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Résumé

IFP Energies nouvelles, 1 et 4 avenue de Bois-Préau, 92852 Rueil-Malmaison, France
Université Paris-Est, Laboratoire Navier, Champs sur Marne, France

Ce travail a pour but d’étudier ’effet du caractére élastique d’un fluide sur la quantité d’huile
déplacée qui conditionne la qualité¢ de la récupération assistée du pétrole. Nous avons réalisé des
expériences de déplacements d’un fluide newtonien par un fluide newtonien ou divers fluides
viscoélastiques en conditions d’écoulement stable dans diverses configurations d’une cellule de type
Hele-Shaw et dans un microsyst¢tme. Deux familles de fluides viscoélastiques (a2 base de
polyacrylamide et de polyoxyde d’éthyléne dans du polyéthyléne glycol) ont été formulées,
permettant de couvrir une large gamme de comportement élastique caractérisé principalement par la
premicre différence de contraintes normales, sans modifier sensiblement la viscosité.

Pour les écoulements en canal une forme stationnaire de I’interface entre les deux fluides se
met rapidement en place. Ce profil stationnaire est ensuite utilis€ comme point de comparaison
fondamental entre les fluides. L’effet du caractére viscoélastique du fluide déplagant se manifeste
clairement par un profil d’interface se propageant dans un canal droit, moins déformée qu’avec un
fluide newtonien déplacant. On retrouve le méme type d’effet lors du passage de I’interface a travers
une restriction : le fluide viscoélastique tend a mieux occuper la largeur du canal ou il se trouve.

Un modéle est proposé qui permet d’analyser en partie ces résultats et tend a montrer que
pour les écoulements en canal droit la forme de I’interface est déterminée durant le démarrage de
I’écoulement et résulte d’une compétition entre des effets visqueux ou de contraintes normales et une
hétérogénéité de la distribution de contraintes.

Mots clés : Viscoélasticité, Récupération améliorée du pétrole, Contrainte normale, Hele-Shaw.

Viscoelasticity and Enhanced Oil Recovery
Abstract

We study the possibility of enhancing oil recovery through an increase of the elasticity of
polymer solutions used in this application. In order to clearly distinguish the possible effects we
carried out tests in simple geometries, i.e. Hele-Shaw cells with or without cross-section contraction,
and with well controlled fluids. As viscoelastic fluids we used PAM or PEG-PEO in water+sugar
solutions, which exhibit significant normal stress differences at sufficiently high shear rates. The
viscosity of these fluids was adjusted in order to have a displacing fluid of viscosity larger than the
displaced fluid (Newtonian oil) so that the moving interface is in general stable.

For the flows through the straight channel we observed that a stationary interfacial front
rapidly forms after start up. This stationary front is then used as a flow parameter for studying the
impact of the fluid behaviour on the flow characteristics. The effect of elasticity clearly appears when
this profile is less deformed with a displacing fluid exhibiting large normal stress difference than with
a Newtonian fluid. The same result is obtained for the flow through a restriction: a fluid exhibiting
high elasticity tends to occupy a wider area at the different stages of penetration of the Newtonian
fluid and finally tends to clean the corners after the restriction exit. Note however that elongational
effects tend to put slimmer the stationary shape of the fluid arriving at the contraction.

We propose a model which makes it possible to analyse these data and tends to demonstrate
that for the flows in a straight channel the shape of the interface is decided during the start up stage
and results from the competition between viscous or normal stress effects and some heterogeneities in
the stress distribution.

Keywords : Viscoelasticity, EOR, Normal stress, Hele-Shaw.
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Introduction

La production d'un gisement pétrolier comprend généralement plusieurs étapes. Apres
la récupération primaire (qui utilise la pression du gisement comme moteur de la production)
et la récupération secondaire (qui utilise 1’injection d'eau ou de gaz pour maintenir la
pression dans le gisement), la récupération améliorée du pétrole ou récupération tertiaire
comprend tous les différents procédés qui peuvent étre employés pour modifier la mobilité
et/ou la saturation des hydrocarbures dans le gisement. Ces procédés permettent d'extraire
entre 5 et 20 % supplémentaires de l'huile en place dans le gisement, en plus des 30 %

obtenus en moyenne apres les étapes de récupérations conventionnelles.

Les procédés de récupération améliorée sont considérablement plus coliteux que les
méthodes de récupération conventionnelle, mais avec le prix du brut avoisinant les 100
$/baril en 2011, beaucoup de procédés de récupération tertiaire peuvent &tre considérés
comme rentables et le développement et 1'optimisation de ces technologies sont jugés comme
des investissements importants.

Apres les opérations de récupération conventionnelle qui vont contribuer a récupérer
I'huile "mobilisable" dans le réservoir, une certaine quantité¢ d'huile résiduelle reste piégée
dans la roche par des effets capillaires. Pour pouvoir déplacer ces hydrocarbures restants, il
est nécessaire d'utiliser des procédés (et des fluides) pour contrecarrer ces effets ou les
diminuer. Du fait des limitations en pression l'augmentation de la viscosité ou la vitesse
d'injection pour accroitre la récupération ne sont pas des solutions acceptables. Ce qui laisse
le plus de marge de manceuvre est la réduction de la tension interfaciale avec l'injection de

tensioactifs (surfactants), procédé qui reste relativement colteux.

Une des autres méthodes de récupération assistée du pétrole (EOR) consiste a injecter
dans les puits des solutions aqueuses de polymere comme le polyacrylamide ou le xanthane,

pour améliorer le rapport de mobilité entre le fluide injecté et le pétrole qui reste dans le



puits. Ce processus, connu sous le nom "polymer flooding" est communément caractérisé par
la viscosité a faible gradient de vitesse du fluide injecté, bien que les solutions employées
présentent une forte rhéofluidification et également des propriétés élastiques mises en
évidence par l'apparition de contraintes normales. Avec 1’adition des polymeéres la viscosité
du fluide déplagant augmente et la conséquence est une amélioration — par une augmentation
des forces visqueuses -de la mobilité, effet que ne devrait pas modifier les conditions
microscopiques de piégeage dans le gisement. La saturation d'huile résiduelle n'est donc pas
affectée de fagon appréciable dans le réservoir, mais la quantité de fluide injecté nécessaire
pour déplacer 1'huile mobilisable est plus faible. En théorie, il n'y a donc pas moyen de
modifier la saturation d'huile résiduelle avec l'injection de polymere. Cependant, certaines
observations expérimentales récentes, particulierement des équipes du champ pétrolier de
Daqing (Chine) (qui est un des seuls champs ou l'injection de polymére a été réalisé a grande
échelle depuis une vingtaine d'années), suggerent que le caractére viscoélastique des
solutions de polyacrylamide contribue a améliorer la mobilisation de I'huile pié¢gée a l'échelle

microscopique des pores et donc diminue la saturation résiduelle en huile.

Depuis 2000, plusieurs publications de cette équipe ont présenté des expériences de
déplacement dans des micromodéles comparant fluide newtonien (glycérine) et fluide
viscoélastique (polyacrylamide), des simulations mathématiques de 1'écoulement dans des
géométries de pore prenant en compte la viscosité, 1’¢lasticité et le caractére rhéofluidifiant
des solutions polymériques, ainsi que des analyses basées sur plusieurs années de production.
L'ensemble des résultats, bien que souvent peu détaillés, suggere que l'efficacité de
déplacement est plus importante pour des polyméres viscoélastiques - par rapport a des
fluides newtoniens - et augmente au fur et a mesure que I’élasticité augmente.
Malheureusement, la complexité des écoulements présentés, ainsi que le peu de détails
présentés ou l'analyse un peu confuse des résultats, rendent délicate l'identification et la
modélisation des mécanismes physiques a l'ceuvre en lien avec des propriétés rhéologiques

bien décrites et contrdlées.

