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RESUME
Les structures de scellement utilisées dans le stockage des déchets radioactifs à grande

profondeur doivent empêcher toute diffusion des radionucléides vers la biosphère. Le principal atout
des pellets est qu’ils constituent un matériau avec une mise en place aisée. Néanmoins, la porosité
des structures est alors plus importante et les pressions de gonflement sont plus faibles que dans les
structures à base de briques compactées. Sachant qu’à grande profondeur les pressions hydrauliques
peuvent atteindre plusieurs MPa, le premier objectif de l’étude a été de montrer que de telles
pressions n’altèrent pas la pression de gonflement. Une étude bibliographique sur l’organisation
structurale des milieux poreux argileux et les différentes contraintes qui y règnent, couplée à des
essais d’injection  sous forte pression d’eau ont permis de valider le concept des contraintes effectives
dans les argiles gonflantes saturées et de montrer ainsi que les pressions hydrauliques ne sont pas
un facteur limitant l’utilisation des pellets.

Différentes méthodes de fabrication des pellets ont alors été analysées. Toutes ont donné des
dimensions de pellets de 20 mm et une densité sèche supérieure à 1,9 g/cm3. Néanmoins, des essais
d’imbibition ont montré qu’utilisées seules la porosité interpellet était trop importante pour que
l’échantillon développe une pression de gonflement. Deux approches ont alors été adoptées pour
diminuer la porosité : (i) mélange discrets de pellets de différentes tailles et (ii) mélange de pellets et
de poudre. Dans le premier cas, des calculs numériques ont montré que, compte tenu de la fabrication
des pellets, il est préférable d’utiliser au moins trois classes de pellets pour obtenir la porosité
souhaitée. Dans le deuxième cas, l’introduction de pellets dans les échantillons apportent une échelle
supplémentaire à la structuration des argiles (feuillet / particule / agrégat / pellet) de telle sorte que les
phénomènes transitoires sont plus marqués dans les mélanges. Néanmoins, quelque soit le milieu
argileux, le fléchissement des contraintes axiale et radiale pendant l’hydratation des échantillons est à
attribuer à la diminution de la résistance simultanée à l’augmentation de la pression de gonflement.
Enfin, à densité sèche homogénéisée égale, les milieux hétérogènes et homogènes présentent des
propriétés hydromécaniques et hydrodynamiques du même ordre de grandeur. C’est pourquoi, nous
suggérons de décrire le comportement des milieux hétérogènes par une modélisation basée sur
l’homogénéisation. Les premières bases d’une telle modélisation ont été posées en étudiant les
propriétés hydrodynamiques du milieu considéré indéformable. Les premiers résultats sont
encourageants mais il est indéniable que la modélisation devra être améliorée en introduisant un
couplage avec la mécanique.

MOTS CLES : pellets, ouvrage de scellement, contraintes effectives, pression de gonflement,
homogénéisation

ABSTRACT
Sealing structure, used in deep radioactive waste disposal, must prevent the radionucleids to

diffuse to the biosphere. The main asset of pellets is their easy put in place. Yet porosity of such
structures is higher and the swelling pressure lower  in the structure performed with compacted blocks.
As at such depth, hydraulic pressure could reach several MPa, the first goal of the study was to
demonstrate that such a pressure doesn’t alter the swelling pressure. A bibliographic study on the
structural organisation of clayey media and stresses occurring in such media, associated to injection
tests with high water pressure, has allowed to validate the effective stress concept in saturated
swelling clays and so to show that hydraulic pressure are not restrictive for using pellets.

