire différents. Ils
montrent que ’étalement est réduit par le métakaolin mais peut étre contrélé par le filler calcaire.
Aussi, ils observent que le type de métakaolin a une influence considérable sur les valeurs de
compacité (du constituant, de la pate et du mortier). En effet, un métakaolin plus fin (d5o = 6.6
vs 19.9 um, avec une surface spécifique plus grande (2.3 vs 0.56 m?/g), donne une compacité
virtuelle significativement inférieure (0.257 vs 0.353). Keskin-Topan et al. [148] formulent des
géopolymeéres avec une grande variété de métakaolins en prédisant la compacité des mélanges
via le CPM. Enfin, Marchetti et al. [201] analysent également la précision du modéle CPM sur la

prédiction des compacités de mélanges ternaires contenant de l'argile calcinée et du filler calcaire.

Finalement, toutes les études parviennent aux méme conclusions:

—  Le métakaolin provoque une diminution de la compacité de mélanges binaires ou ternaires
en raison de la morphologie en feuillets des particules.

—  Lefiller calcaire présente une compacité élevée en raison de la forme sphérique de ses par-
ticules.

—  Le modeéle CPM parvient a capturer les effets du métakaolin dans la prédiction de la com-
pacité pour des mélanges ternaires (pate et mortier). Ces bonnes performances du modeéle
sont conditionnées par la définition de l'indice de compaction pour les mélanges, ce qui est
finalement assez peu discuté dans les études mentionnées. Néanmoins, nous voyons sur la
figure 5.1, que les mesures de compacités via une méthode humide (points) sont générale-
ment assez proches des prédictions (courbes) pour [148, ,201].
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Figure 5.1| Comparaisons des compacités prédites et mesurées pour [148, , ]. Les points sont les
mesures et les courbes sont les prédictions

OBJECTIF ET METHODOLOGIE

Comme De Bono et al. [30] le démontrent, il est possible d’utiliser ce modele pour formuler des
mortiers éco-efficaces a base de ciment et filler calcaire pour I'impression 3D. L'objectif de cette
étude est d’aller vers des taux de remplacement encore plus élevés en incluant du métakaolin.
Nous voyons que le métakaolin apporte d’une part des produits d’hydratation C-A-S-H contribuant
a la microstructure, et d’autre part une diminution de la compacité au détriment de la résistance.
Le présent chapitre tente donc de répondre a la question :

Pour une classe de résistance, quelle proportion de métakaolin est optimale en termes d’émis-
sions de gaz a effet de serre?

Ainsi, les contributions apportées par ce chapitre seront multiples :

—  Premiérement, nous nous écarterons du ratio 2 :1 pour MK/LF , qui prédomine, peut-étre a
tort dans la littérature.

—  Deuxiemement, nous apporterons des éclaircissements sur les contributions chimique (hy-
dratation) et physique (compacité) en termes de maximisation de ['éco-efficacité de liants
ternaires.
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—  Troisiemement, nous confirmerons par des mesures expérimentales, les capacités de pré-
diction de compacité de mélanges granulaires contenant de l’argile, a ’échelle du mortier.

—  Enfin, nous fournirons un outil systématique de formulation pour des mortiers LC3 d’impres-
sion 3D 2K.

Les parametres a considérer dans la mise en ceuvre du CIPM sont listés dans le tableau 5.1. Ces
parametres nous permettent de calculer les compacités virtuelles propres d’une classe 3;, ce qui
nous donne la compacité virtuelle du mélange pour une classe granulaire ;, et donc la compacité
totale C' d’'un mélange de n classes granulaires. En calculant C' pour de nombreuses proportions
Y;, il est donc possible de déterminer un maximum de compacité pour des matériaux donnés.

Paramétre Matériau Test Référence
Masse volumique Poudres et granulats  Mesure de densité [32,37]
Proportion volumique d’une classe Poudres Granulométrie laser [281,
granulaire y; ]
Proportion volumique d’une classe Granulats Tamisage [72]
granulaire y;

Taux de saturation en superplastifiant  Poudres Mesures de demande en eau

Compacité expérimentale C; Poudres Mesures de demande en eau

Compacité expérimentale C; Granulats Mesure de compacité séche  [166]

TABLE 5.1| Parameétres a caractériser pour calculer la compacité totale C' d’un mélange granulaire

Les sections suivantes détaillent donc d’abord les méthodes de caractérisation des matériaux
dans le cadre de 'exécution du modele CIPM, en approfondissant la méthodologie d’une part en
proposant un test de mesure de la compacité automatisé, et d’autre part en proposant une ap-
proche systématique pour l'ajustement de la rhéologie. Ensuite, les tests de caractérisation sur
mortiers seront détaillés, puis les résultats de I’étude.

MATERIAUX

Les matériaux sont globalement les mémes que dans le chapitre 4, a ’exception du ciment et
du sable, nous les décrivons a nouveau dans cette section. Notre mortier est composé d’un liant,
mélange de ciment, de métakaolin et de filler calcaire, ainsi que de sable, d’eau et de superplasti-
fiant.

Ciment GU
Les ciment utilisé est de la gamme General Use (GU), fourni par Ciment Québec. Estimé a 37.8
MPa de résistance en compression caractéristique a 28 jours, le ciment binaire est conforme aux
exigences de la norme CSA A3000-13 section A3001-13 type GU. La densité relative de la poudre
est de 3.17.

Argile calcinée MK
L'argile est la méme que dans le chapitre précédent, composée d’environ 80% de métakaolin
(Al2032S5i0-), le reste étant du quartz cristallin. Il provient d’un kaolin naturel calciné a 750°C
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dans un four rotatif, catégorisé comme une pouzzolane naturelle de classe N conformément aux
standards CSA A3000 et ASTM C618. Sa densité relative est de 2.45.

Filler calcaire LF
La poudre de calcaire est la méme que dans le chapitre précédent (carbonate de calcium CaCOs3)
et provient de la compagnie Graymont. Sa densité relative est de 2.72.

Sable AS00

Le sable AS#00 provient de la compagnie Atlantic Silica Inc.. Il est naturel et tamisé pour étre calibré
entre 0 et 0.425 mm. Sa densité relative est de 2.65.

Superplastifiant SP

Le superplastifiant est le méme que dans le chapitre précédent, a base d’ether de polycarboxylate
avec une densité relative de 1.07 et une concentration solide de 0.385 m%.

METHODES DE CARACTERISATION

Nous expliquons dans un premier temps (section 5.4.1) comment déterminer tous les para-
metres du modele CIPM (pour Compressible-Interaction Packing Model) qui permettent de mettre
en ceuvre les équations 5.3 et 5.4. Dans un deuxieme temps, les deux tests de mortier que nous uti-
lisons pour caractériser la consistance du matériau apres malaxage (pompabilité) et sa résistance
en compression sont explicités dans la section 5.4.2.

PARAMETRES DU MODELE CIPM

Parmi les propriétés qui sont essentielles a la mise en ceuvre du modele, certaines sont déter-
minées par des méthodes normées. Au contraire, la mesure de la compacité n’est pas standardisée,
nous faisons donc le choix d’un protocole décrit ci-apres, qui sera décliné pour déterminer le taux
de saturation en superplastifiant des poudres, puis la compacité des poudres et la compacité ex-
périmentale de mortiers.

Essai de demande eau

La mesure de la compacité des poudres (< 125 um ne peut étre réalisée a sec, étant donné les
phénomeénes de floculation en présence d’eau, ainsi que l'effet défloculant des superplastifiants
[285]. Cette mesure s’effectue donc avec un essai de demande en eau développé par Sedran [167]
et employé par de nombreuses études [30, 148, 201, 335]. Cela consiste a évaluer la quantité mi-
nimale d’eau permettant d’occuper l’espace interstitiel entre les particules dans un empilement,
en négligeant l’air entrainé dans la pate. Pour cela, on malaxe une masse de poudre M, avec une
quantité d’eau croissante. La masse d’eau critique M, est alors celle qui fait transitionner le mé-
lange d’un état de grumeaux humides a celui de pate homogene. On considére que cette quantité
d’eau correspond a la porosité entre les grains, la compacité est donc, avec p la masse volumique
(kg/m?):
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1000

= 59
1000 + 3k

La qualification d’un état de pate est donc essentielle a 'estimation de la compacité et
représente ’enjeu de cette méthode. Plusieurs auteurs jugent de cette transition visuellement [0,

, 285] ou bien avec la profondeur de pénétration d’une aiguille Vicat [144, 171, 194], supposée
arbitrairement a 34 &= 1 mm a l’état de pate (consistance standard) [335]. Une troisieme méthode
consiste a malaxer le matériau a différents rapports eau/liant et a mesure la teneur en vides et
concentration solide en utilisant la densité apparente des granules [335].

Dans cette étude, nous adoptons une quatrieme méthode basée sur la mesure de la puissance
du malaxeur lors du malaxage de pate ou mortier lors de l'ajout graduel d’eau, similairement a
[314]. Pour ce protocole, nous disposons de ’équipement suivant :

—  Malaxeur Humboldt H-3858 4.73 L (235 x 396 x 568 mm), équipé de 2 vitesses de malaxage
(140-285 rpm);

—  Enregistreur de puissance électrique Fluke 1730 équipé du logiciel Energy Analyze Plus pour
'analyse en temps réel de la consommation d’énergie.

—  Pompe péristaltique Masterflex Console Drive 77521-40.

Le protocole est le suivant, le schéma de l'essai étant représenté sur la figure 5.2 :

—  Lapompe péristaltique est alimentée en eau et son débit réel est mesuré a un réglage de dé-
bit donné en effectuant une mesure de la masse d’eau obtenue aprés 5 min d’écoulement. La
calibration est effectuée 2 fois et la moyenne est prise comme débit de pompe, usuellement
comprise entre 14.6 et 15 mL/min.

—  Lenregistreur de puissance (DL) est connecté en série au malaxeur et prét a étre activé.

—  Unvolume de poudres V,, adapté au volume du bol de malaxage, qui est dans notre cas 850
cm?, est pesé. La masse correspondante M, est insérée dans le bol et homogénéisée a l'aide
d’une cuillere.

— Unvolume d’eau initial V. (masse M,), correspondant environ a 70% du volume d’eau asso-
cié a état de pate est pesée et introduit dans le malaxeur.

—  Lemalaxeurest enclenché envitesse 1 (140 rpm) pendant 30 s, puis arrété pour racler le fond
et les bords du bol a 'aide d’une cuillére.

—  Le malaxeur est remis en route en vitesse 1, puis le DL et la pompe péristaltique sont mis en
marche simultanément, de sorte que le début de l’'ajout d’eau corresponde a l'origine tem-
porelle du DL.

—  Unefois que le pic de puissance du malaxage est dépassé et que ’état du mélange est fluide
(stabilisation de ’énergie de malaxage), 'essai est terminé et 'historique de puissance est
transféré vers un ordinateur.

Chaque mesure prend environ 2 min, répétée au moins 2 fois. La répétabilité est avérée
lorsque le coefficient de variation, défini comme le rapport entre ’écart-type et la moyenne,
est inférieur a 2%. La durée totale d’un essai, incluant la préparation du matériel, la pesée des
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constituants, I’essai en lui-méme, ainsi que le nettoyage de ’équipement, est environ de 20 min.
Ce temps réduit permet de réaliser une campagne expérimentale plus rapidement que les trois
autres méthodes de demande en eau mentionnées.

GUI100SPO_L (Lissé)

—— GUI00SPO_1
GUI100SP0_2 (Lissé) A
GU100SPO_2 ’J/M \

=
3

2
2

Puissance moyenne lissée (W)
Z‘\

\_J

= N

150 160 170 180 190 200 210 220 230
Eau totale Mg (mL)

@ — — AN

Figure 5.2| Schéma de I'essai de demande en eau : de gauche a droite le wattmetre, le malaxeur et la pompe
péristaltique

Finalement, le profil de puissance pour des pates (poudres et eau) a généralement l’allure
illustrée sur la figure 5.3. Nous pouvons identifier sur cette courbe plusieurs points d’intérét qui
sont le début du pic de puissance, le pic de puissance en lui-méme, et la fin du pic de puissance.
Ces points, qui correspondent a des quantités d’eau dans le mélange, peuvent étre interprétés
comme des changements d’état du mélange, ce qui sera discuté dans la section 5.6.3.
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Figure 5.3| Puissance du malaxeur durant un essai de demande en eau sur deux échantillons de GU sans
superplastifiant. L'eau totale V, correspond au volume d’eau initiale + ajoutée via la pompe pé-
ristaltique a un débit calibré

Pour l'instant, afin de simplifier ’analyse des résultats de cet essai, nous considérons qu’une
quantité d’eau d’intérét est atteinte pour la valeur maximale de puissance mesurée. A ce point, une
valeur de compacité est déterminée par I’équation 5.9. Nous notons que ce point ne correspond
pas a la transition vers l’état de pate (consistance standard) dans la mesure ou l'ajout d’eau est
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continu, alors qu’une certaine énergie (temps) de mélange est nécessaire pour voir son effet. Nous
considérons néanmoins ce point, qui représente I’état a une consistance arbitraire donnée. La
valeur de compacité réelle du matériau pourra étre extrapolée en ajustant I'indice de compaction
en fonction des résultats du modele CIPM (détaillé dans la section 5.5.3).