L'objectif de ce travail de these est de tenter de comprendre comment les conditions
de déplacement de l'huile peuvent étre modifiées en fonction des caractéristiques bien
identifiables de fluides viscoélastiques. Pour cela, nous utilisons des géométries simples mais
représentatives du phénomeéne de déplacement - comme une cellule Hele-Shaw - que nous
ferons évoluer ensuite pour nous approcher peu a peu de conditions d'écoulements plus
complexes. Dans ces expériences de déplacement immiscible, une huile de viscosité

inférieure - pour éviter le phénomene de digitation visqueuse - sera déplacée par un fluide



newtonien de référence et par des fluides viscoélastiques que nous allons choisir, formuler et
caractériser. Ces derniers fluides seront tels que nous pourrons controler leur caractere
¢lastique et visqueux afin de pouvoir balayer une large gamme de paramétres. A partir des
observations expérimentales, nous tenterons de proposer un mod¢le simple qui prend en
considération l'influence des propriétés élastiques des fluides sur les caractéristiques du

déplacement.

Le manuscrit est divisé en cinq chapitres. Le chapitre 1 décrit le contexte de la
récupération assistée et I'état de l'art concernant les mécanismes physiques impliqués, ainsi
que les observations de la littérature suggérant un effet de la viscoélasticité sur la saturation
résiduelle d'hydrocarbures. Le chapitre 2 est consacré au rappel de notions importantes

concernant la rhéologie et les propriétés des fluides viscoélastiques.

Dans le troisieme chapitre, nous décrivons les matériels et méthodes employés, en
particulier le choix, la formulation et la caractérisation rhéologique des fluides utilisés dans
les expériences de déplacement, les géométries employées, ainsi que la mise en ceuvre des
expériences de déplacement. Nous aborderons les résultats expérimentaux dans le chapitre 4
avec en premier lieu les expériences de déplacement dans la cellule de Hele-Shaw utilisant
divers fluides de propriétés rhéologiques contrdlées, puis la mise en ceuvre de restrictions
abruptes dans 1'écoulement, et enfin la utilisation de microsystémes. Le chapitre 5 sera
consacré a la discussion et a l'analyse des observations obtenues afin de proposer un modele
simple prenant en compte les propriétés élastiques des fluides sur la déformation de

I’interface de deux fluides en déplacement immiscible.






Chapitre 1 :
Contexte et etat de 1'art
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

1.1 La récupération améliorée du pétrole

La production d’un gisement pétrolier se déroule généralement en trois étapes, dont
les deux premiéres permettent de récupérer en moyenne 30 % des réserves d’hydrocarbures
[1]. Ces réserves se trouvent enfouies a plusieurs kilometres a des températures et des

pressions parfois extrémes.

La premiere étape de production (ou récupération primaire) consiste a générer au fond
des puits de pétrole ou de gaz une pression inférieure a la pression du réservoir. Ainsi sous
I’effet de la différence de pression, les hydrocarbures vont se diriger vers le puits et remonter
a la surface. Au bout d’un certain temps, la pression du gisement diminue et la différence de

pression ne suffit plus a la remontée.

Le taux de récupération primaire se situe autour de 5 % OOIP (OOIP pour Original
Oil in Place ou l'huile présente initialement dans le gisement) pour les bruts lourds et peut

atteindre 25% OOIP sur certains gisements de pétrole léger, tres fluide [1].

On entre alors dans une seconde étape, la récupération secondaire ou IOR (Improved
Oil Recovery). On injecte de 1’eau ou du gaz a la base du gisement pour balayer le plus de
surface possible et pousser I’huile vers les puits de production tout en maintenant la pression
dans le réservoir. L'IOR devient insuffisant lorsque le rapport eau injectée/pétrole produit est

trop important. La récupération moyenne apres cette étape se situe autour de 30 % OOIP.

Une troisieme ¢étape dite de Récupération Assistée du Pétrole (Enhanced Oil
Recovery : EOR) peut permettre la récupération d'une partie du pétrole restant (entre 5 % et
20 % OOIP), grace a des méthodes dont la caractéristique principale est de changer les
propriétés de mobilité de 1'huile dans le réservoir par des procédés thermiques ou chimiques.
[1:2]

Ces procédés utilisés en récupération tertiaire sont généralement complexes et
coliteux, ce qui ne rend cette étape viable économiquement que dans des conditions de prix

du pétrole ¢élevé.
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1.1.1 Aspect historique :

Entre octobre et décembre 1973 éclata le premier "choc pétrolier" de I’histoire.
Jusqu'aux années 1970, les grandes compagnies pétrolieres imposent aux pays producteurs de
pétrole des prix faibles ou le baril de pétrole vaut moins de 2 $. Au début des années 1970 la
forte demande de pétrole des pays industrialisés et la découverte de nouveaux gisements en
Alaska et en mer du Nord (dont les colits d'exploitation élevés nécessitent une hausse des
prix pour étre rentables), créent des circonstances favorables aux pays pétroliers pour

augmenter les prix.

Un deuxiéme facteur est le conflit israélo-arabe. Suite a cet événement, le prix du
pétrole est multiplié par plus de quatre et passe de 2,59 $/baril en octobre 1973 a 11,65
$/baril en décembre 1973, en référence au brut léger arabe [3]. A cette époque, on opérait
surtout selon les techniques de récupération primaire, mais a partir du moment ou les prix ont
augmenté (entre 40 $ et 65 § le baril entre 1974 et 1981) [3], les compagnies ont cherché a
mettre au point des techniques de récupération assistée afin d'augmenter le coefficient de
récupération. Par la suite, la chute des prix du pétrole dans les années 1980 a rendu non

rentable économiquement l'utilisation de ces techniques de récupération améliorée.

Avec un prix moyen du pétrole autour de 65 $/baril pour l'année 2009, 'EOR
redevient maintenant une option raisonnable économiquement. L'augmentation de 1 pour
cent du taux de récupération correspond a 2 ans de consommation au rythme actuel. Ces
facteurs expliquent pourquoi les estimations des économistes du pétrole pour les années a

venir (Figure 1), prédisent a ’EOR un futur plein d'opportunités d'expansion.

12



Chapitre 1 : Contexte et état de [’art
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Figure 1: Consommation d'huile projetée a 2030 et proportions des sources de production estimées.
L'EOR représente une fraction importante de I'huile produite dans ces estimations. D’apres [4]

1.1.2 Aspect technique

Normalement, le pétrole qui ne peut pas étre extrait par la récupération primaire ni par
la récupération secondaire reste fixé dans la roche par action des forces capillaires (cas de
réservoirs de pétrole 1éger) ou bien du fait des viscosités tres élevées (cas des bruts lourds ou
des sables bitumineux). C'est a dire, qu'il reste dans le puits une quantité d'huile importante
qui est mesurée par une quantité appelée la "saturation d'huile". La récupération tertiaire vise
alors a pousser plus efficacement le brut vers les puits producteur.