Different processes have also been studied to produce pellets : all of them give pellets with
sizes around 20 mm and dry density higher than 1,90 g/cm3.  Nevertheless, soaking test emphasised
that porosity between pellets is to high to get a swelling pressure. Two approaches was then adopted
to decrease this porosity : (i) mixing pellets with different sizes and (ii) mixing pellets with powder. In
the first case, numerical calculation points out that, according to the processes, it would be better to
use at least three different sizes to get the right porosity. In the second case, the introduction of pellets
in the samples brings a new scale in the structural organisation (layer - particle - aggregate – pellet) in
such a way that phenomena are more emphasized in the mixtures. Nevertheless, whatever the
medium is like, the decrease of the axial and radial stresses during hydration is due to the decrease
simultaneously to the increase of the swelling pressure. Finally, at same homogenised dry density
heterogeneous and homogeneous samples have quite the same hydrodynamic and hydromechanical
properties. That’s why, it is suggested to describe heterogeneous media behaviour with modelling
based on homogeneisation. The first basis of such modelling has been laid down by studying
hydrodynamic characteristics of a non deformable medium. First results are encouraging but it’s
undeniable that modelling will have to be improved by introducing hydro-mechanical coupling.

KEY WORDS : pellets, sealing structure, effective stresses, swelling pressure, homogeneisation
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INTRODUCTION GENERALE

Cette étude s’inscrit dans le contexte plus général de la caractérisation chimio-

thermo-hydro-mécanique des argiles gonflantes en vue du stockage des déchets

radioactifs en site profond. Plusieurs mises en forme sont actuellement envisagées,

chacune d’elle correspondant à un ouvrage spécifique :

� Les briques fortement compactées (�d > 1,8 g/cm3), obtenues par compactage de

poudre, formeraient la barrière ouvragée entre les colis de déchets et le site

d’accueil,

� Les milieux granulaires, à base de pellets, constitueraient les scellement de puits

et les scellements en galerie,

� L’argile injectée ou damée servirait essentiellement dans la conception des

remblais.

En tout état de cause, quel que soit leur positionnement, toutes ces structures

devront protéger la biosphère des radionucléides relâchés par les colis, et elles

devront donc, a minima, constituer une barrière hydraulique. Les argiles gonflantes

sont alors particulièrement intéressantes car elles ont une perméabilité à saturation

très faible, une capacité de rétention des radionucléides relativement importante et

un pouvoir d’auto-cicatrisation à l’état saturé du fait de leur pouvoir gonflant.

Cependant, à l’état confiné, ces mêmes argiles peuvent générer de très fortes

pressions de gonflement sur les parois des ouvrages et il est indispensable de

connaître leurs valeurs pour pouvoir dimensionner les ouvrages de confinement. Or,

dans le cas d’une utilisation des argiles en formation géologique profonde, elles

peuvent être soumises à des pressions hydrostatiques supérieures à leur pression

de gonflement et il a donc fallu vérifier que ces pressions hydrostatiques n’altéraient

pas les propriétés de l’argile, notamment sa pression de gonflement. En effet, bien

que la mise en place des milieux granulaires soit plus aisée que la mise en place des

briques, elle entraîne aussi une densité sèche homogénéisée, et donc une pression

de gonflement,  plus faible. Autrement dit, l’utilisation des pellets ne peut être

envisagée que si les structures à base d‘argile ne nécessitent pas des pressions de

gonflement initiales très élevées. Une étude bibliographique a donc été réalisée sur

l’origine des propriétés de gonflement selon le niveau de compactage de l’argile.

Cette étude a été suivie de la validation du concept des contraintes effectives dans



les argiles gonflantes saturées. Par opposition aux milieux granulaires à base de

pellets, nous considèrerons que les échantillons d’argile compactée constituent un

milieu homogène car les dimensions des cellules (quelques cm) sont nettement

supérieures à la taille des agrégats (quelques µm à quelques mm). L’analyse des

milieux homogènes fait donc l’objet du 1er chapitre.

Une fois validée l’utilisation des pellets dans les stockages, nous avons, dans

un 1er temps, recherché quelles méthodes pouvaient être employées pour leur

fabrication. Différentes méthodes ont été étudiées, depuis l’échelle du laboratoire

jusqu’à l’échelle semi-industrielle, donnant des formes diverses. Toutes sont

présentées dans le chapitre 2.

