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Abstract. Partial or complete crack self-healing in cement
composites can be achieved by using a cementitious binder
containing additives. The purpose of this study was to evaluate
the effect of metahaloysite and calcium sulfoaluminate cement
additives on cracks self-healing in cement composites curing in
water. The results of the study showed that the use of
metahaloysite and CSA cement as cement additives influences
the self-healing of cracks in cement composites matured in
water.

Keywords: self-healing; cement composites; metahaloysite;
calcium sulfoaluminate cement CSA.

elf-healing concrete is a building material in which

cracks heal themselves, extending their durability

[1+ 7], and the introduction of mineral additives [8, 9]

into cement and calcium sulfoaluminate binders
promotes this process [10, 11] by forming hydrated silicates,
aluminates, and calcium aluminate sulphates that fill cracks
[12 + 14].

In scratched elements, we define self-healing as the complete
or partial restoration of material properties, divided into
autogenic and autonomous processes. Autogenic processes are
the natural ability of the composite to self-heal using materials
traditionally used in concrete. Autogenous processes, on the
other hand, involve the use of new substances such as bacteria
or epoxy-filled capsules [1, 2].

The purpose of this study was to evaluate the effect of a
cementitious binder composition containing the addition of
metahaloysite and calcium sulfoaluminate cement on the self-
-growth of cement cracks in cement composites that cure in
water. Steel fibres were also added to ensure the integration of
the samples after crack.

Materials and research methods

A nine-point experimental design was used to determine the
composition of the binder. The binder contained 30, 40, 50%
CSA cement, 10, 15, 20% metahaloysite and Portland cement,
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Streszczenie. Czgsciowe lub catkowite samozarastanie rys
w kompozytach cementowych mozna uzyskac przez zastosowa-
nie spoiwa cementowego zawierajacego dodatki. Celem badan
byta ocena wptywu dodatku metahaloizytu i cementu wapniowo
siarczanoglinianowego do cementu na samozarastanie rys
w kompozytach cementowych dojrzewajacych w wodzie. Wy-
niki przeprowadzonych badan wykazaty, ze zastosowanie meta-
haloizytu oraz cementu CSA jako dodatkow do cementu ma
wplyw na samozarastanie rys.

Stowa kluczowe: samozarastanie; kompozyty cementowe; me-
tahaloizyt; cement wapniowo siarczanoglinianowy CSA.

eton samonaprawiajacy sig¢ jest materiatem bu-

dowlanym, w ktorym zachodzi samozarastanie

rys, przedtuzajac jego trwatos¢ [1 + 7], a wprowa-

dzenie dodatkéw mineralnych [8, 9] do cementu
oraz spoiwa wapniowo siarczanoglinianowego sprzyja temu
procesowi [10, 11], przez tworzenie uwodnionych krzemia-
noéow, glinianow i glinosiarczanéw wapnia wypetiajacych ry-
sy [12 = 14].

W elementach zarysowanych samoleczenie definiujemy ja-
ko catkowite lub czg$ciowe przywrdcenie wlasciwosci mate-
riatu, z podziatem na procesy autogeniczne oraz autonomicz-
ne. Procesy autogeniczne to naturalna zdolno$¢ kompozytu
do samonaprawy przy uzyciu materiatdw tradycyjnie stosowa-
nych w betonie. Natomiast procesy autonomiczne polegaja
na wykorzystaniu nowych substancji, takich jak bakterie czy
kapsutki wypetione zywicami epoksydowymi [1, 2].

Celem badan byta ocena wplyw sktadu spoiwa cemento-
wego zawierajacego dodatek metahaloizytu i cementu wap-
niowo siarczanoglinianowego na samozarastanie rys w kom-
pozytach cementowych, dojrzewajacych w wodzie. Doda-
wano takze wldkna stalowe zapewniajace integracj¢ probek
po wykonaniu rysy.