Grace a ce point de référence, nous pouvons effectuer cet essai sur plusieurs matériaux afin de
déterminer des compacités dans plusieurs objectifs :

—  Une série d’essais pour chaque poudre, a plusieurs proportions de superplastifiant afin
d’identifier son taux de saturation (taux de SP a partir duquel la compacité atteint un
plateau) (section 5.4.1.2).

—  Unessai pour chaque poudre afin de déterminer sa compacité expérimentale a 100% de sa-
turation en superplastifiant (section 5.4.1.3).

—  Un essai pour chaque mélange de mortier afin de déterminer sa compacité expérimentale,
et la comparer a la compacité prédite (section 5.4.2.1).

Cet essai a plusieurs avantages, par rapport aux procédures reportées dans la littérature. Pre-
mierement, le protocole est entierement automatisé; deuxiemement, I’évaluation de l’état de pate
de nécessite pas d’appréciation visuelle subjective; troisiemement, la mesure peut étre effectuée
sur des pates comme sur des mortiers, contrairement aux essais de pénétration; finalement, la du-
rée d’un essai est significativement plus courte que pour une addition d’eau graduelle par palier.

Taux de saturation des poudres

Le taux de saturation des poudres correspond a la proportion de superplastifiant (SP) pour une
masse de matériau (GU, MK, LF) donnée, a partir de laquelle le gain d’ouvrabilité est négligeable.
Nous rappelons que le SP s’adsorbe sur les particules de ciment, réduisant ou éliminant les
forces d’attraction interparticules (électrostatiques, Van der Waals) et inhibant les mécanismes de
croissance des cristaux C-S-H [107]. En ce sens, la quantité de SP pouvant s’adsorber et provoquer
un effet défloculant est limitée par la surface spécifique des particules de ciment (ou autres
poudres). Déterminer cette quantité limite de SP est I'objet de cet essai.

Plusieurs méthodes sont disponibles pour mesurer ce taux de saturation, parmi lesquelles le
cone de Marsh [4] évalue par exemple le temps que met un coulis de mortier a s’écouler le long d’un
entonnoir. Dans le cadre de ce manuscrit, nous employons le test de demande en eau pour mesurer
le point de saturation. En effet, pour une poudre donnée (ciment, filler calcaire ou autres ajouts
cimentaires), 'laugmentation de la proportion de SP provoque une augmentation de la compacité
[99,285], jusqu’a un plateau, tel qu’illustré sur la figure 5.4. Le début de ce plateau représente donc
une diminution nette de l'effet défloculant d’une augmentation de SP, signifiant une saturation du
liant.

Pour résumer, la mesure du taux de saturation en SP d’un matériau dont la granulométrie est
< 125 um est effectuée grace a une série d’essais de demande en eau, pour des proportions de SP
variant de 0% a 2% en masse. Le protocole est défini dans la section 5.9. Les proportions de SP,
fixés par la littérature, puis par expérience, sont {0, 0.25, 0.5, 1, 2} % avec des points additionnels
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Figure 5.4| Evolution de la compacité d’un ciment CEM | pour plusieurs quantités d’un superplastifiant (Gle-
nium 51) [99]

a 0.75% ou > 2% si nécessaire. Le volume de poudre est fixé a 225 cm?, valeur appropriée pour le
malaxeur de paillasse Humboldt H-3858 4.73 L. Les résultats sont détaillés dans la section 5.5.2.

Compacités des poudres

La mesure des compacités apparentes pour les poudres (< 125 um) est réalisée grace a 'essai
de demande en eau détaillé dans la section 5.4.1.1. Pour le ciment, la mesure est effectuée direc-
tement sur environ 225 cm® de matériau. En ce qui concerne les ajouts cimentaires (LF et MK), la
présence de ciment dans I’échantillon de test est nécessaire afin de ne perturber ni 'adsorption
du superplastifiant, ni le comportement du phénomeéne de transition a [’état de pate. Sedran [255]
préconise donc d’extrapoler la valeur de compacité apparente d’un ajout cimentaire a partir de
mesures effectuées sur des mélanges binaires (avec 10, puis 20% de ciment). C’est ce que nous
réalisons, les résultats sont présentés dans la section 5.5.3.

Compacités des granulats

Comme mentionné dans la section 5.2.1, la valeur de compacité d’un matériau dépend des
propriétés du matériau (morphologie, état de surface, tailles de particules), mais aussi de la
mise en place. Cette derniere peut étre simplement un versement (K = 4.1), un piquage (K = 4.5),
une vibration (K = 4.75), ou une vibration sous compression (K = 9) [285]. Dans cette étude, la
compacité du sable est mesurée a sec, en le soumettant a une vibration sous contraintes, tel que
le stipule la convention [167, ]. Lessai consiste a placer un échantillon de granulats dans un
moule sous la compression d’un piston. La vibration provoque un réarrangement des grains, donc
une modification du volume occupé dans le moule. La mesure de la masse volumique apparente
de ’échantillon permet alors de déduire une compacité expérimentale.

Les spécifications du moule et de la table vibrante sont présentées dans la norme ASTM D4253
[73]. Le protocole est détaillé dans [167, 172] et résumé comme suit :

—  Un sac de sable AS00 de 25 kg est échantillonné pour constituer deux éprouvettes d’une
masse M, d’environ 3.5 kg.
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—  Le moule est fixé sur la table vibrante et la profondeur a vide est mesurée.

—  Une premiére fraction de I’échantillon est versée dans le moule, puis vibrée pendant 10 s.
Ensuite, la deuxieme fraction puis la troisiéme sont versées selon le méme protocole. Fina-
lement, le piston est appliqué et la vibration est activée pendant 20 s.

—  Alaidedelajauge de profondeur, on mesure la profondeur du piston via deux comparateurs
mécaniques a cadran diamétralement opposés (précision 25 um). On peut en déduire un vo-
lume de sable apparent V,, sachant que la masse volumique pgg de notre sable est de 2.65
g/cm’,

—  Finalement, la compacité peut étre exprimée comme::

Mq

C=Ya 510
£00

Granulométrie des poudres

Lanalyse granulométrique des poudres est menée avec un granulomeétre laser Master Sizer
3000. Lappareil fonctionne en émettant un rayonnement laser a travers une poudre en suspen-
sion dispersée dans un liquide. Il mesure ensuite la lumiére diffusée, diffractée et absorbée par
la poudre. Langle de diffraction et l'intensité lumineuse permet de remonter au rayon de la
particule, en connaissant l'intensité du rayon incident et la longueur d’onde du laser.

La distribution granulométrique est obtenue en faisant correspondre le diagramme de dif-
fraction a des diagrammes théoriques, ici basées sur la théorie de Mie [130]. Cette derniére prédit
lintensité et la distribution angulaire de la lumiére diffusée en fonction de la taille des particules,
de lindice de réfraction complexe de la poudre et du fluide, et de la forme des particules. Ces
éléments dépendent également de la forme des particules, la théorie de Mie étant parfaite pour
des particules sphériques.

Ainsi, ’échantillon est dispersé dans de l’eau ou de l'isopropanol pendant 5 min a l'aide du
mélangeur intégré a l'appareil. Uéchantillon varie généralement de 1 a 5 grammes en fonction de
obturation désirée. Le systeme génére ensuite un flux continu pour maintenir les particules dans
une suspension homogene. Les mesures sont ensuite effectuées et analysées en temps réel jus-
qu’a la stabilisation des résultats de distribution granulométrique. Les parametres utilisés dans
cette étude sont listés dans le tableau 5.2. Les indices optiques (réel, imaginaire) pour l'eau et iso-
propanol sont respectivement (1.33, 0) et (1.38, 0). Les parameétres pour les poudres sont tirées de

[281,304].
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Matériau Indice de Indice Densité Dispersant Obturation
réfraction d’absorption  (g/cm?3) (%)

Ciment GU 1.68 0.01 3.15 Isopropanol  5-10

Filler calcaire LF  1.59 0.001 2.74 Isopropanol  5-10

Métakaolin MK 1.56 0.1 2.64 Isopropanol  5-10

TABLE 5.2| Parametres de mesure des tailles de particules par diffraction laser a ’'aide du Mastersizer 3000

Granulométrie des granulats

La distribution granulométrique du sable est déterminée par tamisage selon la norme ASTM
D6913 [72] en considérant les tailles de tamis spécifiées dans la norme ASTM C33/C33M [35].

Résumé des composantes du CIPM

En ayant caractérisé la compacité expérimentale C' pour chaque matériau, ainsi que les pro-
portions volumiques y; pour chaque classe granulaire 7, nous disposons de deux équations avec
deux inconnues j3,,ety;, qui, nous le rappelons, sont respectivement la compacité virtuelle d’'un
matériau en considérant des classes granulaires uniformes au sein d’un matériau, et la compacité
virtuelle du mélange pour une classe granulaire. Les équations ainsi que les méthodes de caracté-
risation du CIPM sont illustrées sur la figure 5.5.

[ i
i - 1 3
1- 5:11 |:1_/”r +b11/’,' <1_/)_J>:| - ;'l:i+1<1_aif%>
Indice de compaction : / > (Bm>70)
empirique 2i »
N _wvn B
K=Xizo|1 1
C vy
N Tamisage
Sable ASTM D6913

, Proportions volumiques
par classe granulaire i

Granulométrie
, Diffraction laser
Mastersizer 3000

Poudres

, Mesure séche

Ledee, 2004; ASTM D4253

expérimentales C
Dosage a saturation en SP
> Demande en eau >
Interpolation linéaire

Figure 5.5| Rappel des paramétres du CIPM (section 5.2.1) et des méthodes de caractérisation associées

CARACTERISATION SUR MORTIER

Aprés avoir caractérisé les matieres premiéres et mis en place le modeéle, les tests sur mortiers
permettent de valider les résultats du modéle, mais aussi de calibrer des coefficients tels que les
indices de compaction des essais.
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Compacité des mortiers

Lessai de demande en eau sur des mortiers est effectué de la méme maniere que pour les
poudres afin de déterminer la compacité expérimentale du mélange. Seul le volume de matériau
différe, le test est effectué avec environ 600 cm? dans le méme malaxeur.

Test d’étalement et calibration de Pindice de compaction

A la fin du malaxage, le test d’affaissement au minicone est effectué. La procédure est simi-
laire au test explicité dans la section 4.4.1.2, seulement, la géométrie du cone n’est plus une ver-
sion miniature du cone d’Abrams (figure 4.12a), mais correspond plut6t au cone utilisé pour le test
d’étalement a la table percussive (figure 4.9a), c’est-a-dire des dimensions de 100 x 50 x 70 mm
pour respectivement le diamétre de la base, le diamétre supérieur et la hauteur. Cette géométrie
est plus couramment utilisée dans le cas de mortiers autoplagants [30, 262]. Le principe reste le
méme, le cone est rempli et soulevé en 5 secondes, puis le diamétre de I’étalement est mesuré.
En effet, dans le cas des mortiers 2K (autoplagants), le régime d’écoulement est plutét hydrodyna-
mique, si bien que la largeur de I'échantillon est largement supérieure a sa hauteur. Finalement,
la valeur de I’étalement nous donne une indication sur la pompabilité et 'ouvrabilité du matériau.

Résistance en compression

Le test de résistance en compression est similaire a celui effectué dans la section 4.4.1.2, c’est-
a-dire qu’il est réalisé selon la norme ASTM C109 [19] sur des cubes de 50 mm? aprés une cure de
28 jours en chambre humide (température 22°C, humidité relative 97.5%).