En général, les méthodes de récupération tertiaire sont divisées en méthodes
thermiques (trés utilisées et efficaces dans la récupération de bruts lourds) et en méthodes
non thermiques (pour la récupération de bruts légers) elles mémes classées en miscibles,
immiscibles et chimiques. [1]

Les méthodes chimiques, bien que relativement peu utilisées a grande échelle jusqu'a
maintenant, consistent a injecter dans le puits des formulations chimiques qui ont pour
objectif principal d'améliorer la mobilit¢é de I'huile a I'échelle macroscopique et/ou de

remobiliser l'huile résiduelle bloquée dans le réservoir en diminuant la tension interfaciale

13



entre la phase aqueuse et I'huile en place. Ces techniques sont considérées comme des

stratégies adéquates pour de nombreux gisements d'huiles 1égeres, mais leur coit est élevé.

Des formulations trés diverses peuvent étre utilisées : des polymeres ("polymer
flooding™), des tensioactifs, des solutions micellaires, des alcalins et des mélanges entre ces
composants, comme les formulations ASP (ASP pour injection successive d'alcalins, de

surfactants et de polymeres).

1.1.3 Mécanismes physiques liés a la récupération
tertiaire

Avec la récupération primaire ou spontanée, on induit un écoulement successif ou
simultané d'huile, de gaz et d'eau salée du gisement vers les puits producteurs et la surface.
Mais des que la pression du gisement devient insuffisante, la production diminue et le pétrole
résiduel reste piégé dans le gisement. Des méthodes de récupération secondaire entrent alors
en jeu, comme l’injection d’eau ou de gaz pour maintenir la pression et déplacer 1'huile, ce
qui permet d’accroitre la production et donc de diminuer la fraction d’huile restant dans le
gisement. Toutefois, a un moment donné, cette deuxiéme étape atteindra un palier et une

quantité d’huile résiduelle restera piégée dans le puits.

Outre le pétrole, des quantités importantes d’eau et méme de gaz restent pi¢gées. La
nature de la roche-réservoir peut avoir une affinité avec le pétrole (dite hydrophobe) ou avec
I’eau qui I’accompagne (dite hydrophile) ; cette affinité est plus ou moins marquée selon la
composition de la roche. Dans ces conditions, la rétention du pétrole dans la roche est li¢e
aux forces capillaires ; la mobilisation de cette huile résiduelle, implique généralement

l'injection de fluides complexes pour vaincre les forces capillaires.

Une représentation simplifiée de cette situation implique au moins une surface solide
(la roche) et deux fluides immiscibles (pétrole et eau) dont les quantités sont non
négligeables. En condition d’équilibre, une goutte de pétrole reste piégée par 1’eau qui est
autour d’elle par I’effet de la capillarité. Cependant, comme le montre la Figure 2, les
conditions de piégeage sont différentes selon la nature de la roche et dépendent des tensions
interfaciales entre les trois phases qui coexistent. Pour caractériser cette affinité, nous
pouvons mesurer un angle de contact entre ces phases, par exemple entre la goutte de
pétrole et la surface solide. Par la suite, nous aborderons en détail toutes ces notions qui

expliquent comment une goutte d’huile est piégée dans des conditions statiques.
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art
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Figure 2 : Schéma des portions de roche partiellement remplies d’eau et de gouttes de pétrole. A

gauche, dans une roche qui a une affinité au pétrole. A droite, dans une roche qui a une affinité a
I’eau. L’eau injectée (de gauche a droite) trouve des conditions plus ou moins favorables pour

déplacer le pétrole piégé selon cette affinité.

Pour récupérer le pétrole qui est piégé dans la roche, il est nécessaire de mettre le
systeme en mouvement (Figure 2). Initialement il existe dans la roche une fraction de chaque
fluide définie comme la saturation, qui va diminuer au fur et a mesure de I’injection d’un
fluide extérieur (par exemple de 1’eau). L'injection d'eau ou de gaz lors de la récupération
secondaire et de formulations chimiques au cours de la récupération tertiaire modifie
considérablement les équilibres entre ces fluides a différentes échelles, de méme que les

propriétés des écoulements.

Chaque roche se comporte d’une fagon différente lors du passage des fluides et sa
résistance a 1I’écoulement est inversement proportionnelle & une caractéristique qui est la
perméabilité. Chaque fluide a de méme une capacité a s’écouler lors du passage a travers la
roche qui est représentée par la mobilité. Dans une situation idéale, un systéme avec une
haute perméabilité, ou avec une mobilité de la phase huile (pétrole) ¢élevée, conduira a une
réduction significative de sa saturation dans la roche. Ces concepts sont abordés plus en

détail dans la suite du manuscrit.

Pour mesurer 1'efficacité liée a ces processus de déplacement de I'huile par une phase
aqueuse (avec ou sans additifs) en extraction pétroliere, différentes échelles peuvent étre
considérées. A I'échelle macroscopique, les facteurs qui affectent le déplacement dépendent
des caractéristiques de la roche (composition, porosité, hétérogénéités, etc.) ainsi que du
rapport de mobilité entre le fluide qui déplace et le fluide qui est déplacé [2]. A I'échelle du
pore, plusieurs facteurs interviennent, dont la mouillabilité de la roche, les forces visqueuses

et les forces capillaires.

En conclusion, apres la récupération secondaire, une quantit¢ d'huile (saturation
résiduelle) reste piégée dans le réservoir. Certaines quantités d'huile restent sur la paroi des

pores, d'autres bloquent certains pores — complétement ou partiellement — avec I'apparition de
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chemins préférentiels. La récupération tertiaire peut intervenir au niveau de I'échelle du pore
sur les équilibres entre la mouillabilit¢ de la roche, les forces capillaires (dépendant des
tensions interfaciales entre les phases) qui tendent a piéger l'huile, et les forces visqueuses
qui contribuent a la mobiliser afin de diminuer cette saturation résiduelle. La compréhension
des phénomenes de piégeage et d’écoulement diphasique dans un milieu poreux est

nécessaire pour optimiser les processus de récupération améliorée du pétrole.

1.1.3.a Piégeage d’une goutte dans un systéme diphasique : forces
capillaires

Une goutte de pétrole reste piégée dans une roche par effet des forces capillaires. Pour
comprendre la nature de ces forces, il faut d’abord définir la grandeur physique qui est a son

origine : la tension superficielle.

Tension superficielle :

D’un point de vue physique, la tension superficielle ¢ est la force de tension
appliquée par les molécules placées au sein d’un fluide sur les molécules qui sont placées a
sa surface du fait de la différence entre les forces de cohésion sur chaque catégorie de
molécules. En effet, une molécule au sein du fluide bénéficie des attractions de toutes ses
voisines, alors qu’une molécule située a la surface bénéficie seulement de la moiti¢ de ces

attractions. Les forces d’attraction augmentent en méme temps que la tension superficielle.

Lorsqu’un systéme est constitué de deux phases condensées, on parle de tension
interfaciale (nous allons garder par la suite la méme dénomination que pour la tension
superficielle) qui peut étre considérée comme une mesure de l'immiscibilité entre deux
liquides ou bien comme la force nécessaire pour créer de la surface entre ces deux liquides
immiscibles. La tension interfaciale traduit donc l'amplitude des forces d’attraction internes ;

plus ces derniéres sont élevées, moins les fluides vont vouloir « partager » 1’interface.