Materialy i metody badan

Do ustalenia sktadu spoiwa zastosowano dziewigciopunk-
towy plan eksperymentu. Spoiwo zawierato 30, 40, 50% ce-
mentu CSA, 10, 15, 20% metahaloizytu oraz cement port-
landzki, ktory stanowit dopetnienie do 100%. Jako kruszywo
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which made up the restto Table 1. Composition of tested mortars [% by weight]
100%. Standard sand was 1abela 1. Sklad badanych zapraw [% wag.]

zastosowano piasek normo-
wy. Metahaloizyt uzyskano

used as aggregate. Meta- - Mortar 0esig- cpyy 1 Csa i, tech ALI Metahaloysite/ Water/ Sand/ S'te, 0rey w wyniku prazenia natural-
haloysne was obtalnedby LY 42,5R CEM Metahaloizyt Woda Piasek o0 nego haloizytu przez 2 h
roasting natural halloysite 71 137 L8 29 N 3 w temperaturze 750°C.
for 2 hours at 750° C. To ’ ’ ’ ’ ’ ’ W celu zachowania integra-
maintain the integrity of 22 19.7 15.8 3.9 178 394 3.3 cji probek, po wykonaniu
the samples after scrat- 73 15,8 19,7 3,9 178 394 33 rysy dodano do zaprawy
ching, steelﬁbres(lZ.Smm 74 138 197 59 178 394 or wiokna §talowe (dtugosci
lqng and 0.20 mm in p 118 197 79 178 394 33 12,§ rr}n}lsrednlc.y O,?Q mm)
diameter) were added to w ilosci 1% objgtosciowo.
the mortar at a volume of 4 Lo o i Wi | o = Stosunek wodno-spoiwowy
1%. The water-binder Z] 19,7 11.8 7.9 178 394 33 we wszystkich zaprawach
ratio for all mortars was 78 21,7 11,8 5.9 178 394 33 wynosit 0,45. Ich sktad
0.45. Their composition 79 178 158 59 178 394 33 przedstawiono w tabeli 1.

is presented in table 1.

The samples were made according to EN 196-1:2016-07
[15] and stored in laboratory conditions with a relative
humidity > 95% and in water for 6 days after demoulding. After
this time, a crack was formed by a bending process, loading
the mortar beam with a concentrated force in the centre of the
span until the crack appeared. The stresses causing crack
formation, in relation to the stresses after exceeding the limit
state, ranged from 34.40% to 44.26%. The samples continued
to cure in water after cracking.

In order to determine the parameters of the resulting
cracks, the samples were scanned in a computer tomograph,
and changes in the ultrasonic wave transit time were
determined according to PN-EN 12504-4:2005 [16] using a
concretoscope. The mortar beams were then cure in water
and the samples in the CT scanner were performed after 210
days. Measurements of changes in ultrasonic wave speed
were taken from the time of scratching after 30, 45, 60, 75,
90, 120, 150, 180 and 210 days. The same samples were
analysed on the CT scanner. The tests were carried out on 3
specimens from each series.

The phase composition of the binder after 90 days of
hydration under curing conditions was examined as in the case
of mortars using X-ray diffraction (XRD). A diffractometer
with a Cu anode was used. The test was carried out in the
angular range of 20 from 5 to 70°, at a step of 3.3°/min’'". The
phase composition of the binders was analysed using the ICDD
PDF-2 database.

Test results and discussion

Figure 1 shows the variation of the ultrasonic wave velocity
in scratched samples and figure 2 shows the variation of the
ultrasonic wave velocity in uncracked samples (reference)
as a function of the curing time. With cured time, the speed
of transmission of ultrasonic waves increases in both witness
and scratch specimens, possibly due to hydration of the bin-
der and sealing of its microstructure. The speed of ultrasonic
wave propagation through scratched samples is lower than
that through control samples, but this difference decreases
with curing time, which may indicate that the scratches are
filled with the hydration products of the binder. Figure 3

812025 (nr 636)

Probki wykonano zgod-
nie z norma PN-EN 196-1:2016-07 [15] i przechowywano
w warunkach laboratoryjnych w wilgotnosci wzgledne;j
> 95%, a po rozformowaniu przez 6 dni w wodzie. Po tym
czasie wykonano rys¢ w procesie zginania, obciazajac be-
leczke zaprawy sita skupiona w s$rodku rozpigtosci, az
do momentu pojawienia si¢ zarysowania. Naprg¢zenia wywo-
tujace powstawanie rys, w stosunku do naprezen po przekro-
czeniu stanu granicznego, wynosity od 34,40 do 44,26%.
Po wykonaniu rys probki nadal dojrzewaty w wodzie.