RESULTATS DE LA CARACTERISATION

GRANULOMETRIE

Les profils granulométriques des poudres (GU, MK, LF), ainsi que du sable Atlantic Silica #00
sont représentés sur la figure 5.6. Nous constatons que le ciment et le filler calcaire ont des tailles
de particules trés similaires. De la méme maniére, le diamétre des particules de métakaolin est du
méme ordre de grandeur que ceux du ciment ou du filler calcaire. Seul le sable se distingue par
des particules plus larges, comme attendu. Ces profils ne sont pas idéals pour la maximisation de
la compacité, qui bénéficie de tailles de particules s’étendant sur une plage importante. Cepen-
dant, l'objectif est également de démontrer que cette approche d’optimisation fonctionne avec
des matiéres premiéres locales, qui n’ont pas forcément les caractéristiques optimales.
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—=— Sable, Atlantic Silica #00
10 Ciment GU

—— Filler calcaire LF

—— Métakaolin MK

Fraction volumique (%)

10 10 10 10' 107 10 10
Diamétre des particules (um)

Figure 5.6| Courbes granulométriques du sable AS00 (tamisage) et des poudres (granulométrie laser)

TAUX DE SATURATION DES POUDRES

Ciment GU

Le taux de saturation du ciment GU seul est déterminé en effectuant plusieurs essais de
demande en eau a différentes teneurs en superplastifiant. On rappelle que cet essai permet
de quantifier la proportion d’eau nécessaire pour atteindre un état de pate, qu’on considere
correspondre au pic de puissance du malaxeur. Ainsi, la compacité est déterminée a chaque
proportion de SP grace a ’équation 5.9, qu’on peut aussi écrire C' = Ve%e%, avec C' la compacité
du ciment si l'on néglige la quantité d’air dans le mélange, V. le volume d’eau au pic de puissance

du malaxeur, et V,, le volume de ciment.

On présenteici les résultats détaillés : uneillustration des courbes de puissance mesurées pour
différentes proportions de SP, le tableau des compacités déduites et la détermination graphique
du taux de saturation. Premierement, les mesures de puissance lissées sont affichées sur la figure
5.7. Nous constatons que le pic intervient avec de moins en moins d’eau ajoutée a mesure que le

taux de SP initialement présent augmente.

Les quantités d’eau limite déduites de ces courbes, ainsi que les compacités résultantes,
considérant un volume de poudre initial de 225 cm?, sont présentées dans le tableau 5.3. Finale-

1 . . . ~
—, Similaire a

1+e
celle observée par les autres auteurs, avec 'existence d’un taux de saturation. Ce taux peut-étre

ment, la figure 5.8 indique une tendance de fonction sigmoide de la forme y =

fixé de plusieurs manieres a partir des résultats. Dans notre cas, nous choisissons de considérer
lintersection des droites créées d’une part a partir des deux premiers points, et d’autre part des
deux derniers points. Cette approche suppose que I’état de saturation est atteint pour les deux
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Figure 5.7| Puissance moyenne mesurée par le wattmeétre en fonction de l’eau totale du mélange durant un
essai de demande en eau pour plusieurs proportions de SP

derniers points et non-atteint pour les deux premiers. Si ces conditions ne sont pas respectées, des
mesures pour d’autres proportions de SP sont nécessaires. Une autre approche est de déterminer
ce point d’intersection par la méthode des tangentes de Newton-Raphson, en considérant un
ajustement sigmoide. Le calcul de la dérivée permet dans ce cas d’approcher itérativement une
valeur limite de compacité (par exemple 95% de la valeur a saturation).

SP (m% solide) Eau limite V, (mL) Compacité Ecart-type oy
0.00 192.0 0.54 0.003
0.25 156.5 0.59 0.002
0.50 148.1 0.60 0.002
0.75 144.6 0.61 0.000
1.00 142.6 0.61 0.006
2.00 136.6 0.62 0.002
6.00 122.3 0.65 0.005

TABLE 5.3| Résultats des mesures de demande en eau sur GU pour plusieurs proportions de SP

La saturation est évaluée a 0.36% en masse de SP solide par rapport a la masse de GU. Nous
voyons sur la figure 5.8 que effet défloculant du SP continue de s’accroitre méme au-dela de 2%,
et méme jusqu’a 6%, ce qui constituent des valeurs extrémes par rapport a la littérature et les re-
commandations du fabricant de SP. Néanmoins, nous constatons une diminution drastique de
l’effet du SP entre 0.2% et 0.5%, ce qui représente une fenétre plus raisonnable. Si nous compa-
rons les pentes des deux droites (0.20 vs 0.002) sur la méme figure, nous constatons que le taux
de saturation peut bien étre défini a leur intersection. Luzu et al. [194] définissent plutot le taux de
saturation comme le dosage correspondant a 95% de la compacité maximale atteinte. Cependant,
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Figure 5.8] Compacités mesurées a proportions de SP croissantes : détermination du taux de saturation du

ciment GU

nous voyons bien que dans notre cas, cela indiquerait un dosage a saturation de plus de 5%, ce qui

parait surestimé. Notre approche des droites semble indiquer un taux de saturation plus réaliste,

qui reste robuste pour les autres matériaux étudiés.

Filler calcaire LF

Pour la mesure du taux de saturation sur les additions minérales, la présence de ciment est
nécessaire afin d’assurer les conditions d’alcalinité. Ainsi, nous effectuons pour lefiller calcaire une
série d’essais de demande en eau a différentes proportions de SP, pour un mélange binaire (GU :LF
— 10 :90), afin d’extrapoler un dosage de saturation pour le filler calcaire seul, tel que proposé

dans|

]. Lafigure 5.9 présente les résultats de mesure des compacités a différentes proportions

de SP (0 a 2%). Le dosage a saturation est fixé a 0.29% de la masse de liant (GU + LF). Si 'on note

Sp? le taux de saturation du ciment GU, Sp, le dosage de SP attribué au ciment GU, Sp}*f le dosage
de saturation du filler calcaire, Sp;s le SP attribué au filler calcaire et Sp*, Sp respectivement le
dosage de SP a saturation du mélange et le dosage en SP du mélange, on peut écrire les relations

5.11et5.12:

Sp* = m%eSp, + (1 — m%c)Spj;

Sp _ Spe _ Spif 11

Sp*  Spr Spiy

512

L’équation 5.12 en particulier nous permet d’identifier Sp}kf, le taux de saturation du LF. En

considérant les mesures réalisées, ’équation devient :
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0.29 = 0.1+ 0.36 + 0.9 * Sp;;

Nous constatons que ce dosage est plus faible que pour le GU, pour une augmentation similaire
, 285]

de la compacité expérimentale (13%). Cela est également observé par d’autres auteurs [

et signifie qu’une quantité inférieure de SP est nécessaire pour une ouvrabilité donnée. En d’autres
termes, plus la substitution de GU par du LF est importante, plus la quantité de SP nécessaire est
faible. Nous voyons donc que la substitution de GU par du LF est d’autant plus bénéfique d’un point

de vue environnemental.

0.70 /
(0.29, 0.68)
'I e - 3
0.684 "~ 'f“"
0 0.66 1 I/
.g /
£
2 /
O 0.64 1 /
0.62 - /I
/ GU-LF — 1090
0.60 L — | | | |
0.0 0.5 10 1's 20
Superplastifiant (%osolide/liant)

Figure 5.9] Compacités mesurées a proportions de SP croissantes pour un mélange binaire GU :LF — 10:90

Métakaolin MK
De maniére similaire au filler calcaire, nous effectuons une série d’essais de demande en eau

a différentes proportions de SP pour un mélange binaire (GU :MK — 10 :90). Les résultats sont

exposés sur la figure 5.10. Dans ce cas de figure précis, les dosages a 0.25% et 0.5% sont considérés
pour la construction de la premiéere droite étant donné l'allure de la compacité. Finalement, avec la
méme équation 5.12, le dosage a saturation du MK est estimé a 0.98%, ce qui est significativement
plus élevé que les autres constituants du liant (GU, LF). Cette observation est partagée par Luzu et

al. [194].
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Figure 5.10| Compacités mesurées a proportions de SP croissantes pour un mélange binaire GU :MK —
10:90

COMPACITES DES POUDRES A SATURATION EN SP

En ayant déterminé les dosages a saturation pour chaque poudre, il est possible d’estimer les
compacités expérimentales C,,, de chaque constituant a ce dosage en SP.

Ciment GU

Pour le ciment seul, la compacité expérimentale est directement dérivée des mesures de de-
mande en eau effectuées pour le calcul du dosage a saturation. Nous voyons sur la figure 5.8 que
ce dosage est de 0.36%, ce qui correspond a une compacité expérimentale de 0.61, en interpolant
linéairement entre les valeurs de compacité a 0.25 et 0.5% de SP.

Filler calcaire LF

En ce qui concerne les ajouts cimentaires, comme la présence de ciment est nécessaire
pour garantir l'alcalinité du fluide, nous réalisons des mesures de demande en eau a plusieurs
teneurs en ciment afin d’extrapoler une compacité expérimentale pour l'ajout seul. Dans le cas
du filler calcaire, la figure 5.11 représente les valeurs de demande en eau mesurées (rouge) et la
courbe ajustée (bleu) via la fonction curve_fit de la librairie scipy. Nous employons la méthode Im
(Levenberg-Marquardt), qui combine les approches de moindres carrés et descente de gradient,
efficace pour les problemes non-linéaires. La valeur de I'indice de compaction K., utilisé dans
le cadre de cet essai de demande en eau est fixé a 6.3. Nous verrons dans la section 5.6.2, que
nous avons calibré les indices de compaction, d’une part du test de demande en eau sur les
poudres, et d’autre part du test de demande en eau pour les mortiers, dans l'objectif d’aligner les
compacités prédites par le modéle CIPM avec les compacités réelles mesurées sur les mortiers.
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Cette approche nous permet de valider les résultats de compacités calculés par le modeéle.

Finalement, en considérant la courbe et son intersection avec l’'origine, nous fixons la compa-
cité expérimentale du filler calcaire a 0.71. Comme observé par d’autres auteurs, la compacité du
LF est bien supérieure a celle du ciment, de par la sphéricité des particules, comme documenté

dans la section 5.2.2.
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Figure 5.11| Compacités mesurées pour des mélanges LF / proportions de ciment croissantes, pour un do-
sage en SP a saturation

Métakaolin MK

De maniere similaire au LF, nous réalisons plusieurs mesures de demande en eau a différentes

teneurs en ciment pour le MK. La figure 5.12 présente les résultats de compacités obtenues et la
courbe ajustée dont l'intersection avec 'origine génére une compacité expérimentale de 0.52. Le
calcul des compacités virtuelles /3,,, du LF et du MK sont explicités dans la section qui suit 5.5.5.
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Figure 5.12| Compacités mesurées pour des mélanges MK / proportions de ciment croissantes, pour un
dosage en SP a saturation

COMPACITE DU SABLE

Les résultats pour les mesures de compacité du sable AS00 via la méthode séche sont listés
dans le tableau 5.4. équation 5.10 nous permet de calculer la compacité expérimentale du sable
en considérant, aprés vibration de [’échantillon, une masse apparente M, et un volume apparent
V.. Cela nous donne une moyenne de 0.628 pour deux répétitions de l’essai.

Essai Moue Comp 1 Comp 2 M, (g) dcomp H(mm) V,(m3) C

(g) (in) (in) (mm)
6957 0,739 0836 3981 14,16 1284 2344 0,628
2 6955 0,739 0,836 3983 14,16 1284 2344 0,627

TABLE 5.4| Résultats des deux répétitions de mesure de compacité du sable AS00. M. est la masse du
moule et de la plaque, Comp 1 et 2 sont les lectures des deux comparateurs, M, est la masse de
sable, dcom, est la différence entre les profondeurs avant et apreés vibration , H est la profondeur
en charge, V,, le volume de sable et C la compacité

RESUME DE LA CARACTERISATION ET DISCUSSIONS

Les résultats de caractérisation (dosages a saturation des poudres, compacité expérimentale)
des matériaux disponibles a 'ETS sont rapportés dans le tableau 5.5. A cela s’ajoute les compacités
virtuelles calculées grace aux équations 5.3 et 5.4. K., et K,;;, représentent les indices de serrage
pour l’essai de demande en eau sur les poudres et la mesure de compacité séche pour le sable
respectivement.