Une définition mécanique peut étre proposée (Figure 3) : une expérience classique
pour définir la tension superficielle consiste a représenter un film de liquide supporté par un

cadre rectangulaire dont 'un des c6tés est mobile.
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

Figure 3 : Expérience mettant en évidence le phénomeéne de tension superficielle [5]

Si I’on relache la barre mobile, celle-ci se déplace de fagon a diminuer la surface du
film liquide ; pour maintenir la barre en place il faut exercer une force /' proportionnelle a la
largeur / du cadre. Pour accroitre la surface d’une quantit¢ dS =1Idl, I'énergie nécessaire est

le travail W de la force F :

dW = Fdl = 26ldl = 26dS (L.1)

La force de traction agissant sur un élément de surface situé dans un plan tangent a la
surface qui s’oppose a l'augmentation de celle-ci est traduite par la tension superficielle entre
le liquide et l'air. Quand deux phases (gaz - liquide, liquide - liquide, gaz - solide ou liquide -
solide) sont en contact, les forces entre les molécules le long de cette interface sont

déséquilibrées, et ce déséquilibre engendre une énergie de l'interface.

La valeur de la tension superficielle a 20 °C de I'eau est de 72,8 £ 0,1 mN/m, celle
d'une huile 1égere se situe autour de 50 mN/m. Dans un gisement la tension interfaciale entre

une saumure (phase aqueuse) et I'huile est de 1'ordre de 30-40 mN/m [6].

Mouillabilité et angle de contact :

Comme nous l'avons précisé dans le paragraphe précédent, une valeur élevée de
tension interfaciale est synonyme de haute immiscibilité entres deux phases liquides.
Cependant, il existe aussi un parametre géométrique pour mesurer I’affinité entre la phase

solide et une phase liquide, a savoir I’angle de contact 0.

Pour commencer, demandons nous si 1'étalement d'une goutte de liquide est favorable
sur une surface solide (Figure 4) : il faut d'abord comparer 1'énergie de la surface solide (E)
dans le cas ou elle est seule Es=Asp ou recouverte d'une couche de liquide Es;=Eg; (Agy), de

telle fagon que l'interaction entre les deux interfaces soit négligeable (film macroscopique).
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Figure 4 : Schéma des énergies interfaciales pour une surface recouverte ou non de liquide

avec : Ao = Energie interfaciale entre le liquide et le vide,
A gauche, 1'énergie de surface est Es;= A o + Asp et a droite Es= Ago

La présence du film est favorable si Egp < Eg. Introduisons le paramétre d'étalement
So = Eg - EgL; si So > 0, la présence du film est favorable et représente une surface
complétement mouillée. Si So est négatif, le film ne s’étale pas et il en résulte une calotte
sphérique qui s'appuie sur le substrat avec un angle de contact (0): on parle d’une
mouillabilité partielle. [5]

Roche

/L [/

/), o

Figure 5 : Deux gouttes d’huile dans I’ecau. A gauche, sur une surface hydrophile, a droite sur une

4 /

surface hydrophobe

La valeur de l'angle de contact permet d'identifier quelle phase « mouille » une roche
dans un gisement. Dans le cas de la Figure 5, si l'angle est inférieur a 90°, on dit que l'eau

mouille la surface ; dans le cas contraire, c'est le brut qui mouille la surface.

Méme si dans la plupart des cas, les roches sont naturellement plus mouillables a
l'eau, la mouillabilité est affectée de facon assez importante pendant le procédé, du fait de

l'adsorption et de la désorption des constituants de 1'huile et des additifs utilisés.

Pour le calcul de I'angle de mouillage, nous prenons une goutte d'un fluide (par

exemple de ’huile, que nous allons noter par la suite avec le sigle O, de 1’anglais Oil) qui est
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

immergée dans un autre fluide immiscible (par exemple de I’eau, que nous allons noter par la
suite avec le sigle W, de I’anglais Water). En présence d'une surface solide S on a un

équilibre de forces, reli¢ aux différentes tensions interfaciales (Figure 6).

—
Fuo 1
—»X

/

Figure 6 : Equilibre des forces dans un systéme Eau(W)-Huile(O)-Roche(S) mettant en évidence les

forces entres les trois phases.

L'équilibre des forces appliquées le long de la ligne triple, et projeté sur i donne

'équation d'Young [5] :

o +o0 =ocosb (1.2)
SW S0

Capillarité

D’un point de vue simple, la capillarit¢ est le phénomene physique par lequel un
liquide tend a monter le long d'un tube étroit ou a imbiber spontanément un corps poreux.
Ces effets capillaires résultant du saut de pression lorsqu’une interface courbe est traversée.
Prenons par exemple une goutte d’huile de rayon r (phase 0) entourée d’eau (phase 1) et
supposons que 1’on veuille faire grossir cette goutte (Figure 7) : pour cela, il faut déplacer

I’interface eau/huile :

Figure 7 : Goutte d’huile dans I’eau. Le phénoméne de surpression se produit entre les deux phases
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La déformation de la goutte implique de fournir un travail associé¢ a la variation de
volume de la goutte, un travail associé a la variation de volume de 1’eau qui I’entoure et une

variation d’énergie interfaciale entre les deux liquides :

dW =—-PdV, - PdV, + cdA (1.3)

A I’équilibre dW =0 . En outre on a :

dV,=-dV,=dV . Pour une sphére on a: dV/dA=2r et on obtient AP=2c/r.
Cette différence de pression est la surpression dans la goutte d’huile et montre que d’autant
que la tension interfaciale est grande une goutte pi¢gée dans un milieu aqueux est plus
difficile a déplacer car pour ce faire il faudra d’abord la déformer. Cette relation écrite d’une

facon plus générale est connue comme 1’équation de Young-Laplace [5;7] :

AP:c{l+lJ (1.4)

h n

ou r| et r, sont les deux rayons de courbure principaux associés a I’interface.

Une fois connus les mécanismes selon lesquels une goutte d’huile peut étre pié¢gée
dans un puits et les grandeurs physiques qui caractérisent les conditions de piégeage, nous

pouvons détailler les conditions de déplacement de fluides immiscibles.

1.1.3.b Ecoulement simultané de fluides immiscibles en milieux
poreux

Tout fluide qui s’écoule librement dans un espace confiné est soumis a des forces qui
favorisent ou qui retardent ledit écoulement. La force motrice par excellence est la chute de
pression (AP) imposée au fluide et réciproquement, la principale force retardatrice est la perte

d’énergie due a la friction entre le fluide et les parois de 1’espace confiné.

Cependant, 1’écoulement d’un fluide dans un milieu poreux présente une
complication supplémentaire représentée par le solide qui doit étre traversé. Soumis a la
méme chute de pression imposée, un fluide qui s’écoule dans un milieu poreux composé de
sable se déplace différemment si le milieu poreux est composé d’argile. La loi de Darcy [8]
exprime la relation entre la vitesse moyenne d’écoulement du fluide (V) et la perte de charge

par unité de longueur (dP/dl) en fonction de la résistance inhérente a 1'écoulement du fluide
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

qui est sa viscosité (n) et en fonction d’une caractéristique propre au matériau traversé qui est

définie comme la perméabilité (k) de ce matériau.

y==2" (15
M

La perméabilité est donc une caractéristique liée a un matériau solide — dans notre
cas la roche — et représente la capacité de ce matériau a étre traversé par un fluide sans altérer
sa structure interne. Si la quantité de fluide — proportionnelle a sa vitesse moyenne — qui peut
traverser le matériau est importante, le solide est dit perméable ; dans le cas contraire, il est
dit peu perméable, voire imperméable. Sa valeur est souvent déterminée expérimentalement

suivant la loi de Darcy.