W celu okreslenia parametrow powstatych rys wykonano
skanowanie probek w tomografie komputerowym oraz okre-
$lono zmiany czasu przejscia fali ultradzwigkowej, zgodnie
znorma PN-EN 12504-4:2005 [16], stosujac betonoskop. Na-
stgpnie beleczki zapraw dojrzewaly w wodzie, a ponowne ska-
nowanie probek w tomografie komputerowym wykonano
po 210 dniach. Pomiary zmiany predkosci przechodzenia fa-
li ultradzwigkowej wykonywano od czasu zarysowania
po 30,45, 60, 75, 90, 120, 150, 1801210 dniach. Analizie pod-
dano te same probki, ktore byly badane w tomografie. Bada-
nia przeprowadzono na trzech probkach z kazdej serii.

Sktad fazowy spoiwa, po 90 dniach hydratacji w warunkach
dojrzewania zbadano jak w przypadku zapraw przy uzyciu dy-
frakcji rentgenowskiej XRD. Zastosowano dyfraktometr
z anoda Cu. Badanie wykonano w zakresie katowym 26 od
5 do 70°, przy kroku 3,3°/min"". Analiz¢ sktadu fazowego spoiw
wykonano z zastosowaniem bazy danych ICDD PDF-2.

Wyniki badan i ich oméwienie

Na rysunku 1 zamieszczono przebieg zmiany predkosci
przechodzenia fali ultradzwigkowej w zarysowanych prob-
kach, a na rysunku 2 w probkach niezarysowanych ($wiad-
kach) w zaleznos$ci od czasu dojrzewania. Z rysunkow
wynika, ze z czasem dojrzewania zwigksza si¢ predkosé prze-
chodzenia fali ultradzwigkowej zar6wno w probkach §wiad-
kach, jak i probkach z wytworzona rysa. Moze to by¢ spowo-
dowane hydratacja spoiwa i uszczelnieniem ich mikrostruktu-
ry. Predko$¢ przechodzenia fali ultradzwigkowej przez probki
zarysowane jest mniejsza niz przez probki $wiadki, ale z czasem
dojrzewania ta rdznica si¢ zmniejsza, co moze $wiadczy¢ o wy-
pelnieniu rys przez produkty uwodnienia spoiwa. Na rysunku 3
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Fig. 1. Change in ultrasonic wave velocity for mortar samples with cracks as a function of time
Rys. 1. Zmiana predkosci przechodzenia fali ultradzwiekowej w przypadku probek zapraw z rysami w zaleznosci od czasu
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Fig. 2. Change in the speed of passage of the wave for noncracked mortar samples (references) as a function of time
Rys. 2. Zmiana predkosci przechodzenia fali w przypadku probek zapraw niezarysowanych (swiadkow) w zaleznosci od czasu

A Relative change in ultrasonic wave velocity %]/Wzglgdna zmiana predkosci fal ultradzwigkowych [%]

20 71
¢ -22

= 23

€--Z4

*=al5

am=Zb

...... 77

- - 78

* -2

v

75 90 120 150 180 210
Time [days]/Czas [dni]

Fig. 3. Relative change in the velocity of the ultrasonic waves during curing in water
Rys. 3. Wzgledna zmiana predkosci fal ultradzwiekowych w czasie dojrzewania w wodzie
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shows the relative change in the velocity of the ultrasonic
wave in the composite after different curing times in water,
relative to the velocity immediately after the scratches were
made.