Ces paramétres nous permettent par la suite de prédire les compacités de mélanges LC3, mais
nous pouvons déja effectuer plusieurs observations. Premierement, la valeur de 3; du ciment est
comparable aux compacités virtuelles propres classiques observées dans la littérature (0.41 - 0.44)
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Parameétre GU LF MK AS00
Masse volumique (kg/m3) 3170 2740 2638 2650
d50 (um) 122 11.7 891  293.1
Dosage saturation (m%) 0.36 0.29 0.98
Compacité expérimentale 0.546 0.610 0.439 0.628
Compacité expérimentale a saturation 0.612 0.714 0.520
Compacité virtuelle propre uniforme - K4, = 6.3 0.422 0476 0.321

Compacité virtuelle propre uniforme a saturation - K4, =6.3 0.482 0.587 0.391
Compacité virtuelle propre uniforme - K,;;, =9 0.591

TABLE 5.5| Résultats des paramétres du CIPM et calcul des compacités virtuelles

[166]. Deuxiemement, bien que la granulométrie du LF soit similaire a celle du GU, sa compacité
virtuelle est significativement supérieure, encore une fois dans des gammes observées dans la
littérature (0.47 - 0.51) [166]. La substitution du GU par du LF devrait donc améliorer la compacité
du mélange, de fagon réduite via un phénomeéne de remplissage des vides entre les particules
de GU, mais plus sensiblement via la sphéricité accrue des particules de LF. Troisiemement, le
sable posséde une grande compacité virtuelle, ce qui indique que les compacités des mortiers
seront supérieures a celles des pates. Enfin, le 3; du MK est significativement plus faible que pour
les autres poudres, en raison de la morphologie en feuillets des particules. De plus, la surface
spécifique importante du MK implique une demande en eau plus importante, ainsi qu’un dosage
a saturation nettement supérieur par rapport aux GU et LF. Uajout de MK provoquera donc une
diminution de la compacité pour des mélanges LC3. Les tendances évoquées pour le LF et le MK
peuvent étre visualisées respectivement sur les figures 5.11 et 5.12, qui présentent des allures
linéaires (absence d’optimum).

Dans la section suivante, les résultats de mesures de compacité sur les mortiers sont présentés,
ainsi que leur utilisation pour la calibration du modéle CIPM. Cette calibration consiste a définir les
indices de serrage des différentes compactions en jeu lors des tests (demande en eau des poudres,
demande des eau des mortiers, vibration), dans 'objectif d’améliorer les prédictions de compacité
du modele CIPM sur des mélanges LC3.

CALIBRATION DU CIPM

Le tableau 5.5 nous permet de calculer les compacités de mélanges LC3 hypothétiques.
Nous choisissons dans cette étude de travailler a une proportion volumique de sable constante
dans les mortiers, ce afin de faciliter la comparaison entre les mélanges sur la base des ratios
GU/MK/LF dans le liant. Par conséquent, tous les mélanges générés, puis évalués par le modéle,
comportent 50% de sable en volume. Nous avons vu dans la section 2.2.2 que le ratio pate/gra-
nulats est un paramétre crucial pour la pompabilité, si bien qu’au dela d’une concentration solide
critique, les phénomenes de friction interparticulaire perturbent ’écoulement du mortier. Nous
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avons évoqué lavaleurde ®.,. = 0.79 * ®,,,,, ou @, représente la concentration critique et ®,,,4,
la compacité maximale théorique [332]. Il faut noter que la proportion de 50 vol% de sable est
choisie arbitrairement et ne correspond pas a la valeur maximale qui permettrait de minimiser la
proportion de liant dans le mortier. En revanche, elle permet de s’assurer que les concentrations
solides de nos mortiers demeurent en-dessous de ®,..

Finalement, cette section rapporte d’abord les résultats d’essais de demande en eau pour une
série de mélanges LC3 représentative de 'espace de formulation. Grace a ces résultats de mesures
de compacité, il est possible de calibrer les parametres du modeéle CIPM qui sont empiriques dans
les cas de Sedran, Fennis et De Bono [30, 98, 285], c’est-a-dire les énergies de compaction lors des
différents procédés de mélange. Ces parameétres sont dans notre cas les indices de compaction
K gee, Kyip €t Kz liés respectivement aux procédés de mesure de la compacité sur des poudres,
la mesure de compacité seche sur le sable, et la mesure de compacité sur des mortiers.

Les figures 5.13 et 5.14 représentent le diagramme ternaire des formulations possibles, a 50
vol% de sable, l’eau et le superplastifiant étant définis par respectivement la compacité (vides a
combler) et le dosage a saturation des poudres.

Ainsi, sur ces figures, les lignes de contour représentent les compacités des mortiers (0.68 a
0.80), les zones en gris représentent les espaces de formulation exclus de ’étude (trop de GU ou
de MK) et les points désignent deux campagnes d’essais de demande en eau sur mortiers : une
premiere campagne d’essais (points rouges sur la figure 5.13) pour confirmer les prédictions du
modele sur des compacités ascendantes, et pour tenter d’isoler influence du MK; une deuxieme
campagne (points noirs sur la figure 5.14) pour cartographier 'espace des formulations possibles.
Ces résultats nous permettront de mettre en place une routine de calibration des K., K,;; et
K iz, afin de prédire des compacités fiables lors de l'optimisation de mélanges LC3 pour l'im-
pression 3D.

MESURES DE COMPACITE SUR MORTIERS

Les compacités expérimentales mesurées via ’essai de demande en eau sur les mortiers sont
listées dans le tableau 5.6. Ces mélanges correspondent aux points identifiés sur les diagrammes
ternaires 5.13 et 5.14. Dans ce tableau, les quantités d’eau utilisées dans le calcul des compacités
correspondent au pic de puissance du malaxeur lors de l'ajout progressif d’eau durant l'essai.
Cette valeur est probablement surestimée si 'on souhaite considérer la quantité d’eau minimale
permettant de transitionner d’un état de grumeaux vers un état de pate [285], cependant, cela
impacte peu la qualité de prédiction du modéle car la calibration des indices de compaction
prend en compte cette perspective.
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MK Compacité
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GU 0.8 0.6 0.4 0.2 LE

Figure 5.13| Premiére campagne : choix des mélanges a compacité ascendante pour la validation du mo-
dele CIPM appliqué a des mélanges LC3 a 50 vol% de sable

MK Compacité

0.78
0.76
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< 60% MK 0.72

>10% GU

GU 0.8 0.6 0.4 0.2 LE

Figure 5.14| Deuxiéme campagne : cartographie du diagramme pour la calibration du modéle CIPM appli-
qué a des mélanges LC3 a 50 vol% de sable
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Mélange GU (vol%) MK (vol%) LF (vol%) Compacité Ecart-type
LC3-1 51 32 17 0.717 1.45 x 1073
LC3-2 45 29 26 0.723 4.95 x 107°
LC3-3 40 26 35 0.730 1.37 x 1073
LC3-4 34 22 43 0.738 9.58 x 107°
LC3-5 29 19 52 0.749 2.58 x 1073
LC3-6 24 16 60 0.744 4.93 x 1074
LC3-7 19 13 68 0.758 412 x 1074
LC3-8 14 10 76 0.766 2.59 x 1073
LC3-9 8 83 0.770 5.76 x 1074
LC3-10 5 91 0.778 3.88 x 10~*

LC-1 88 0 12 0.740 5.37 x 1073
LC-2 66 0 34 0.753 1.32 x 1073
LC-3 45 0 55 0.759 3.28 x 1074
LC-4 26 0 74 0.769 8.27 x 1074
LC-5 8 0 92 0.780 1.46 x 1073

LC3-11 100 0 0 0.729
LC3-12 78 0 23 0.740
LC3-13 55 0 45 0.747
LC3-14 33 0 68 0.757
LC3-15 10 0 90 0.781
LC3-16 80 20 0 0.716
LC3-17 63 20 18 0.726
LC3-18 45 20 35 0.738
LC3-19 28 20 53 0.741
LC3-20 10 20 70 0.761
LC3-21 60 40 0 0.703
LC3-22 43 40 17 0.715
LC3-23 27 40 33 0.722
LC3-24 10 40 50 0.742
LC3-25 40 60 0 0.683
LC3-26 25 60 15 0.685
LC3-27 10 60 30 0.694

TABLE 5.6| Résultats des mesures de compacités sur mortiers en considérant que l’état de pate intervient au
pic de puissance du malaxeur. Les mélanges LC3-1 a LC-5 correspondent a la premiere campagne
d’essais (figure 5.13), les mélanges LC3-11 a LC3-27 représentent les résultats de la deuxieme
campagne (figure 5.14).
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CALIBRATION DES INDICES DE COMPACTION

Les trois indices de compaction peuvent étre calibrés en fonction des résultats de compacités
expérimentales. Ainsi, sur la figure 5.15, nous constatons que, dans le cas ou nous considérons
le pic de puissance du malaxeur comme point d’intérét, les prédictions de compacité du modéle
s’approchent des compacités expérimentales pour des indices de compaction K .., Ky, et Kz
de respectivement 6.3, 9 et 6.5 (R? = 0.95). Ce coefficient de corrélation R? indique une excellente
capacité du modele a prédire les compacités de mortiers affichant des ratios LC3 tres différents.

Kdee = 6.3
0.781 Kvib =9 <
Kmix = 6.5

© © ©
~ ~ \1
N B~ (o)}

Compacité expérimentale - Base
©
~
o

0.681

0.70 0.72 0.74 0.76 0.78
Compacité prédite

Figure 5.15| Compacités expérimentales en fonction des compacités prédites par le modele

Nous voyons ainsi qu’en ajustant simplement les indices de compaction, qui correspondent a
des énergies de mise en place, il est possible de prendre en compte les différences de protocoles
expérimentaux entre par exemple I'essai de demande en eau sur des poudres ou sur des mortiers
(différence de volume dans le malaxeur, interaction avec le sable). Dans notre cas, nous constatons
que la différence de volume dans le malaxeur (poudres : 225 cm3, mortier : 600-650 cm?) provoque
une différence d’énergie de compaction (K je. Vs K,,i.) de 0.2. Cela s’explique par le fait que pour
un volume plus important, une plus grande surface de la pale du malaxeur est en contact avec les
particules du mortier, augmentant efficacité et ’lhomogénéité du mélange. De plus, la présence
d’une densité plus importante de particules favorisent un transfert d’énergie plus efficace ainsi
que la désagglomération des grains par frottement interparticulaire. Nous verrons dans la section
suivante que cette calibration de l'indice de serrage du malaxage de mortier peut également reflé-
ter intervalle d’eau limite correspondant a I’état de pate, tel que défini par De Larrard et Sedran

[167,285].
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ANALYSE DE LINTERVALLE CORRESPONDANT A L’ETAT DE PATE

L’état de pate correspond a la quantité d’eau minimale permettant de transitionner d’un aspect
de terre humide vers une pate homogeéne. Dans le cas de nos mesures sur des mortiers, il est aisé
d’un point de vue de traitement des données, de considérer le pic de puissance du malaxeur, facile
a identifier. Plusieurs exemples de valeurs de pics sont représentés sur la figure 5.16.

LC3 la LC3 1b LC3 2a
1 150 1 1
150
= Z 100 =
2 g £ 100
5 8 3
5 g g
: I £
0 ! 0 ! 0 :
200 250 300 200 250 300 350 150 200 250 300
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LC3 2b LC3 3a LC3 3b
i 150
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I~ < 100 I~
100 z £ 100
5 8 3
g g g
4 250 4
& 50 Z g
0 : 0 0
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Eau Totale (mL) Eau Totale (mL) Eau Totale (mL)

Figure 5.16] Identification du pic de puissance du malaxeur pour les essais de demande en eau sur mor-
tiers : mélanges LC3-1a LC3-3

Cependant, nous pouvons aisément observer que la quantité d’eau correspondant a ce pic de
puissance ne traduit pas exactement le point de transition de grumeaux vers une pate homogéne.
En effet, en constituant des mélanges d’une formulation de mortier via un malaxage classique,
avec différentes proportions d’eau pour des proportions solides données, nous voyons que la
quantité d’eau qui permet de passer a un état de pate (présence d’un étalement lors de l’essai
d’étalement) correspond plut6t a la base du pic de puissance.

Pour trouver ce point, il suffit de dériver les données de puissance et de définir une limite
pour 'laugmentation de cette dérivée, qui correspond a une augmentation significative de la puis-
sance. Pour une valeur limite de 0.25, 'identification de la base du picestillustrée sur la figure 5.17.