Si nous ajoutons un deuxieme fluide immiscible, les conditions d’écoulement seront
modifiées en fonction des affinités entre chaque fluide et le milieu poreux qui sera traversé.
Avant d’entreprendre la résolution de ce cas particulier, il est judicieux de définir le terme de

saturation que nous avions introduit précédemment.

Les saturations S, d'huile (S,) et d'eau (S, ) représentent respectivement les

fractions volumiques occupées par chaque fluide dans les pores.

/4
= 1.6
W W+Op0re ( )
(0
S, = 1.7
° w+0|,,. (1.7)

Souvent, ces derni¢res sont mesurées avant et aprés I’application d’un processus de
récupération pour obtenir une mesure de son efficacité. En particulier, la saturation d’huile
résiduel (S, ) est un paramétre largement utilisé pour caractériser 1’efficacité des processus

de récupération amélioré.

En pratique, il est possible de déterminer la variation de certaines caractéristiques (la
pression capillaire, la tension interfaciale et la longueur caractéristique du milieu qui, dans
notre cas, est le diamétre de pore) en fonction des saturations, avec des outils d’analyse

connus, comme les courbes de drainage-imbibition [6].
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Ainsi, quand deux fluides traversent un méme solide, nous pouvons définir une
perméabilité partielle &, de chaque fluide. Cette grandeur représente la facilité a s’écouler

de ce liquide en particulier sous un gradient de pression impos¢ dans 1’écoulement global.
! A
| @g@% dPidL
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Figure 8 : La perméabilité relative d'un fluide dans un écoulement multiphasique (& gauche, gris
obscur pour 'huile et gris claire par I’eau), peut étre exprimée en fonction des perméabilités

partielles des fluides en écoulement simple (a droite).

Prenons I’exemple d’une certaine quantité d’huile (O) et d’eau (W) transportées dans
un matériau solide de perméabilité k (Figure 8). k, et k, seront respectivement les
perméabilités de la roche si ces deux fluides s’écoulent individuellement sous un gradient de
pression dP/dL

k = (1.8)

ro,
dP
()
Cependant, quand ces deux fluides s’écoulent ensemble, et, pour garder une référence
unique (la perméabilité absolue de la roche), il est courant d’utiliser la perméabilité relative
kr; représentée par le rapport entre la perméabilité partielle (%) d'un fluide a une saturation
particuliere (.S,), et la perméabilité absolue du fluide (&), tel que:

LT

- k)

I1 est important de noter que, dans un gisement pétrolier, la géométrie des pores, la

k

viscosité des fluides, et les forces en présence jouent un role important dans la perméabilité

relative, et cette caractéristique impacte la mobilité des fluides dans le puits.
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

Cette mobilité M, est définie comme la relation entre la perméabilité relative et la
viscosité du fluide ; elle représente la fluidité d’une phase dans un milieu poreux particulier,

c'est-a-dire sa facilité a s'écouler dans ce milieu.

M, =£k%j (1.10)

Comme cette relation apparait quand deux (ou plusieurs) fluides s’écoulent, dans le
domaine de la récupération améliorée, les processus de récupération sont caractérisés en
fonction du ratio de mobilit¢ M qui est la relation de mobilité entre le fluide qui déplace

(fluide aqueux) et celle du fluide déplacé (huile) :

",

Si M est inférieur ou égal a 1, la phase plus « lente » ou moins fluide est celle qui

(1.11)

déplace l'autre, ce qui permet un balayage efficace et donc une récupération importante.
Inversement, si la phase qui déplace est plus « rapide » (M > 1), le phénomene de digitation
visqueuse apparait et rend le balayage inefficace, menant a une récupération tres faible. Ce
phénomene trouve son origine dans les variations de perméabilité, et peut Etre reli¢ a
l'instabilit¢ de Saffman Taylor [9] qui survient dans une géométrie ou la relation

largeur/épaisseur est élevée, par exemple la géométrie de Hele Shaw.

Dans les conditions plus simples de déplacement diphasique (absence de milieux
poreux) cette instabilité se produit spécifiquement au niveau de l'interface de deux fluides
immiscibles quand la viscosité du fluide déplacant est inferieur a celle du fluide déplacé.
Elle se manifeste par la formation de doigts de fluide moins visqueux qui pénétrent a

l'intérieur du fluide le plus visqueux.

Avant I’apparition de I’instabilité, la forme de l'interface est normalement maintenue
par la tension interfaciale. Cependant, quand la surpression générée au niveau de l'interface
est suffisamment grande, 1'interface se déforme et les doigts apparaissent. Quand l'instabilité
se déclenche, des doigts multiples commencent a évoluer, jusqu'a former un doigt principal
(au détriment des multiples) si la vitesse est suffisamment élevée. Dans le cas d'une cellule

Hele Shaw rectangulaire, le doigt principal occupe la moitié du canal [10].

Les situations de balayage efficace et de ’apparition de la digitation visqueuse sont

représentées sur la Figure 9.
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Figure 9 : Schéma d'un balayage avec des conditions de mobilité¢ différentes. Une relation de

mobilit¢ M > 1 donne lieu au phénomene de digitation visqueuse.

A gauche, dans la situation initiale avec une saturation initiale en huile S, entre A et
B. Si M <1, le balayage efficace permet de réduire de fagon importante la saturation d’huile
(S,z) dans le secteur AB. Cependant, si M > 1, le balayage déficient ne permet pas de

réduire de fagon significative la saturation d’huile dans le secteur AB (S .. ).

Le fait de déplacer sélectivement 1’huile pi¢gée d’un puits et d'analyser l'efficacité de
cette extraction prenant en compte chaque phénoméne de fagon indépendante est une tache
complexe. Mais il est possible d'établir une relation entre les forces qui entrent en jeu a
I'échelle microscopique et l'efficacité du déplacement microscopique, ce qui sera fait dans la

suite de ce chapitre.

1.1.3.c Equilibre entre forces visqueuses et forces capillaires :

Reprenons I'exemple d'une goutte d'huile entourée d'eau, ou cette fois, I'eau s'écoule
sur la longueur d'un canal, ce qui est a I'origine d'un cisaillement simple sur la goutte (Figure
10) :
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

ny
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Figure 10 : Représentation des forces agissant quand un fluide s’écoule autour d’une goutte

immiscible

La phase aqueuse en écoulement exerce une contrainte visqueuse de magnitude ny -
avec y le gradient de vitesse - sur la goutte qui va réagir a cette déformation avec une
réponse ¢lastique proportionnelle a I'énergie de surface de la goutte (fonction de la
déformation €) E =2mr’e’c. Les forces résultantes sont les forces visqueuses (F, = m7’ny)
liées au fluide déplacant et les forces interfaciales (F, =4nrec) qui retiennent le fluide
déplacé dans une condition d'équilibre F, = F, telle que la déformation peut étre décrite au

travers d’une construction adimensionnelle de la forme :

gxcnyr/c (1.12)

Cet équilibre des forces visqueuses et capillaires peut étre représenté par un nombre

adimensionnel : le nombre capillaire (Ca ), selon I’expression suivante :
Ca="" (1.13)
o

avec V' = Vitesse moyenne d’écoulement

Le nombre capillaire permet une unification de la description de différents systémes
eau/huile/roche ou les forces visqueuses et les forces capillaires entrent en jeu lors du
déplacement de 1'huile. Une approche de la récupération assistée du pétrole par ce nombre a
présenté certains succes, méme si divers phénomenes sont négligés [11]. D'un point de vue
pratique, si le nombre capillaire est au-dessous de 10, la récupération additionnelle est
presque nulle. En revanche, si le nombre capillaire est au-dessus de 10, la récupération peut
étre proche de 100 % [12;13]. (voir Figure 11)
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Figure 11 : Relation entre la saturation résiduelle et Ca. D’apres [12]

On aurait donc tendance a vouloir augmenter la viscosité ou la vitesse pour accroitre
la récupération. Cependant, l'augmentation de la vitesse du fluide déplagant a pour limite
l'apparition du phénomeéne de digitation visqueuse (probléme de mobilité, cité auparavant) ;
l'augmentation de la viscosité d'un autre coté sera limitée par la pression nécessaire pour
pomper le fluide déplacant. Ce qui laisse le plus de marge de manceuvre est la réduction de la

tension interfaciale avec 1'utilisation de tensioactifs.