The results of ultrasonic wave velocity tests indicate that
the use of different amounts of metahaloysite and calcium
sulfoaluminate cement additives in cement affects the degree
of crack filling with hydration products. In the first thirty
days, an increase in the relative ultrasonic wave velocity of
several percent is observed, and after approximately sixty
days of curing in water, the rate of increase stabilises. Mortars
Z8 and Z7 with 15% and 20% metahaloysite and 30%
calcium sulphate clay cement added were characterised by
high wave velocity. Over a period of 210 days, the wave
velocity for the mortar Z7 increased by 19.4% and for the
mortar Z8 by 17.8% compared to the samples immediately
after scratching. The smallest change in wave velocity was
observed in mortars Z3, Z4, and Z5 with a binder containing
50% CSA and the addition of 10, 20 and 30% metahaloysite,
respectively. This change was 8.5% compared to the velocity
after cracking.

Table 2 presents the results of computer tomography tests
on cracked mortar samples, including the calculated crack
volume, its change after 210 days of curing, and the calculated
air void content in the sample relative to the total sample
volume. The size of the tested sample with a crack in the centre
was 40x40x40 mm.

przedstawiono wzgledna zmiang predkosci fal ultradzwigko-
wych w kompozycie po réznym czasie dojrzewania w wodzie,
odniesiong do predkosci bezposrednio po wykonaniu rys.

Wyniki badan predkosci fal ultradzwigkowych wskazuja,
ze zastosowanie do cementu r6znych ilo$ci dodatku metaha-
loizytu i cementu wapniowo siarczanoglinianowego ma
wplyw na stopien wypetnienia rys produktami hydratacji.
W pierwszych trzydziestu dniach obserwuje si¢ zwigkszenie
wzglednej predkosci fali ultradzwigkowej o kilka procent,
a po ok. sze§¢dziesigciu dniach dojrzewania w wodzie nastg-
puje stabilizacja tempa jej wzrostu. Zaprawy Z8 i Z7 z do-
datkiem 15 1 20% metahaloizytu i 30% cementu wapniowo
siarczanoglinianowego cechowaly si¢ duza predkoscia fal.
W ciagu 210 dni predkos¢ fal w przypadku zaprawy Z7
zwigkszylta si¢ 0 19,4%, a zaprawy Z8 o 17,8% w porow-
naniu z probkami bezposrednio po zarysowaniu. Najmniej-
szg zmiang predkosci fal zaobserwowano w przypadku za-
praw Z3, Z4 i Z5 ze spoiwem zawierajacym 50% CSA oraz
dodatkiem metahaloizytu odpowiednio 10, 20 i 30%. Zmia-
na ta wynosita ok. 8,5% w poréwnaniu z pr¢dkosci po po-
wstaniu rys.

W tabeli 2 przedstawiono wyniki badan zarysowanych pro-
bek zapraw metoda tomografii komputerowej, obejmujace
wyliczona objgtos¢ rysy, jej zmiang po 210 dniach dojrzewa-
nia oraz wyliczona zawarto$¢ pustek powietrznych w probce
do objetosci catej probki. Wielkos¢ badanej probki z rysa po-
srodku wynosita 40x40x40 mm.

Table 2. Volume of cracks and voids in mortar samples determined by CT after cracking and after 210 days of hydration
Tabela 2. Objetosé rys i pustek w probkach zapraw okreslona w tomografie komputerowym po wykonaniu rysy i po 210 dniach hydratacji

Tested parameters/Badane parametry

Volume of crack after cracking [mm?]/Objetos¢ szczeliny po wykonaniu rysy [mm?]

Fissure volume after 210 days [mm?]/Objetos¢ szezeliny po 210 dniach [mm?]