Dans ce cas-la, la calibration des indices de serrage est illustrée sur la figure 5.18. Les K. et
K iz sont alors ajustables en fonction des résultats d’essais de demande en eau et en fonction
de ’emplacement de la quantité d’eau d’intérét (base, pic, ou autres). Finalement, il est important
de noter que, bien que cette différence de perspective influe sur le résultat absolu de compacité
(considérer la base du pic plutét que le pic accroit la compacité, tel qu’illustré sur la figure 5.18),
cela a peu d’impact dans le contexte d’une maximisation de la compacité, ce qui est notre objectif

dans cette étude. Ainsi, nous prenons en compte la valeur maximale du pic de puissance pour la
suite de [’étude.
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Figure 5.17] Identification de la base du pic de puissance du malaxeur pour les essais de demande en eau
sur mortiers : mélanges LC3-1a LC3-3
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Figure 5.18| Compacités expérimentales des mortiers (en considérant la base du pic de puissance) en fonc-
tion des compacités prédites par le modeéle

EFFET DE UARGILE CALCINEE

Nous voyons dans le tableau 5.6 que la compacité de nos mélanges varie de 0.683 (mélange
LC3-25- 60 vol % de MK) a 0.781 (mélange LC3-15 - 90 vol% de LF). En visualisant la compacité ex-
périmentale en fonction du ratio LF/MK, nous déduisons sur la figure 5.19, une tendance logarith-
mique. Cela indique qu’a partir d’un rapport d’environ 2.5 entre les proportions volumiques de LF
et MK, Paugmentation du LF ou la diminution du MK a beaucoup moins d’impact sur la compacité.
Cette observation est une premiere composante dans la recherche d’un optimum d’éco-efficacité.
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En effet, celadémontre que, bien qu’une proportion croissante de MK diminue la compacité du mé-
lange de manieére quasi-linéaire, un optimum existe pour la constitution du ratio LF/MK en termes
de compacité.
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Figure 5.19| Compacités expérimentales en fonction du ratio LF/MK

En ce qui concerne I'empilement des particules de MK, nous voyons sur la figure 5.15, que le
CIPM parvient a estimer avec précision l'effet sur la compacité réelle. Nous avons vu dans la sec-
tion 5.2.2, que le MK était considéré a tort comme une sphére dans le CIPM, ainsi que lors de la
mesure de granulométrie laser. La figure 5.20 montre plusieurs scénarios d’empilement possibles
(13a3), qui peuvent expliquer comment les erreurs liées a la non-sphéricité des particules peuvent
se compenser. D’une part, les particules de MK peuvent impliquer un desserrement accru (scé-
nario 1) qui diminue la compacité. D’autre part, les grains de MK, selon I’énergie de compaction,
peuvent s’aligner dans une méme direction et provoquer un empilement favorable a la compa-
cité (scénario 2). Ces deux scénarios peuvent se produire en méme temps, compensant donc les
erreurs du modele CIPM. Finalement, les particules de MK peuvent également induire un compor-
tement similaire a une spheére, ce qui serait alors pris en compte dans la mesure de distribution
de tailles de particules basée sur la théorie de Mie (scénario 3). Finalement, nous voyons que les
compacités des mélanges du tableau 5.6, qu’ils soient trés chargés (LC3-25 a LC3-27), peu chargés
(LC3-8 a LC3-10), ou non-chargés (LC-1 a LC3-15) en MK, sont trés bien représentés par le modele
CIPM.
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Figure 5.20| Phénomeénes possibles d’empilement des particules de MK compensant les erreurs liées a leur
morphologie non-sphérique. Le diametre des poudres est exagéré pourillustrer les effets d’em-
pilement

TENDANCE D’ECO-EFFICACITE

Dans un premier temps, les mélanges LC3-1, LC3-6 et LC3-9 du tableau 5.6 sont testés en com-
pression aprés 28 joursde cure. D’apres les résultats présentés dans le tableau 5.7, nous constatons
que des résistances en compression de 'ordre de 60 MPa sont atteignables avec des proportions
de ciment GU d’environ 12% de la masse totale de mortier (27 m% du liant), loin des 50-55 m%
recommandés par la littérature. Aussi, le mélange LC3-9, qui contient 4.7% de GU par rapport a la
masse totale atteint 27 MPa. Ces tendances indiquent la possibilité de formuler des mortiers extré-
mement éco-efficaces pour 'impression 3D pour de nombreuses gammes de résistances visées.

Mélange GU (m% total) Résistance en compres- Ecart-type (MPa)
sion 28 j (MPa)

LC3-1 25.1 76 0.6
LC3-6 12.2 61 1.3
LC3-9 4.7 27 0.2

TABLE 5.7| Résistances en compression a 28 jours pour 3 mélanges LC3

Afin d’aller plus loin dans ces réflexions, nous proposons dans la prochaine section d’ajouter le
score de changement climatique comme critére de sélection sur le diagramme ternaire. De plus,
plusieurs mélanges représentatifs du diagramme ternaire seront testés en compression. Ces deux
éléments nous permettront de calculer des scores d’éco-efficacité, tel qu’introduit dans la section
4.8.4 du chapitre 4.

DETERMINATION D’UN OPTIMUM D’ECO-EFFICACITE

AJOUT DES SCORES DE CHANGEMENT CLIMATIQUE

Afin d’analyser I’éco-efficacité de nos mélanges, nous reprenons le modéle de la section 4.5
(chapitre 4), en supprimant la fumée de silice du modéle. Ainsi, ce dernier nous permet de calculer
des scores de changements climatiques régionalisés (au Québec), ce afin de pouvoir les comparer
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ades mélanges de la littérature. Nous rappelons que le score de changement climatique considéré
pour le MK dans cette étude est relativement important (658 kg CO,-eq/tonne), notamment par
rapport a la littérature (base de données frangaise DIOGEN [105] : 139 - 239 kg CO,-eq/tonne;
Canco Diazetal. [40]:196 - 393 kg CO,-eq/tonne; Scrivener et al. [282] : 200 - 300 kg CO,-eq/tonne;
Malacarne et al. [273] : 184 kg CO,-eq/tonne; Pillai et al. [247] : 127 kg CO,-eq/tonne).

Ainsi, nous pouvons ajouter sur le diagramme ternaire, une représentation des scores de chan-
gement climatique des mélanges possibles (figure 5.21). De cette maniere, il est possible de définir
visuellement, dans le futur, une zone de formulations possibles pour une application donnée. Par
exemple, si 'on souhaite limiter le score de changement climatique d’un matériau a 300 kg CO,-
eq/m3, la figure 5.22 définit alors le domaine de mélanges admissibles, dans lequel lobjectif sera
de trouver un compromis entre augmentation de la compacité et diminution de poudres réactives.
Nous constatons que 'augmentation de la compacité du mélange coincide avec la diminution du
score de changement climatique, ce qui est doublement bénéfique pour I’éco-efficacité.

Score de

changement
climatique

kgCO Compacité
(kgCO,eq) MK p

1000 0.8
900
800
700 0.76

600
0.74

0.7

LF

Figure 5.21| Diagramme ternaire incluant les compacités calculées (fond jaune a bleu foncé), ainsi que les
scores de changements climatiques (lignes bleu a rouges)
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Figure 5.22| Diagramme ternaire incluant les compacités calculées (fond jaune a bleu foncé), ainsi que les
scores de changements climatiques (lignes bleues a rouges) : Exemple de domaine de formu-
lation limité & 300 kg CO,-eq/m?3

Trouver ce compromis est I'objet de la prochaine section, qui met en évidence les tendances
de résistances en compression en fonction de la quantité de MK et la compacité.

RESISTANCES EN COMPRESSION ET ECO-EFFICACITE

Si l'on considére dans un premier temps les mélanges LC3-1, LC3-6 et LC3-9 (tableau 5.7), les
valeurs d’éco-efficacité sont respectivement de 9.5, 5.4 et 4.8 kg CO,-eq/m3/MPa. Par conséquent,
nous voyons en représentant les données de Damineli et al. [76] sur la figure 5.23, que particu-
lierement pour les mélanges LC3-6 et LC3-9, les scores de changement climatique de nos LC3 2K
demeurent réduites. La diminution de la quantité de ciment implique généralement une réduc-
tion au premier ordre de la résistance en compression, puis au second ordre du score de chan-
gement climatique. Cependant, dans notre cas, la baisse de résistance semble compensée par
augmentation de la compacité (LC3-1 < LC3-6 < LC3-9), qui joue donc un rdle clé dans le score
d’éco-efficacité. Par ailleurs, nous voyons que le mélange LC3-1 qui présente un ratio GU/MK/LF
de 55/30/15, comme recommandé dans la littérature, présente un score d’éco-efficacité élevé et
potentiellement un surdosage en ciment GU et métakaolin MK. Encore une fois, cette comparaison
est réalisée entre deux unités fonctionnelles différentes et les résultats de scores de changement
climatique émanent d’hypotheses hétérogenes. Néanmoins, cela permet de mettre en perspective
le potentiel des LC3 2K pour I'impression 3D bas-carbone.
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Figure 5.23| Représentation des scores de changement climatique de nombreuses formulations brési-
liennes et internationales de béton conventionnel : Positionnement des mortiers d’impression
3D LC3 testés dans ce chapitre (adapté de [76])

Dans un deuxiéme temps, et pour aller plus loin, les essais de résistance en compression pour
tous les points noirs de la figure 5.14 ont été réalisés en respectant les proportions suggérées par
notre implémentation du CIPM. Nous rappelons que la quantité d’eau calculée par le CIPM corres-
pond théoriquement a la teneur minimale pour remplir les pores macroscopiques des constituants
du mélange, en tenant compte de l'absorption des matériaux. Cette définition implique que l’éta-
lement soit plus ou moins constant peu importe les dosages en matiéres solides considérées. Dans
la réalité, plusieurs dosages en eau peuvent étre surévalués ou sous-évalués, impliquant alors des
étalements différents de 20 &= 2 cm. Ce phénomeéne peut étredd a:

—  Un effet d’échelle entre les mesures de compacité sur poudres (volume =225 cm?) et le ma-
laxage de mélanges LC3 (volume =850 cm?3).

— Uneinteraction d’empilement entre les matériaux solides, qui ne peut étre capturée par des
mesures de compacité sur les poudres ou granulats seuls.

—  La méthode de mesure du taux de saturation des poudres en SP, qui doit également étre
mesurée sur plusieurs matériaux en méme temps, pour prendre en compte les interactions
entre les particules de GU, MK et LF.

Néanmoins, nous décidons dans un premier temps de réaliser les tests de résistances en com-
pression a 28] (Rc28) a étalement variable, en prenant strictement en compte les proportions du
CIPM. Les essais sur les mélanges LC3-11 a LC3-27 du tableau 5.6, correspondant aux points noirs
de la figure 5.14, sont présentés dans le tableau 5.8.
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Mélange GU (vol%) MK (vol%) LF (vol%) Etalement  Rc28 (MPa) o Rc28

(cm) (MPa)
LC3-11 100 0 0 20 90 9.2
LC3-12 78 0 23 19 88 5.0
LC3-13 55 0 45 21 85 2.4
LC3-14 33 0 68 19 56 13
LC3-15 10 0 90 23 11 0.1
LC3-16 80 20 0 14 100 1.6
LC3-17 63 20 18 14 97 2.5
LC3-18 45 20 35 19 83 2.2
LC3-19 28 20 53 12 71 4.9
LC3-20 10 20 70 26 29 0.4
LC3-21 60 40 0 15 85 125
LC3-22 43 40 17 13 66 14.5
LC3-23 27 40 33 24 54 8.2
LC3-24 10 40 50 11 25 1.6
LC3-25 40 60 0 10 64 4.9
LC3-26 25 60 15 10 56 0.5
LC3-27 10 60 30 10 22 0.2

TABLE 5.8| Résultats des mesures d’étalement et résistances en compression (Rc28) sur mortiers. Les mé-
langes LC3-11 a LC3-27 représentent les points noirs sur la figure 5.14.

Ces résultats de résistances en compression nous permettent de calculer les scores d’éco-
efficacité de chaque mélange, reportés dans le tableau 5.9, grace a I'équation suivante :

i — PRG00
~ Re28

Ou ci est le score d’éco-efficacité (kg CO,-eq/m3/MPa), PRG1q le potentiel de réchauffement

513

global a 100 ans (kg CO,-eq/m?), et Rc28 la résistance en compression a 28 jours (MPa).

On peut ainsi tracer sur le méme diagramme ternaire de l’espace de conception du liant LC3
que précédemment (pour des mélanges contenant 50 vol% de sable), les scores d’éco-efficacité
en fonction des proportions de GU, LF et MK. Sur la figure 5.24, |a taille des bulles représente la ré-
sistance mesurée pour le mélange, tandis que les lignes de contour correspondent au score d’éco-
efficacité (I'objectif étant de le minimiser).
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Mélange Eco-efficacité ci (kg CO,-eq/m3/MPa)

LC3-11 11.2
LC3-12 9.1
LC3-13 7.0
LC3-14 6.9
LC3-15 14.0
LC3-16 9.2
LC3-17 7.9
LC3-18 7.4
LC3-19 6.2
LC3-20 9.4
LC3-21 9.9
LC3-22 10.5
LC3-23 10.1
LC3-24 15.8
LC3-25 11.7
LC3-26 11.2
LC3-27 22.5

TABLE 5.9 Résultats d’éco-efficacité (ci) pour la cartographie de l'espace de conception de mélanges a 50
vol% de sable. Les mélanges LC3-11 a LC3-27 représentent les points noirs sur la figure 5.14.