Par la suite, nous nous sommes intéressés au comportement hydromécanique

spécifique des milieux hétérogènes. En effet, à l’état initial désaturé, ces milieux sont

fortement hétérogènes et l’objectif de l’étude est alors de comprendre les différents

processus de saturation et de mise en charge mécanique lors de l’hydratation, afin

de déterminer le degré d’homogénéisation à l’état saturé final. En outre, Marshall et

Dhir (1986) ont montré que, statistiquement, l’arrangement aléatoire de sphères de

même dimension donne une porosité entre les particules de 40%. Puisqu’en outre la

porosité de particules sphériques est plus faible que la porosité de particules non

sphériques, la structure aura toujours une porosité au moins égale à 40% et aura

donc une perméabilité trop importante. Deux voies ont alors été prospectées pour

diminuer cette porosité : (i) mélanger des pellets de différentes tailles ou (ii) mélanger

les pellets avec de la poudre. Le 3ème chapitre est donc consacré à l’optimisation de

la porosité de mélanges discrets de pellets. Deux approches ont été adoptées : (i)

une approche dite linéaire (Sedran et al. 1994a, 1994b, Yu et al., 1987) qui considère

que l’arrangement des pellets dépend essentiellement de la classe dont la fraction

volumique est la plus importante et est compensé par des fonctions d’interaction

entre les classes ; (ii) une approche dite d’empilement (Marshall et Dhir, 1986) qui

considère que l’arrangement du mélange est contrôlé par la classe dont le diamètre

est le plus important. Ces deux approches ont été validées sur des mélanges de

particules sphériques (binaires ou pluri-composants) puis élargies aux mélanges de

particules non sphériques en introduisant un diamètre particulaire équivalent (Yu et

al., 1996).

Enfin le 4ème chapitre concerne l’étude expérimentale du comportement

hydromécanique des milieux hétérogènes, constitués soit d’un mélange discret de



pellets (bouletées ou extrudées) soit d’un mélange pellets-argile. L’objectif des essais

est d’analyser l’évolution de la structure interne des mélanges, initialement

hétérogènes, pendant l’hydratation, pour déterminer l’état final du milieu et comparer

ses propriétés aux propriétés d’un milieu initialement homogène dont la densité

sèche est identique. Pour comprendre cette transformation, différents paramètres ont

été étudiés, tels que la nature minéralogique des deux constituants, la densité sèche

homogénéisée du mélange ou la taille des cellules. La deuxième partie pose les

premières bases pour procéder à une modélisation par homogénéisation. Seule la

partie hydraulique a été formulée et la méthode est basée sur les travaux de Renard

(1997).

Figure I-1 -1 Distribution des argiles dans un stockage de déchets en site profond
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CONCLUSION GENERALE

� Validation du concept des contraintes effectives

L’étude des milieux homogènes a notamment permis de valider le concept des

contraintes effectives dans les argiles gonflantes, autrement dit même lorsque le

milieu est soumis à une pression hydraulique importante, ses propriétés, en

particulier sa pression de gonflement, ne sont pas altérées.

σ’ = σext – P . I

Les contraintes hydrauliques n’imposent donc pas d’avoir une pression de

gonflement initiale élevée, c’est-à-dire une densité sèche initiale élevée. Ainsi, les

contraintes hydrauliques ne représentent pas un obstacle à l’utilisation des pellets.

Par ailleurs, nous avons également pu définir la notion de pression de gonflement,

étant donné que, quelle que soit l’anisotropie du milieu à l’état désaturé, le milieu

saturé est toujours à l’état isotrope.

Par ailleurs, les études bibliographiques ont montré que les propriétés

hydromécaniques et hydrodynamiques des argiles gonflantes dépend

essentiellement de leur ratio Na+ / Ca2+ : plus ce ratio est important, et plus l’affinité

de l’argile pour l’eau est importante. C’est pourquoi une argile sodique a une

pression de gonflement plus élevée et une perméabilité à saturation plus faible

qu’une argile calcique. Néanmoins quelle que soit l’argile, la pression de gonflement

croit exponentiellement avec la densité sèche alors que la perméabilité décroît

suivant une fonction exponentielle.

� Fabrication des pellets

L’étude des pellets a réellement commencé par leur fabrication. Plusieurs méthodes

ont été testées et toutes donnent des pellets de très bonne qualité (�d > 1,9 g/cm3) et

une étude paramétrique systématique des paramètres de fabrication peut

certainement encore améliorer leurs performances. Le choix du procédé sera donc

orienté par la forme des pellets qui sera choisie ainsi que par la rentabilité du

système.