Designation of mortars/Oznaczenie zapraw
71 72 73 74 1s L6 77 18 19
182 219 206 381 574 458 337 426 551
l6s 128 161 373 528 391 308 310 431

Reduction in crack volume after 210 days [%]/Zmniejszenie objgtosci rys po 210 dniach [%] 10 38 28 2 9 17 35 37 28

Air void content after cracking [%]/Zawartos¢ pustek powietrznych po wykonaniu rysy [%)] 1,74 234 197 258 2,77 337 235 291 191
Air void content after 210 days [%]/Zawarto$¢ pustek powietrznych po 210 dniach [%] 1,57 1,86 1,55 2,52 261 298 122 1,75 149

Change in the content of air void content over time [%]/Zmiana zawartosci pustek
powietrznych w czasie [%)]

In the case of mortars with each of the binder compositions
tested, a reduction in crack volume is observed at 210 days.
Mortars Z2, 77, and Z8 achieve crack volume reductions of
more than 30%, while Z4 achieves approx. 2%. Furthermore,
the Z7 and Z8 mortars showed a 1% reduction in the air void
content, which may indicate better crack closure and lower
porosity depending on the CSA and metahalogite content (15%
and 20%). The test results showed that the samples with the
greatest reduction in crack volume (by about 30%) had the
greatest relative increase in ultrasonic wave velocity. Figure 4
shows the CT image of the sample after crack (figure 4a) and
after 210 days of curing in water (figure 4b). The CT image of
the crack allows the degree of crack filling to be determined.
The colour scale, located next to the image of the sample,
allows an approximate determination of the volume of the
crack, which was approximately 600 mm? after execution and
approximately 400 mm? after 210 days of sample maturation.

812025 (nr 636)

0,17 048 042 006 0116 039 113 116 042

W przypadku zapraw z kazdym z badanych sktadéw spo-
iwa obserwuje si¢ zmiejszenie objgtosci rysy w czasie 210 dni.
Zaprawy Z2, 777 i Z8 osiagaja redukcj¢ objetosci rysy wigk-
sza niz 30%, natomiast Z4 ok. 2%, Dodatkowo w zaprawach
Z7 1 Z8 wystapilo zmniejszenie (1%) zawartosci pustek po-
wietrznych, co moze $wiadczy¢ o lepszym zamykaniu pgk-
ni¢¢, mniejszej porowatosci zaleznej od zawartos$ci cementu
CSA i metahaloizytu (15% i 20%). Wyniki badan wykazaly,
ze w probkach, w ktorych objgtosc rys zmniejszyta si¢ najbar-
dziej (o ok. 30%), wystepuje najwigksze wzglgdne zwigksze-
nie predkosci fali ultradzwigkowej. Na rysunku 4 przedsta-
wiono obraz probki z tomografii komputerowej po wyko-
naniu rysy (rysunek 4a) i po 210 dniach dojrzewania w wo-
dzie (rysunek 4b). Uzyskany w tomografie komputerowym
obraz rysy pozwala na okreslenie stopnia jej wypelnienia.
Zamieszczona, obok obrazu probki, barwna skala pozwala
na przyblizone okreslenie objgtosci rysy, ktora po wykona-
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The results of CT Objetos¢ [mm?]
mortar tests in CT and

K 600,0000
from the ultrasonic
method showed a 550,0000
decrease in  crack
. 500,0000
volume over a period of
210 days and 450,0000
demonstrate the
influence of the binder 400,0000
composition on this 350,0000
process.
Figure 5 shows an 300,0000
example of a diff-
ractogram of Portland 250,0000
cement grout with the 200,0000
addition of mata-
haloisite and calcium 150,0000
sulfoaluminate cemfint 100,0000
after 90 days of curing 7
in water. The hydration 50,0000
products are mainly
0,0000

ettringite, as well as

niu miata ok. 600 mm?,
a po 210 dniach dojrzewa-
nia probek ok. 400 mm?.
Wyniki badan zapraw w to-
mografii  komputerowej
i z metody ultradzwigko-
wej wykazaty zmniejszenie
objgtosci rys w czasie 210
dni i wykazuja wptyw skta-
du spoiwa na ten proces.
Na rysunku 5 przedsta-
wiono przyktadowy dy-
fraktogram zaczynu ce-
mentu portlandzkiego z do-
datkiem  metahaloizytu
i cementu wapniowo siar-
czanoglinianowego po cza-
siec 90 dni dojrzewania
w wodzie. Produktami hy-
dratacji sa gtownie ettrin-
git, a takze stratlingit, roz-
twory stale AFt i kalcyt.