Sur cette figure, nous pouvons effectuer plusieurs constats :

—  Les plus hautes résistances ne présentent pas les scores d’éco-efficacité les plus bas.

—  Les mélanges présentant les quantités de ciment GU les plus hautes (proches de 100%) ne
possedent pas les résistances les plus importantes.

—  Comme reporté dans la littérature [282, 292], le dosage de 20 a 30% en volume de MK dans
le liant semble étre optimal pour la résistance en compression. L'ajout de LF est également
recommandé, étant donné que le mélange LC3-16, dont le liant est constitué de 80% de GU
et 20% de MK, présente une résistance similaire au mélange LC3-1, qui contient seulement
55 vol% de GU dans le liant.

—  Le score d’éco-efficacité semble diminuer au-dela de 20 vol% de MK dans le liant, et au-dela
de 50 vol% de LF dans le liant. Finalement, la zone d’éco-efficacité minimale est située autour
du ratio GU/MK/LF =30/20/50 vol%.

Les dosages pour ce ratio optimal, valable pour un volume de sable de 50%, peuvent étre
calculés facilement via l'algorithme du CIPM. Ces résultats sont a considérer avec précaution,
étant donné que les étalements des mélanges ne sont pas constants (unités fonctionnelles
différentes). Cependant, la méme approche (cartographie des dosages du liant) a été appliquée
a UETS a des mélanges quaternaires comportant de la fumée de silice et un sable différent, en
mettant en ceuvre une méthode de sursaturation en SP. Cette derniére consiste a aller au-dela
du taux de saturation limite déterminé par les essais de saturation (5.4.1.2), afin d’uniformiser les
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Figure 5.24| Représentation des scores d’éco-efficacité de I'espace de conception d’un mortier LC3 conte-
nant 50 vol% de sable. Les lignes de contour représentent une interpolation des scores ci
(équation 5.13), pour les mortiers LC3-1, LC3-6, LC3-9 et LC3-11 a LC3-27. Les bulles indiquent
les résistances en compression mesurées en MPa.

étalements pour tous les mélanges, et ainsi comparer les résistances en compression. Bien que
les constituants du mélange ne soient pas identiques, les mémes tendances d’éco-efficacité sont

retrouvées.

Par la suite, cette méthode de sursaturation pourra étre appliquée aux mélanges LC3 de cette
étude, afin de confirmer nos constats. Une fois 'optimum d’éco-efficacité identifié, les dosages du
ratio correspondant sont déterminés avec l'algorithme du CIPM.

Nous avons montré avec ces résultats de caractérisation, que les ratios recommandés par la
littérature (section 2.4.3) amenent d’excellentes valeurs de résistance en compression. Toutefois,
lorsque 'impact carbone est pris en compte, les mélanges comportant moins de 30 vol% de ciment
dans le liant sont avantageux. Etant donné que ces mortiers affichent des résistances de 50 a 70
MPa, compatibles avec la plupart des applications, cette étude implique une réflexion a l’échelle
de l’industrie. Une analyse fine de 'empilement granulaire, couplée a une mesure de la réactivité
des ajouts cimentaires (MK, LF) est nécessaire pour optimiser les quantités de matieres réactives
impactantes (GU, MK), et générer le bon matériau pour la bonne application.
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DEMONSTRATION D’IMPRESSION ET COMPLEMENT DE CARACTERISATION

Afin de démontrer imprimabilité de matériaux LC3 formulés de cette maniere pour des sys-
temes 2K, le mélange LC3-1 est soumis a uneimpression 3D via le systéeme d’extrusion XtreeE opéra-
tionnel a PETS en ao(it 2024. Les photos de 'impression pour une structure arbitraire sont présen-
tés sur la figure 5.25. Le matériau est pompé, extrudé et empilé sans probleme majeur. Le cordon
présente un effet sharkskin, avec des fissures apparentes, mais cela n’est pas attribué a la présence
de MK, étantdonné que ce probleme apparait également pour des mélanges sans MK. Ce probleme
esthétique semble plut6t provenir de la minimisation du ratio eau/liant, couplée a une difficulté a
disperser 'accélérateur de maniére homogene. De ce test, nous tirons néanmoins plusieurs ensei-
gnements:

—  Lasaturation en superplastifiant des poudres a un effet retardateur sur la prise flash du mor-
tier, qui a été observée dans le chapitre précédent 4. Le temps ouvert du mortier LC3-1, qui
contient une quantité importante de MK (30 m% du liant), est d’environ une heure, ce qui
convient au procédé d’impression 2K par gachées.

—  Laprésence de MK ne perturbe pas le pompage ni la déposition du matériau.

—  Laprésence de MK ne perturbe pas non plus l'accélération du mortier par des sels d’alumi-

nium.

Figure 5.25| Impression 3D du mélange LC3-1

Dans le futur, plusieurs matériaux LC3 dont I’éco-efficacité est optimisée seront imprimés afin
de généraliser ces affirmations a un domaine exhaustif de ratios LC3.

Enfin, dans lobjectif de compléter la caractérisation de nos mortiers LC3, une méthode de me-
sure du taux de structuration apres accélération est nécessaire. Nous avons vu dans le chapitre
4 que l'essai de cisaillement direct permet de mesurer des seuils de cisaillement importants. Ce-
pendant, la mise en place du protocole nécessite que le matériau soit relativement fluide sous
contraintes (7 < 1500 Pa) pendant les 15 premiéres minutes apres homogénéisation avec l'accé-
lérateur, ce qui n’est pas le cas pour les matériaux 2K de cette étude (Athiz =~ 25-100 Pa/s). Une
nouvelle méthode développée au laboratoire Navier est la mesure discréte d’un cisaillement pur
rotatif via un scissométre de poche, couramment utilisé dans le domaine géotechnique [34, 334].
Le protocole détaillé est disponible dans [24], dérivé de [74], nous le résumons ici :
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—  Aprésle malaxage (avec ou sans accélérateur), le mortier est placé dans un contenant adapté,
d’une profondeur d’au moins 30 mm, puis aplani a la main ou avec une spatule (via des se-
cousses).

—  Des inserts sont placés immédiatement dans le mortier, afin de faciliter la mise en place du
scissometre par la suite.

—  Aprés un temps donné, le scissométre est inséré dans I'empreinte laissé par l'insert et une
rotation (environ 3 rpm) est appliquée sur le mortier. Lessai doit étre limité a 5 - 10 secondes.

—  Lorsque le matériau cede (écoulement si fluide visco-plastique vs rupture fragile si solide
granulaire), le couple exercé est lu sur les graduations du scissométre.

—  Le mortier entre les palettes est nettoyé et I'essai est répété au minimum 3 fois pour assurer
la répétabilité.

Les mélanges testés dans ce travail préliminaire ont pour objectif de valider ou non l'utilisation
de ce test pour la suite des expériences. Ainsi, nous testons plusieurs mélanges 1K du chapitre 4,
dont les résultats de cisaillement direct sont disponibles. Ainsi, trois mesures au scissométre sont
effectuées 30 min aprés le malaxage, puis encore 30 min apres, afin de comparer les résultats de
taux de structuration a ceux du chapitre 4.

Nous disposons du scissometre de poche Humboldt H-4212MH https://www.humboldtmfg.
com/pocket-shear-vane-metal.html, conforme a la norme ASTM D8121/D8121M [74]. Nous utili-
sons dans cette étude préliminaire la géométrie sensible, dont le diamétre D est de 48 mm et la
hauteur des palettes H de 5.2 mm. Une représentation de I’échantillon de mortier, ainsi que du
scissomeétre sur la figure 5.26 illustre le dispositif du protocole et 'équation 5.14 permet de retrou-
ver le seuil de cisaillement, avec T, le couple critique mesuré lorsque le matériau céde, et 7, le

D
_T T’” <1+ > 5.14

seuil de cisaillement.

30 min % — f
\ N g . ’v“ J’

25mm . i 60 min

Figure 5.26| Photo de ’échantillon de mortier durant l’essai, schéma du scissométre de poche
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Ainsi, les résultats de seuils de cisaillement pour 6 mélanges de mortiers quaternaires sont
représentés sur la figure 5.27. Les différences de seuils entre les deux essais sont importantes pour
le test a 30 min aprés malaxage (4000 - 8000 Pa) et sont relativement réduites pour les mesures a
60 min (10000 - 16000 Pa). Deux explications sont possibles pour ces différences. Premierement,
pour des faibles seuils de cisaillement, le frottement entre les parties inférieure et supérieure
de la boite de cisaillement a une importance accrue, pouvant entrainer une surévaluation de
la mesure de seuil. Deuxiemement, le scissométre peut étre davantage adapté aux matériaux
présentant un critere de rupture de Mohr-Coulomb (ruine fragile). En effet, dans ces gammes de
faible seuil, la sensibilité de 'outil (méme avec la géométrie sensible), ainsi que linsertion du
scissométre peuvent provoquer une sous-estimation du seuil de cisaillement. Une géométrie plus
large pourrait permettre de limiter la dispersion pour des gammes de seuils plus faibles (< 8000
Pa), mais impliquerait des échantillons de diameétres supérieurs (volume de matériau important)
et reste limité par le poids que peut supporter le mortier peu consolidé. Aussi, les mesures de
cisaillement direct reflétent davantage ’hypothése de linéarité du taux de structuration dans la

période dormante, émise dans le chapitre 4, et globalement vérifiée.

Cela étant dit, dans une perspective d’utiliser la méthode du scissometre pour des matériaux
2K, cette constatation est rassurante, dans l'optique ou les seuils de cisaillement dépassent ra-
pidement les 10 kPa au repos (5 min aprées le malaxage pour un Athixz = 25 Pa/s). Des essais
supplémentaires seront réalisés sur matériau LC3 accéléré, en laboratoire (ex-situ) et lors d’une
impression (in-situ).

La caractérisation du seuil de cisaillement initial par la méthode du slugs test [90], puis de [’évo-
lution du seuil de cisaillement par la méthode du scissométre de poche permet de quantifier ap-
proximativement les chances de ruine plastique. Des méthodes de mesure du module élastique
ainsi que des simulations pourront étre réalisées pour compléter la caractérisation.
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Mesures 30 min aprés malaxage (~6000 Pa)
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Figure 5.27| Seuils de cisaillement mesurés via l’essai de cisaillement direct (description dans la section
4.4.1.2) vs seuils de cisaillement mesurés via le scissomeétre de poche

CONCLUSION

De Bono et al. [20] ont démontré que dans le cadre de la formulation de mortiers binaires
(ciment, filler calcaire), la maximisation de la compacité permet d’optimiser a la fois les proprié-
tés d’imprimabilité, et ’éco-efficacité. Toutefois, pour des ciments ternaires (LC3), ou contenant
d’autres ajouts cimentaires réactifs, la recherche de 'optimum d’éco-efficacité n’implique pas sys-
tématiquement la maximisation de la compacité. Une approche critique prenant en compte la
faible compacité du métakaolin était donc nécessaire pour évaluer le réel potentiel des LC3 pour
’impression 3D 2K. Dans ce chapitre, la premiére partie a été consacrée a la caractérisation des
matieres premiéres (granulométrie, compacité, saturation en SP), et a la calibration des indices de
serrage du modele CIPM. Les deux principales contributions pour cette partie, qui nous permettent
d’obtenir de trés bonnes prédictions de compacité, sont les suivantes.

—  Nous proposons un essai de mesure de la compacité par voie humide, entierement automa-
tisé, rapide et nécessitant relativement peu de volume de matériau. Cet essai est déclinable
pour des poudres et des mortiers et nécessite peu d’équipement ou de traitement des don-
nées.

—  Enanalysant les données de compacités expérimentales sur poudres et sur mortiers, nous
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proposons une démarche de calibration rapide des indices de serrage du modele CIPM uti-
lisés pour calculer les compacités virtuelles (K gee, Ky, €t Kpniz). En particulier, Uindice de
serrage lié a l'essai de demande en eau sur mortier K ;.. est simplement calibré en fonction
des résultats expérimentaux et dépend de l'indice de serrage de l’essai de demande en eau

sur les poudres K jee.