En conclusion, quelle que soit la méthode utilisée dans la récupération améliorée du
pétrole, il faudra s'efforcer d'augmenter les forces visqueuses ou de diminuer les forces

capillaires (ou bien les deux), en affectant le moins possible le colit de la production.
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1.2 EOR Chimique, injection de
polymeres (polymer flooding)

L'EOR chimique, utilisé principalement dans les gisements de bruts légers, consiste
en l'utilisation de formulations qui permettent de déplacer I'huile en diminuant le rapport de
mobilité (échelle macroscopique), et/ou en diminuant la tension interfaciale pour réduire les
forces capillaires qui piegent 1'huile résiduelle (échelle microscopique). Des formulations trés
diverses peuvent étre utilisées : des polymeres, des tensioactifs, des solutions micellaires, des
alcalins et des mélanges entre ces composants, comme les formulations ASP (injection

successive d'alcalins, de surfactants et de polymeres).

Un des procédés les plus simples est I'addition de polymeres pour augmenter la
viscosité de l'eau a injecter, procédé connu comme le « polymer flooding ». L’injection d’un
mélange eau-polymeres va simplement augmenter la viscosité de I’eau d’injection (water
flooding) afin d'améliorer le rapport de mobilité par une augmentation des forces visqueuses,
méme si l'efficacit¢ au niveau microscopique (mobilisation de l'huile piégée) n'est
théoriquement pas modifiée. En effet, 'augmentation de viscosité n'est théoriquement pas
suffisante a elle seule pour contrebalancer les forces capillaires et contribuer au dépiégeage

des gouttes d'huiles résiduelles.

La mobilit¢ M du systéme est effectivement diminuée comme on peut le constater
dans I’équation (1.11), ce qui favorise le déplacement ; cependant, les conditions de piégeage
(relatives a la tension interfaciale o entre 1'huile et la phase aqueuse) sont théoriquement
équivalentes a une récupération secondaire (injection d'eau). La saturation d'huile résiduelle
n'est donc pas diminuée dans le puits, mais la quantité¢ de fluide nécessaire pour la déplacer

est plus faible. Voyons cela avec un exemple (Figure 12)
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Figure 12 : Dépendance typique de la saturation résiduelle d'huile en fonction du volume du fluide
déplacant injecté (volume de drainage) pour l'eau et une formulation eau-polymeére de viscosité

supérieure

Avec l'injection d'eau, la quantit¢é maximale d'huile a déplacer sera atteinte avec un
certain volume injecté. La méme quantité¢ d'huile sera déplacée avec un volume inférieur
d'une formulation eau-polymeére dont la viscosité est entre 10 et 100 fois plus grande par
rapport a celle de I’eau. En théorie, il n'y a pas moyen de modifier la saturation d'huile

résiduelle avec l'injection de polymeére.

Les échecs le plus souvent rencontrés dans les opérations de polymer flooding sont la
perte du polymére (par adsorption dans la roche) et la dégradation de la formulation
dépendant des contraintes de cisaillement élevées pendant l'injection. Les caractéristiques
idéales pour 1’utilisation de polymer flooding sont des gisements de haute perméabilité et a
faible contenu d'argile avec une viscosité de 1’huile ne dépassant pas les 0,1 mPa.s in situ
[14]. Par ailleurs, dans les cas ou la perméabilit¢ du gisement est variable, ce type de
formulation gomme les effets de contraste de la perméabilité, en évitant 'apparition de
chemins préférentiels. Il faut retenir que les conditions de cisaillement dans un puits peuvent
aller au-dessus de 100 s pendant le drainage, étant 10s™” une valeur moyenne typique

[15;16], et méme au-dela de 1000 s™ au niveau de l'injection [17].
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

1.2.1 Polymeres pour le polymer flooding

Les polyméres communément utilisés pour augmenter la viscosité de la phase
aqueuse sont les polyacrylamides (Figure 13) et les polysaccharides. Les polyacrylamides (-
CH,CHCONH;-) sont des polymeéres synthétiques (polymérisation de 1’acrylamide) solubles
en phase aqueuse, qui peuvent étre linéaires ou réticulés, avec des masses moléculaires

comprises généralement entre quelques milliers et 20 10° g/mol [18].

— CHy—(H—CHy—CH—

H,C Polymérisation (|3=O (|3=O
F=° NH, NH,
NH, -
CH2 CH
]
NH2 1n
Monomére d'acrylamide Folymére de polyacrylamide

Figure 13 : Monomére d’acrylamide et molécule de polyacrylamide

Les polysaccharides sont des biopolymeéres versatiles dotés de propriétés structurales
remarquables grace a leur particularité qui est de former des mailles tridimensionnelles — ils
sont par exemple susceptibles de former des gels en solution aqueuse. Une bonne partie des
polysaccharides a usage industriel provient des fermentations microbiennes ; le plus utilisé en
EOR est le xanthane.

Au niveau des polyacrylamides, en solution aqueuse, une fraction de l'acrylamide
peut étre hydrolysée pour produire de I’acide acrylique ; cela se traduit par une augmentation
de son pouvoir viscosifiant dans I’eau sans électrolytes, mais sa viscosit¢ diminue d'une
maniére abrupte dans 1’eau salée [15]. En effet, les polyacrylamides sont susceptibles de voir
leurs caractéristiques rhéologiques modifiées si les concentrations de sel sont élevées (plus de
1 % de sel, comme c'est le cas dans les saumures) mais aussi par dégradation mécanique due
aux cisaillements importants (passage au travers d’une valve ou au travers des pores de la

roche).

Par ailleurs, sur une méme concentration, les polyacrylamides de haute masse

moléculaire donnent des solutions plus visqueuses et plus résistantes a la perte de viscosité
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par effet du sel, de pH et de la température ; cependant, ils sont plus sujets a la dégradation
mécanique.

Les concentrations de polyacrylamide (PAM) classiquement utilisées se situent entre
200 ppm et 2000 ppm (PAM 30 % hydrolysé). Examinons rapidement une courbe
d’écoulement correspondant a une de ces conditions extrémes. Deux faits sont marquants :
primo, la viscosité de la formulation décroit rapidement avec 1’augmentation du taux de
cisaillement — la solution est rhéofluidifiante —, secundo, une composante élastique non
négligeable sous la forme de la premicre différence de contrainte normale (N;) apparait déja
quand le gradient de vitesse est de 1 5. (Figure 14).
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Figure 14: Propriétés rhéologiques d’une formulation utilisée en polymer flooding. La viscosité (@),
la contrainte normale (V) et la contrainte tangentielle (<>) en fonction du gradient de vitesse pour
une solution aqueuse avec 2000 ppm de FLOPAM (Polyacrylamide hydrolysé SNF Floerger®)

Nous reviendrons plus tard sur D’interprétation de ce rhéogramme, aprés avoir
développé les concepts nécessaires de rhéologie.