stratlingite, AFt solid Fig. 4. CT image of the specimen: a) after scratching; b) after 210 days of Z literatury [17, 18] wyni-

solutions, and calcite. curing in water for mortar Z8(2)

ka takze, ze w przypadku

The literature [17, 18] Rys. 4. Obraz probki zaprawy Z8(2) z tomografii komputerowej: a) po spoiwa zawierajacego me-

also shows that similar
hydration products were found in the case of a binder
containing metakaolinite and calcium sulfoaluminate cement.
The hydration products that are formed may be responsible for
the filling and self-growth of the cracks, and confirmation of
this will be visualised by scanning microscopy coupled with
microarea X-ray analysis.

zarysowaniu, b) po 210 dniach dojrzewania w wodzie

takaolinit i cement wap-
niowo siarczanoglinianowy wystgpowaty podobne produk-
ty hydratacji. Powstajace produkty hydratacji moga by¢ od-
powiedzialne za wypelnienie i samozarastanie rys, a po-
twierdzenie tego faktu zostanie zobrazowane metoda mikro-
skopii skaningowej sprzgzonej z analiza rentgenowska
w mikroobszarze.

A Intensity/Intensywnos¢
25000
20000
15000
10000
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5000 |- ik\ E i . —
‘ E el QJ\M
0 T ; 1 >
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Position [°2Theta]/Kat [°2Theta]

Fig. 5. Diffractogram of the slurry after 90 days of curing in water. Designations: S — stratlingite; E — ettringitt; C — calcite, and X — AFt

solid solutions

Rys. 5. Dyfraktogram zaczynu po 90 dniach dojrzewania w wodzie. Oznaczenia: S — stratlingit; E — ettringit; C — kalcyt; X — roztwory

state AFt
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Conclusions

The results of the study showed that:

m the composition of the binder containing the addition of
calcium sulfoaluminate cement CSA and metahaloysite
influences the speed of the passage of the ultrasonic wave
through the scratched mortar samples during 210 days of
maturation;

m the content of 30% and 40% calcium sulfoaluminate
cement (CSA) and 15% and 20% metahaloysite in the binder
has the greatest impact on increasing the speed of ultrasonic
wave propagation in mortars and reducing the volume of
cracks over time;

m X-ray analysis of the binder slurry with the addition of
metahaloysite and calcium sulfoaluminate cement showed that
the hydration products are ettringite, stratlingite, solid AFt
solutions and calcite;

m the use of ultrasonic wave propagation and computed
tomography methods may be useful in determining the optimal
composition of the binder for filling cracks in concrete.
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Published: 21.08.2025

WhiosKki

Wyniki przeprowadzonych badan wykazaty, ze:

m sktad spoiwa zawierajacego dodatek cementu wapnio-
wo siarczanoglinianowego CSA oraz metahaloizytu ma
wplyw na predkosé przechodzenia fali ultradzwigkowe;j
przez zarysowane probki zapraw w czasie 210 dni dojrze-
wania;

m zawarto$¢ 30 1 40% cementu wapniowo siarczanogli-
nianowego CSA oraz 15 i 20% metahaloizytu w spoiwie
wpltywa w najwigkszym stopniu na wzrost predkosci prze-
chodzenia fali ultradzwigckowej w zaprawach oraz zmniej-
szenie obj¢tosé rys w czasie;

m analiza rentgenowska zaczynu spoiwa z dodatkiem me-
tahaloizytu i cementu wapniowo siarczanoglinianowego wy-
kazata, ze produktami hydratacji sg ettringit, a takze stratlin-
git, roztwory stale AFt i kalcyt;

m zastosowanie metod przechodzenia fali ultradzwickowej
1 tomografii komputerowej moze by¢ przydatne w ustaleniu
optymalnego sktadu spoiwa do zarastania rys w betonie.

Artykut wplynat do redakcji: 10.02.2025 r.
Otrzymano poprawiony po recenzjach: 28.04.2025 r.
Opublikowano: 21.08.2025 r.
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