Finalement comme l'ont rapporté plusieurs auteurs (section 5.2.1), Uintégration du MK dans le
modele d’empilement compressible semble possible. La présente étude démontre que le modele
CIPM est capable de prédire précisément (R? = 0.96) des compacités réelles a I’échelle du mor-
tier, pour des ratios de GU/MK/LF tres différents. En fonction de ces prédictions de compacité,
nous avons réalisé plusieurs mélanges afin de déterminer une tendance d’éco-efficacité optimale
dans la constitution des ratios LC3. Premierement, les résultats indiquent que "augmentation de
la compacité est un élément clé pour maximiser la valeur d’éco-efficacité, si bien que des mor-
tiers 2K imprimables (avec valeur d’étalement au minicone adéquate) présentent des résistances
en compression de 30 MPa aprés 28 jours de cure pour un score d’éco-efficacité de seulement 5 kg
C0,-eq/m3/MPa. Deuxiémement, une zone de formulation optimale a été identifiée (GU/MK/LF =
30/20/50 vol%) pour des mortiers de 50 a 70 MPa, s’écartant des ratios recommandés par la littéra-
ture (GU/MK/LF = 55/30/15 vol%), et diminuant ainsi considérablement les volumes de GU et MK,
principaux contributeurs au potentiel de réchauffement global.
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CHAPITRE 6

Le béton est omniprésent dans l’environnement bati. Toutefois, les matériaux cimentaires
affichent encore de nos jours des dispersions extrémement importantes pour une classe de
résistance donnée, que ce soit en fonction de la teneur en ciment, ou du score de changement
climatique [358]. Cela est également le cas dans le domaine de 'impression 3D, comme illustré
dans le chapitre 2, le phénomeéne étant accentué par les contraintes rhéologiques importantes
au tres jeune age imposées par les systémes d’extrusion. Pourtant, le stade de formulation du
mortier reste I’étape du cycle de vie d’une structure, pour laquelle la transition vers des pratiques
bas-carbone peut se mettre en place, a ’échelle, le plus rapidement. Pour cela, des méthodolo-
gies de formulation privilégiant des matieres premieres locales, ainsi que des équipements de
caractérisation / extrusion variés, sont nécessaires. Le travail original de cette these consiste a
combiner le potentiel de réduction des émissions de gaz a effet de serre de liants ternaires et
quaternaires (contenant de l'argile calcinée et du filler calcaire), avec les approches d’optimisation
prometteuses identifiées dans le chapitre 3.

Dans un premier temps, nous avons décrit dans le chapitre 1 le procédé d’impression 3D et
identifié les problématiques majeures liées a la formulation de matériaux cimentaires adaptés a
une perspective bas-carbone. Puis, nous avons détaillé dans le chapitre 2 les contraintes rhéo-
logiques pour un mortier destiné a 'impression 3D, et répertorié les leviers de formulation dis-
ponibles dans la littérature. En particulier, un catalogue exhaustif des liants alternatifs au ciment
Portland, ainsi que des solutions de substitution significatives de clinker nous a permis d’identifier
le limestone calcined clay cement (LC3), comme matériau adapté a 'impression 3D a faible impact
environnemental. Finalement, une revue des méthodologies de formulation pour des mélanges
non-standards (chapitre 3) nous permet de converger vers deux approches de formulation, orien-
tée données d’une part [290], et basée sur le modeéle physique de De Larrard [166] d’autre part.

Ainsi, nous avons construit un modeéle d’analyse de cycle de vie paramétrable pour l’étude
de mortiers ternaires et quaternaires, au Québec et en France. En utilisant la librairie python
open-source Brightway2 et la base de données Ecoinvent, chaque flux a été contextualisé,
avec un accent sur les mix énergétiques et les conditions de transport. Appliqué a un mortier
imprimable 1K, la comparaison avec un mortier de ciment Portland et I'analyse de sensibilité
de la section 4.5 révéle les contributions originales suivantes : 1) un liant a base de LC3 pré-
sente un potentiel important pour la réduction de 'impact carbone de matériaux 1K, 2) les
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transferts d’impacts liés a largile calcinée sont restreints, 3) les hypothéses de modélisation,
notamment les conditions de transport et de mix énergétiques, influent significativement sur
les résultats. Ces résultats d’évaluation environnementale pour un liant quaternaire imprimable

font Pobjet d’une premiere publication dans le journal Sustainable Materials and Technologies -

Dans un deuxieme temps, nous proposons dans le chapitre 4, une méthodologie de formula-
tion pour un nombre important de variables indépendantes et dépendantes. Cette méthodologie
repose sur les capacités de prédiction de réseaux de neurones artificiels pour les propriétés rhéo-
logiques et mécaniques de mortiers 1K. Une approche d’optimisation stochastique multi-objectifs
est appliquée pour sélectionner des mélanges imprimables qui maximisent 'éco-efficacité. Le
tout est intégré dans une boucle d’apprentissage actif (réentrainement des réseaux de neurones
en fonction de la validation expérimentale), qui permet de converger rapidement vers des
mélanges 1K imprimables a faible impact carbone. Ainsi, a partir d’'un mélange de référence
imprimable, nous avons pu déterminer d’autres mortiers a différentes gammes de résistance en
compression, mais présentant les mémes qualités d’imprimabilité. En outre, ces mélanges sont
proches d’optima locaux, notamment en termes de scores de changement climatique. Finale-
ment, ce type de mortier quaternaire, et plus spécifiquement la présence d’argile calcinée, permet
de réduire significativement la teneur en ciment, tout en garantissant des taux de structuration
adaptés a I'impression 3D. Ce travail fait 'objet d’une publication dans le journal Cement and
Concrete Composites -

Enfin, aprés linstallation d’un systéme d’extrusion XtreeE a I'ETS, nous avons exploré dans
le chapitre 5, les possibilités d’optimisation de mortiers LC3 pour I'impression 3D 2K. En carac-
térisant précisément les compacités expérimentales des matiéres premiéres disponibles grace
a un essai de demande en eau automatisé, nous avons confirmé la capacité de prédiction de
la compacité de mortiers granulaires polydisperses par le modéle d’empilement compressible.
Notamment, nous avons validé la possibilité de prise en compte de largile calcinée grace a
des mesures de compacités expérimentales sur mortiers. En explorant un large domaine de
formulation via ce modeéle de calcul de compacité, nous montrons dans un premier temps que
l’association de la technologie 2K avec des LC3 compacts génere des scores d’éco-efficacité
remarquables. Des résultats complémentaires permettront de développer une analyse critique
concernant la détermination d’une composition optimale pour une application donnée. Une
publication est en cours de rédaction concernant les résultats de ce chapitre.

Nous rappelons également les notions centrales et transverses qui structurent le manuscrit,
c’est-a-dire 'importance de l’argile calcinée pour la transition des mortiers d’impression 3D, la
pertinence des méthodologies d’optimisation, ainsi qu’'une comparaison entre les potentiels en-
vironnementaux des matériaux 1K et 2K.
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INTERET DE L’ARGILE CALCINEE

Depuis plusieurs années, un intérét croissant pour l'inclusion d’ajouts cimentaires dans les
liants s’explique par des enjeux économiques et écologiques. Parmi les candidats pour complé-
menter les volumes de laitier, cendres volantes et fumée de silice, l'argile calcinée reste le plus
prometteur [297]. Cependant, malgré tous les bénéfices évoqués du point de vue mécanique et
environnemental, trois constatations ressortent du chapitre 2. Premierement, la grande majorité
des études se concentrent sur un ratio fixe (argile calcinée / filler calcaire) de (2 / 1), en dépit du
fait que toutes les matiéres premieres locales different en composition, réactivité, distribution
granulométrique et morphologie. Deuxiemement, un des défis récurrents pour lintégration
d’argile calcinée est sa forte demande en eau et superplastifiant, en particulier pour les taux de
substitution importants. Troisiémement, leur impact environnemental est encore relativement
peu documenté dans le contexte des mortiers d’impression 3D. Cette thése aborde ces trois
éléments du point de vue de la formulation.

Ainsi, le potentiel des LC3 pour 'impression 3D de mortiers bas-carbone est confirmé par les
contributions de cette thése. Dans un premier temps, la réalisation d’un modéle d’analyse de cycle
de vie contextualisé au Québec et en France a permis de quantifier les émissions de gaz a effet de
serre de matériaux ternaires et quaternaires formulés a 'ETS et au laboratoire Navier. Dans le cadre
de l'optimisation multi-objectifs de mortiers 1K, sans accélération, 'ajout d’argile calcinée (et de
filler calcaire) permet a la fois de maitriser la rhéologie du matériau a I’état frais (augmentation
du seuil d’écoulement contrairement au filler calcaire), de controler le taux de structuration Athix
du mortier au trés jeune age (de 1.8 a 4.5 Pa/s, également fonction du ratio eau/MK), mais égale-
ment d’amplifier ’éco-efficacité du mélange en contribuant a la microstructure durcie / diminuant
son impact carbone. Dans le contexte de son intégration dans le modéle CIPM pour l'optimisation
de mortiers 2K, avec accélération, nous avons montré que la prise en compte de l'argile calcinée
est possible et aboutit a des mortiers extrémement éco-efficaces (30 MPa pour 5 m% de ciment).
La figure 6.1 expose lefficacité en termes de résistance en compression apportée par unité de vo-
lume de ciment de différents bétons et mortiers de la littérature, et la compare a celle des mor-
tiers optimisés dans cette thése. Ainsi, comparé aux bétons conventionnels (en gris [76]), dont les
contraintes de mise en place sont moindres, et aux mortiers d’impression 3D de la littérature a
base de ciment Portland seulement (en rouge, collectés dans la section 2.3), les mortiers de cette
étude présentent une efficacité améliorée, de l'ordre de 3 a 6 kg.m3.MPal, pour des résistances
en compression de 20 a 70 MPa (LC3-9, LC3-19 dans le tableau 5.6). La présence d’un constituant
pouzzolanique est a prendre en compte dans l'interprétation de ces résultats, toutefois, les va-
leurs d’efficacité atteintes sont trés encourageantes, surtout dans la perspective de massification
de lemploi d’argile calcinée, réduisant ainsi son impact.
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Figure 6.1| Efficacité du ciment dans des bétons conventionnels (en gris [76]), des mortiers d’impression
3D de la littérature a base de ciment portland (OPC 3D en rouge, section 2.3), et les mortiers de
notre étude (1K en vert, 2K en bleu)

COMPARAISON ENTRE DEUX METHODES DE FORMULATION

Dans le chapitre 3, nous constatons qu’aucun consensus n’existe sur la méthodologie de
formulation idéale, que ce soit pour des matériaux 1K ou 2K, et des systemes de malaxage par
gachées ou continu. Néanmoins, deux paradigmes émergent de ce chapitre quant a la définition
de modeéles d’interactions entre les constituants d’un mélange et ses réponses macroscopiques :
1) La modélisation semi-empirique des interactions physiques et chimiques, et 2) Lanalyse
prédictive d’interactions a travers des approches orientées données. Nous avons exploré ces deux
visions pour l'optimisation de matériaux d’impression 3D ternaire et quaternaire en maintenant la
diminution du score de changement climatique comme fil conducteur. Finalement, il est possible

d’exprimer des recommandations pour 'optimisation de matériaux cimentaires.

Lorsque l'objectif est de formuler un mortier d’impression 3D capable de supporter un taux
d’élévation raisonnable (> 1 m/h), tout en garantissant des propriétés d’écoulement (pompabilité
et extrusion) et de résistance satisfaisantes, la méthodologie de formulation optimale dépend
du procédé et du matériau. Pour un matériau 1K, lorsqu’un taux de structuration important est
visé (application privilégiée dans cette these), la stratégie de malaxage adaptée est le systeme
de malaxage-pompage continu. Dans ce cas-la, l'optimisation de la compacité permettrait
d’augmenter ’éco-efficacité, mais ne prend pas en compte les propriétés d’écoulement, particu-
lierement essentielles a limprimabilité 1K (section 2.2.2). Ainsi, comme nous l'avons montré dans

le chapitre 4, une approche usant d’apprentissage machine, que ce soit de simples régressions,
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ou des modeéles plus complexes, est pertinente pour orienter la démarche de formulation. Au
contraire, pour un matériau 2K, plusieurs contraintes liées a 'imprimabilité (taux de structuration,
seuil d’écoulement statique a la déposition) sortent du périmetre des objectifs car assurées par
l'accélération. La méthodologie de formulation optimale est donc celle qui axe ses efforts sur
I’éco-efficacité. Que ce soit pour un systéme de malaxage par gachées ou continu, cela consiste a
maximiser la densité du matériau, tout en minimisant sa teneur en eau. Dans ce cas-la, méme si
des méthodes d’apprentissage machine peuvent s’avérer utiles, le calcul direct de la compacité
permet de converger plus rapidement vers des optima.