Le xanthane provient de la fermentation du xanthomonas campestris, il s’agit d’un
polysaccharide exocellulaire avec des masses moléculaires autour de 1 million g/mol. Sa
structure est une séquence d'unités monomériques covalentes qui composent la chaine
principale avec des liens covalents qui ne sont pas trés flexibles, limitant les chaines a

adopter a certaines orientations seulement, ce qui attribue au polymeére une rigidité
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

particuliere [19]. Cette rigidité constitue la caractéristique qui le rend utile a I'EOR, puisque
il est trés résistant a la dégradation mécanique, et lui permet de maintenir une viscosité ¢levée
dans des gisements a haute salinité¢ [20]. Cependant, dans des gisements ou la densité de sel

est trés basse, son pouvoir viscosant par rapport aux polyacrylamides est plus faible.

Cela dit, les polysaccharides sont plus stables aux hautes concentrations de sel et
résistants aux taux de cisaillement élevés. Néanmoins, la dégradation biologique et leur cotit
important ont limité leur utilisation par rapport aux polyacrylamides. Les polyacrylamides
sont aussi résistants aux températures modérées — bien qu'ils puissent commencer a
précipiter dans des eaux salées pres de 80 °C —, tandis que le xanthane commence a étre
dégradé autour de 90 °C. Enfin, les polyacrylamides sont souvent plus sensible aux

problémes d'adsorption a la paroi du gisement.

Le xanthane, contrairement au polyacrylamide, est un polymeére rhéofluidifiant qui ne
présente pas de contraintes normales significatives, comme on le montrera un peu plus loin
(Chapitre 3) [21].

1.2.2 Efficacité du polymer flooding

Depuis les premieres études sur la récupération assistée par injection de polymeres,
relativement peu de gisements ont utilisé le polymer flooding a grande échelle. La Chine est
un des seuls exemples, avec le gisement de Daqing, ou la récupération tertiaire par injection
de polymeére est pratiquée continliment depuis 1996. Cette technique permet actuellement de

récupérer 11 % d'huile en plus par rapport au taux de récupération primaire [22].

Un recul d’une dizaine d'années sur cette technologie fait du gisement de Daqing une
source importante d'information et démontre le succés du procédé. La production en
récupération tertiaire est passée de 2 millions de tonnes par an en 1996 a un maximum de
10,57 millions de tonnes par an en 2002 [23]. Entre 2002 et 2007, la production a gardé une

valeur moyenne de 10 millions de tonnes par an (Figure 15).
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Figure 15 : Evolution de la production dans le gisement de Daqing avec l'utilisation de polymer
flooding entre 1996 et 2005. D’aprés [22].

1.3 Viscoélasticité et récupeération
améliorée du pétrole

Alors que l'augmentation de production en polymer flooding est en théorie
uniquement liée a I'amélioration du rapport de mobilité due a l'accroissement de la viscosité
du fluide pousseur, certaines observations expérimentales récentes, particuliérement des
équipes de Daqing, suggerent que le caractere viscoélastique des solutions de polyacrylamide
contribue a améliorer la mobilisation de I'huile piégée a I'échelle microscopique des pores et

donc diminue la saturation résiduelle en huile.

Le terme « viscoélasticité » est cependant peu précis, en effet, 1’¢lasticité d’une
solution polymérique issue de la flexibilit¢ des chaines de polymeére en solution est a
I’origine de caractéristiques telles que la viscosité ¢longationnelle et la premiere différence
de contraintes normales. La complexité introduite par ces propriétés non newtoniens des
fluides déplacants nous oblige a analyser d’abord les différents effets produits par

I’écoulement des fluides viscoélastiques en conditions plus simples, c’est a dire en
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

¢coulement monophasique et aussi en conditions de déplacement instable (digitation

visqueuse).

1.3.1 Effets de la viscoélasticité en écoulement
monophasique

L’¢écoulement des fluides viscoélastiques a travers des milieux poreux et dans des
conditions d'é¢longation (contraction ou expansion) mettent en évidence des effets qu’on ne
trouve pas avec un fluide newtonien. Dans le cas d'un écoulement en milieu poreux,
'analogue de la loi de Darcy peut étre écrit pour un fluide viscoélastique tel que la perte de la

pression est calculé comme une fonction des propriétés du fluide [24;25].

En ¢longation, on peut distinguer plusieurs effets, comme [’effet d’entrée, les
¢coulements a trou (hole pressure) et les écoulements secondaires. L’effet d’entrée a lieu
quand le fluide viscoélastique rentre dans un capillaire, aux alentours de 1’entre I’écoulement
n’est pas compleétement développé et la conséquence est une surpression produite a niveau de
la contraction [26]. Cet effet est a ’origine d’un probléme bien connu en rhéologie et que
peut donner des fausses contraintes de cisaillement dans un rhéométre de cylindres coaxiaux
[27].
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Figure 16 : Représentation schématique d’un écoulement a trou. La surpression due a N; est aussi

affecte par les dimensionnes du trou. D’apres [28].

Les écoulements a trou sont mis en évidence quand un fluide viscoélastique en

¢coulement dans un canal passe a cote d’un pore qui finisse dans une impasse (Figure 16).

33



Une pression additionnelle se développe a cause de la premiére différence de contrainte
normale (N;). Une mesure de la chute de pression a niveau du trou peut étre utilisée pour
caractériser cette propriété [29]. Cet effet est aussi en relation avec les observations de Souza
et al. [30] qu’ont montre aussi la capacité de pénétration d’un fluide viscoélastique dans une

expansion abrupte en fonction de ces propriétés rhéologiques.

Les écoulements secondaires sont un effet bien connu qui est produit a I’entrée d’une
contraction abrupte non cylindrique et se manifeste comme un vortex ou le fluide
viscoélastique va recirculer par effet de la deuxieme différence de contraintes normales (N-)
[31]. Cette zone « morte » d’écoulement est caractérisé par le numéro de Deborah et dépend

aussi du ratio de contraction [32].

En ce qui concerne la viscosité élongationnelle, des expériences avec des solutions de
polyacrylamide ont montré une haute résistance hydraulique en écoulement extensionnel
dans des milieux poreux a partir d’un certain gradient de vitesse critique [33], ce qui suggere
de considérer également l'influence de la viscosité élongationnelle dans les procédés

impliquant des solutions de polyacrylamide [34]

Tous ces effets ont lieu en conditions que nous allons reproduire partiellement dans
notre ¢étude. Cependant, il faut se rapprocher encore car nous serons en conditions d’un

¢coulement diphasique.

1.3.2 Effets de la viscoélasticité dans un écoulement
diphasique.

Nous avons déja mentionné le phénomene de la digitation visqueuse qui a lieu quand
deux fluides s’écoulent simultanément en milieu poreux. Diverses études fondamentales
[35;36] nous montrent que la relation de viscosité entre les fluides et le numéro capillaire
(Ca) permettent établir trois situations : la digitation visqueuse, la digitation capillaire et

I’écoulement stable.