� Mélange discret de pellets

La détermination numérique de la porosité des mélanges discrets de particules

sphériques a donné des résultats proches des résultats expérimentaux, et ce quelle

que soit l’approche utilisée. Toutefois une approche linéaire simule mieux la porosité

d’un mélange binaire alors qu’une approche par empilement simule mieux la porosité

d’un mélange pluri-composant. Par ailleurs, l’utilisation d’un diamètre équivalent,

basé sur le comportement des particules au compactage, proposé par Yu et al.

(1996), pour déterminer la porosité d’un mélange de particules de forme quelconque

donne de très bons résultats. Ainsi, quelque soit la forme des particules, il est

possible d’abaisser la porosité de 40% à 20%, en ne mélangeant que 2 classes de

grains. Toutefois, une telle diminution ne peut avoir lieu que si le rapport de diamètre

équivalent est inférieur à 0,05. Or, les techniques de fabrication donnent des

dimensions minimales de quelques centimètres : (i) le bouletage donnent des

densités sèches intrapellet très faibles lorsque les dimensions sont petites, (ii)

l’agglomération impose une taille minimale des pellets pour qu’elles puissent se

détacher des frettes. Seules le compactage uniaxial et l’extrusion pourrait donner des

petites pellets de bonne qualité. Cette éventualité devra être vérifiée. Supposons que

quelle que soit la technique, la taille minimale est de 2 cm. La 2ème classe de grains

devra alors avoir une taille d’au moins 40cm, ce qui laisse présager des problèmes

de gradient de densité au sein des pellets. Pour éviter ce problème, il est donc

préférable d’utiliser des mélanges pluricomposants.

Néanmoins, des essais de gonflement ont été réalisés sur des échantillons

constitués d’une ou deux classes de pellets pour confirmer ou infirmer le fait que la

diminution de la porosité n’est pas assez importante pour que l’échantillon développe

une pression de gonflement. Le 1er essai a été réalisé avec une seule classe de

pellets bouletées (diamètre 20 mm) alors que le 2ème essai a été réalisé avec deux

classes de pellets extrudées (diamètres 20 et 5mm). La porosité des échantillons

était respectivement de 60% et 55%, correspondant à une porosité interpellet de

45% et 33%. Nous n’avons alors observé aucune pression de gonflement car tout le

pouvoir gonflant de l’argile a été utilisé pour combler les espaces interpellets.



� Mélange pellets - poudre

Tous les essais réalisée avec des mélanges pellets – poudre ont montré qu’à

saturation, quelle que soit l’argile, la pression de gonflement et la perméabilité à

saturation des mélanges sont du même ordre de grandeur que celles des argiles

compactées, dès lors que les densités sèches homogénéisées des deux types

d’échantillon sont égales. Par ailleurs, nous avons montré que les contraintes

radiales et axiales augmentent en plusieurs étapes pendant l’hydratation des

échantillons hétérogènes ou homogènes et que ces différentes étapes sont

probablement dues au fait que l’hydratation des argiles entraîne simultanément deux

phénomènes antagonistes que sont l’augmentation de la pression de gonflement et

la diminution de la résistance. Par ailleurs, rappelons que l’argile a une structure à 3

échelles (feuillet / particule / agrégat) alors que les milieux hétérogènes ont une

structure à 4 échelles (feuillet / particule / agrégat / pellet). Or nous utilisons des

cellules dont les dimensions sont de l’ordre de la taille des pellets et c’est pourquoi

les phénomènes sont plus marqués avec les échantillons hétérogènes qu’avec les

échantillons homogènes. Ainsi, si les cellules étaient de l’ordre de grandeur des

agrégats (c’est à dire quelques millimètres), les profils des argiles compactées

présenteraient des phénomènes beaucoup plus marqués, plus proches des profils

obtenus avec les mélanges. De même, si la taille des pellets devenait négligeable

devant les dimensions des cellules, les profils cinétiques de gonflement ne devraient

plus présenter d’effondrement.
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