Néanmoins, nous rappelons que l'objectif d’application de notre étude est restreint a la ré-
sistance en compression et le score de changement climatique. L'approche d’optimisation du cha-
pitre 5 est particuliérement adapté a cette perspective, cependant, elle n’agit pas de maniére aussi
explicite sur d’autres objectifs potentiels tels que la résistance au gel/dégel ou 'adhésion entre
couches imprimées. Au contraire, 'lapproche du chapitre 4 permet de prendre en compte n’im-
porte quel objectif.

POTENTIEL D’ECO-EFFICACITE 1K VS 2K

Finalement, l’éco-efficacité maximale constatée de mélanges 2K (27 MPa, 4.8 kg CO,-
eq/m3/MPa) est bien inférieure a celle de mélanges 1K (40 MPa, 7.0 kg CO,-eq/m3/MPa). Cela
s’explique par un facteur clé : notre matériau 2K est saturé en superplastifiant et la quantité
d’eau minimale dans le mélange est directement calculée par le modéle CIPM (1 - compacité).
Cela permet donc de minimiser efficacement I'eau du mélange. Dans le cas des mélanges 1K, les
quantités d’eau et superplastifiant sont ajustées par l'algorithme génétique de facon a garantir un
compromis entre pompabilité et extrudabilité. Nous soulignons néanmoins qu’en 'absence de ces
contraintes rhéologiques, la valeur d’éco-efficacité des mélanges quaternaires 1K pourrait tout a
fait atteindre celle des mortiers LC3 2K, en usant de 'approche d’optimisation multi-objectifs du
chapitre 4. Cela étant dit, nous avons montré dans ce manuscrit que la technologie d’extrusion
2K, combinée a l'utilisation d’un liant ternaire tel que le LC3, permet de proposer des mortiers
imprimables a trés faible impact carbone.

La figure 6.2 représente les valeurs d’efficacité environnementale ci (équation 5.13) pour des
bétons conventionnels de la littérature (en gris [76]), pour des mortiers LC3 d’impression 3D de la
littérature (tableau 4.27), ainsi que pour les mortiers ternaires et quaternaires de cette these (1K en
vert, 2K en bleu). Le positionnement de nos mortiers démontre la nécessité d’optimiser les propor-
tions des mélanges LC3 destinés a 'impression 3D, au-dela de leur simple imprimabilité. En effet,
les mortiers de notre étude (1K ou 2K) affichent des valeurs de potentiel de réchauffement global
a 100 ans en moyenne 46% inférieures a celles des mortiers LC3 imprimables de la littérature, pour
une méme gamme de résistance en compression.
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Littérature LC3 3D

Figure 6.2| Efficacité environnementale de bétons conventionnels (en gris [76]), des mortiers d’impression
3D de la littérature a base de LC3 (LC3 3D en rouge, tableau 4.27), et les mortiers de notre étude
(1K envert, 2K en bleu)

REDUCTION DES IMPACTS ENVIRONNEMENTAUX

Nous avons établi dans la section 4.5, que la catégorie d’impact du changement climatique
était responsable a 50-70% des dommages a la santé humaine pour nos matériaux 1K quaternaire.
En se concentrant ainsi sur ’empreinte carbone, les deux méthodologies proposées donnent
lieu & des mélanges a faibles scores de changement climatique (128 a 280 kg CO,-eq/m3 pour
27 a 40 MPa), et a faibles scores d’éco-efficacité (4.8 a 7.0 kg CO,-eq/m3/MPa), comparé a la
littérature scientifique. Si 'on compare aux bétons conventionnels prét a 'emploi, pour lesquels
les contraintes de formulation sont moindres, les émissions de GES sont chiffrées entre 216
et 340 kg CO,-eq/m® de la Suisse aux Etats-Unis [358] pour des résistances en compression
caractéristiques entre 20 et 30 MPa. Il est important de noter que les méthodes de calcul d’impact
different grandement d’étude en étude. Néanmoins, nous constatons que, malgré le volume de
pate cimentaire élevé dans nos mélanges imprimables (50 vol%), par rapport aux bétons conven-
tionnels compacts (20 - 30 vol%), les scores de changement climatique sont significativement
moindres. Ainsi, tel que souligné dans le chapitre 2, de nombreux auteurs [125, , 358] insistent
sur les deux pistes majeures qui permettront de rapidement et durablement diminuer les impacts
environnementaux des bétons et mortiers (y compris imprimables) : la réduction de la teneur
en clinker dans le liant et la baisse du volume de liant dans le mortier. Finalement, nous avons
montré que le liant LC3 représente une solution pour la premiére piste, notamment quand il est
combiné a une stratégie de formulation efficace.
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Nous insistons sur le fait que 'impact carbone par unité de masse d’argile calcinée dans notre
étude est considérablement supérieur a d’autres études de la littérature (voir section 5.7.1), en
raison des conditions de production dans la province du Saskatchewan (SK, CA), ainsi que de son
transport a Montréal (QC, CA). En considérant des conditions d’approvisionnement plus favorables
(locale, calcination flash, mix énergétique renouvelable), le mélange LC3-9 pourrait par exemple
émettre moins de 100 kg CO,-eq/m? pour une résistance en compression de 27 MPa. Ainsi, avec
les efforts de promotion du liant LC3 pour les bétons conventionnels, et maintenant les mortiers
d’impression 3D, la démocratisation de son usage pourrait entrainer un meilleur maillage d’exploi-

tations d’argile calcinée, et donc une baisse de son impact environnemental.
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Les réflexions que ce manuscrit introduit au niveau de la formulation doivent nécessairement
étre couplées a des analyses au niveau de la structure, puis de l'usage, afin de justifier, au cas par
cas, la pertinence de 'impression 3D. Dans optique de progresser davantage vers une construc-
tion décarbonée, nous proposons plusieurs perspectives qui améliorent ou complémentent
nécessairement les travaux de cette thése. Dans ce chapitre, nous proposons plusieurs pistes
de perfectionnement des méthodologies d’optimisation des chapitres 4 et 5. Nous insistons
également sur les besoins de caractérisation de la durabilité des matériaux étudiés, qui est
essentielle pour prendre en compte ’entiéreté du cycle de vie. Enfin nous suggérons quelques
solutions techniques additionnelles pour avancer vers des matériaux encore plus éco-efficaces.

En ce qui concerne la premiere approche d’optimisation multi-objectifs appliquée a un
matériau 1K, les limitations principales sont d’une part la sélection de solutions non-dominées
lors des premiéres itérations dans un espace de recherche inconnu (difficulté de généralisation),
et d’autre part le temps d’attente lié a la cure des échantillons de résistance en compression. Une
piste d’amélioration serait d’utiliser les résultats de résistance en compression de cette thése,
afin de mettre en ceuvre le modele de prédiction de la résistance en compression de Chidiac
et al. [59] (détaillé dans la section 3.1.3) pour des matériaux LC3. Cette démarche permettrait a
la fois d’accélérer significativement la méthodologie d’apprentissage actif du chapitre 4, et de
représenter les résistances en compression sur le diagramme ternaire du chapitre 5.

En ce qui concerne le chapitre 5 qui nous permet de calculer la compacité de mélanges LC3,
une approche complémentaire serait de caractériser la stoechiométrie des réactions chimiques,
notamment entre le métakaolin et la portlandite du clinker, tel que dans [303]. Cette démarche
permettrait de fixer un ratio ciment/métakaolin optimal, puis de maximiser la compacité sur un
diagramme ternaire [poudres réactives GU + MK; filler calcaire; sable]. En effet, la proportion
volumique fixe de 50% de sable dans le mortier est conservatrice, et ne permet pas d’exploiter
pleinement le potentiel d’éco-efficacité des LC3 2K. Finalement, cette approche permettrait de
fixer tous les paramétres de formulation dans l'objectif de maximiser d’une part la contribution
pouzzolanique de l'argile calcinée, et d’autre part la compacité du mélange final.

Finalement, nous raisonnons du point de la formulation pour une unité fonctionnelle donnée.

Cette derniére est restreinte a limprimabilité et la résistance en compression dans cette theése.
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Pourtant, il a été démontré que les matériaux ternaires ou quaternaires contenant de largile
calcinée et du filler calcaire présentent des propriétés de durabilité intéressantes (section 2.4.3).
La prise en compte de ces derniéres dans la définition de 'unité fonctionnelle est essentielle dans
une démarche d’analyse de cycle de vie exhaustive et pourrait mettre en évidence un bénéfice
encore davantage prononcé pour les ciments LC3. Pour cela, le critere d’éco-efficacité utilisé dans
les chapitres 4 et 5 pourrait étre complété avec une valeur de durée de service de la structure, a
'image de [217], adapté a impression 3D.

Le matériau LC3 bénéficie d’'un nombre de publications exponentiel depuis 2018 et s’étend a la
production a I’échelle de 'industrie. Nous avons montré dans cette thése que ce matériau repré-
sente une piste pour diminuer de plus d’un tiers les émissions de gaz a effet de serre de l'impres-
sion 3D 1K et encore plus 2K. Pour aller plus loin, et tendre vers les objectifs de décarbonation de
l’industrie, plusieurs solutions pourraient étre considérées en plus des techniques de formulation
explorées dans ce manuscrit.

—  Le métakaolin utilisé dans les chapitres 4 et 5 est calciné dans un four rotatif dans la
province du Saskatchewan, Canada. Lutilisation de métakaolin davantage local et calciné
flash est un élément facilement envisageable et qui permettrait de réduire considé-
rablement son impact. Notamment, depuis le début de cette thése, un intérét certain
pour les argiles calcinées est affichée du coté industriel. Par exemple, 'entreprise Whi-
temud Resources a investi dans un calcinateur flash qui permet de réduire le temps
cuisson de largile. Aussi, I'entreprise Clayson Ecominéral a récemment obtenu l’auto-
risation de forage pour exploiter le potentiel argileux de la région Saint-Damase dans
la MRC de la Matapédia (QC, CA), sur la base de relevés effectués par 'INRS en 2010

. Cette entreprise envisage de
devenir 'un des principaux producteurs d’argile calcinée d’Amérique du Nord, en exploitant
ce gisement situé a seulement 650 km de Montréal (QC, CA) et a proximité du réseau
ferroviaire, ainsi que d’installations portuaires.

—  L’ajout de portlandite dans les LC3 a faible teneur en clinker favorise la précipitation des hy-
drates (C-A-S-H et carboaluminates) apres 7 jours [303], ce qui augmente la résistance en
compression pour une méme quantité de contenu réactif. Cette piste est a considérer avec
précaution car la fabrication de portlandite émet du CO, (décarbonatation du calcaire et
énergie de cuisson). Néanmoins, cette fabrication nécessite une énergie moins importante
que celle du clinker, le gain de résistance étant donc a comparer aux émissions de GES sup-
plémentaires.

—  Lutilisation de pate de ciment recyclée, recalcinée via des fours a arcs électriques [2 1] consti-
tue une piste sérieuse pour parvenir a décarboner de maniére significative les matériaux ci-
mentaires, incluant 'impression 3D. Cette technologie nouvelle, basée sur des équipements,
procédés et normes existants, combinée a ’emploi de LC3 dont l’argile calcinée est locale,
permettrait de tendre vers la décarbonation de 'impression 3D dans un futur a moyen terme.
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CHAPITRE 7
ANNEXE A : INSTALLATION D’IMPRESSION
3D

7.1 ILLUSTRATION DU MATERIEL DISPONIBLE A L’ETS POUR LA DEFINI-
TION DES CRITERES D’IMPRIMABILITE (CHAPITRE 4)

Figure 7.1| Photo du malaxeur IMER MIX 120+ https://www.imerusa.com/vertical-shaft-mixers.html
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Annexe A : Installation d’impression 3D

a. Modéle CAD de la pompe a cavités progres- b.Schéma de [lintérieur de la
sives pompe

Figure 7.2| Pompe a cavités progressives disponible a VETS [287]

a.Robot ABB IRB 6700 https://new. b. Téte d’extrusion personnalisée
abb.com/products/robotics/robots/ [287]
articulated-robots/irb-6700
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Annexe A : Installation d’impression 3D

a. CAD de latéte d’extrusion:Vueen b. CAD de la téte d’extrusion : Vue
perspective en coupe

Figure 7.4| CAD de la téte d’extrusion [287]
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Annexe A : Installation d’impression 3D

/.7 EQUIPEMENT DU LABORATOIRE NAVIER RELATIF AU CHAPITRE 4

Figure 7.5| Photo en coupe du malaxeur-pompe MAI MULTIMIX 3D https://www.mai.at/3d-printing/
mairmultimix-3d/
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