Si le fluide déplacé est viscoélastique, les travaux de Wilson [37] et Lindner [38] nous
montrent que la dimension caractéristique de ’instabilité de Saffman Taylor (I’épaisseur du
doigt) est en relation directe avec des propriétés rhéologiques des fluides (comme N et le
coefficient de la loi de puissance). Cependant, la situation d’écoulement stable en déplacant

avec un fluide viscoélastique (ce que nous nous disposons a étudier) est trés peu documentée.
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Chapitre 1 : Contexte et état de [’art

1.3.3 Etat de I'art

En 2000, Wang et al. [39] ont réalisé des expérimentations d'injections sur carottes de
roches et indiquent que la récupération ultime d'huile était de 5 a 8 % supérieure avec
injection de polymere qu'avec injection d'eau. Des résultats similaires obtenus sur champs
sont mentionnés, ou la récupération en injection polymere ou ASP est indiquée comme étant
a chaque fois plus élevée qu'attendue a partir des courbes théoriques ne prenant en compte
que les forces capillaires. Des expérimentations sur milieux poreux en verre ont mené aux
mémes résultats, et des explications ont été proposées mettant en exergue les propriétés

viscoélastiques des solutions de polymeére.

Avant ces études liées aux champs de Daqing, il n'était pas commun de trouver des
relations entre 1'efficacité de déplacement et les propriétés élastiques des fluides utilisés,
méme si on trouve dans la littérature quelques rares travaux ou les effets de la viscosité non

Newtonienne sur 1’efficacité de déplacement sont étudiés [17;39-43].

Depuis 2000, parallelement aux opérations de polymer flooding, un certain nombre de
communications ont été produites par les équipes de recherche de Daqing, évoquant
réguliérement une réussite du procédé¢ liée aux aspects €lastiques des solutions de polymeres
utilisées [14;22;23].

Apres les observations mentionnées plus haut, des études systématiques ont été
réalisées en 2004 sur les possibles effets du caractere élastique des solutions de polymere sur

la diminution de la saturation résiduelle d’huile.

Xia et al. [44;45], ont utilisé un micromode¢le en verre (Figure 17) ou la mouillabilité
est dite contrdlable. Bien qu'aucun détail ne soit donné sur la géométrie utilisée ou sur les
moyens de controler la mouillabilité¢, ’auteur montre que la saturation diminue avec la

viscoélasticité des solutions.
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Figure 17 : Expériences sur noyaux d'huile. En haut, balayage avec de I'eau puis avec solutions de

polyacrylamide (concentrations croissante). En bas, balayage avec de 1'eau puis avec des solutions de

viscosité croissante. D’apres [45]

Tout en étant trés peu documentées, ces études, parmi les premicres a mettre en valeur
les effets €lastiques, révelent dans leur conclusion principale que I'efficacité de déplacement
augmente en fonction de l'¢lasticit¢é de HPAM (polyacrylamide hydrolysé). Pour arriver a
cette conclusion des expériences de déplacement sont réalis€s en variant la concentration de
HPAM (qui est accompagnée d'une augmentation de la viscosité¢ et 1’¢lasticité) et de la
glycérine (fluide newtonien utilisé comme référence dont la viscosité seule augmente avec la
concentration). Le résultat est une saturation résiduelle toujours plus faible : avec le HPAM,
on observe un déplacement d’huile jusqu'a 50 % plus important que la glycérine au méme

nombre capillaire.

Dans la suite de notre travail, on montrera que la viscoélasticité¢ des fluides peut étre
caractérisée en fonction de la premiére différence de contraintes normales N,, du temps de
relaxation (A), du module élastique (G') et du nombre de Weissenberg (Wi). Dans le
travail décrit ci-dessus, les procédures pour estimer N, ne sont cependant pas détaillées,
spécialement a faible gradient de vitesse, puisque le polymere est peu concentré. Des
explications phénoménologiques peuvent étre trouvées, évoquant des mécanismes plus ou

moins précis ("bridging" entre le polymere et les films d'huile, ...).

En reprenant les observations de Xia, Hongjun et al. [46] ont réalis¢ des simulations
numériques d'écoulements viscoélastiques pour ¢étudier le phénomeéne. Le modele
rhéologique choisi est le MUCM (Modified Upper-Convected Maxwell) qui prend en compte
la viscosité, I’élasticité et le caractére rhéofluidifiant des solutions polymériques. Etant donné
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qu'il n'est pas possible de recréer toutes les formes dans lesquelles 1'huile reste piégée (des
gouttes, des films, dead-end pores, etc.), le modele du dead-end pore est choisi (Figure 18)
en concordance avec des recherches similaires ou les configurations les plus utilisées sont les
expansions et les contractions asymétriques abruptes. Le nombre de Weissenberg est utilisé
pour caractériser 1’¢élasticité du polymeére et le nombre de Reynolds pour caractériser

I’écoulement.

Myn—1, We=0, Re—1e-5 By n—=1, We—=0.4, Re—1le-5

() u=06, We=0, He=1le5 (@) n=0.6, We=04, Re=1e¢5

Figure 18 : Modé¢lisation d’écoulement d’un fluide viscoélastique dans un dead-end pore. D’apres
[46]

Les résultats numériques montrent que la surface effective d’écoulement, délimité par
les lignes de courant du fluide, dans les dead-end pores est significativement plus grande
pour des polymeres viscoélastiques. De ce fait, la surface ou le fluide reste immobile est
réduite. L auteur suppose donc que l'efficacité de déplacement augmente pour cette raison
("capacité de pénétration du fluide dans le pore") quand Wi et le coefficient de la loi de
puissance n augmentent (c'est-a-dire avec des fluides plus ¢élastiques et moins
rhéofluidifiants) [47]. L'apport le plus significatif de ce travail est le fait de considérer en

méme temps les deux caractéristiques non newtoniennes des solutions polymériques.

Chun and Pope de 1'Université d'Austin ont présenté en 2008 [48] une analyse de la
stabilité¢ d'une colonne d'huile entourée d'un anneau de solution polymére viscoélastique dons
une configuration cylindrique. Ils montrent ainsi que 1'¢lasticité de la solution (représentée
par un mode¢le de fluide de Maxwell) peut retarder la fragmentation de la colonne en gouttes
d'huile, et ainsi par extrapolation réduire la saturation résiduelle. Des études plus récentes de
Daqing [49;50] suggerent des mécanismes variés pour expliquer plusieurs observations
réalisées au niveau de la simulation, du laboratoire et méme au niveau du gisement de

Dagqing. L'analyse est faite au niveau des forces a l'échelle du pore (appelées "microforces"),
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générées entre le fluide déplacant et 'huile déplacée. L'utilisation de simulations numériques
utilisant des modéles rhéologiques viscoélastiques MUCM indique que pour un fluide
viscoélastique (comme par exemple le HPAM qui est souvent utilis¢ dans les expériences),
les profils de vitesse sont de type piston, alors que pour un fluide newtonien le profil de

vitesse est parabolique (Figure 19).
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Figure 19 : Représentation schématique des profils de vitesse pour un fluide newtonien et un fluide

viscoélastique en train de balayer une goute d'huile. D’aprées [49]

A partir de ces constatations, une analyse phénoménologique des forces a l'interface,
montre que l'existence de forces élastiques permet de détacher plus d'huile qu'avec un fluide
Newtonien avant d'arriver a un nouvel état de saturation résiduelle. Un certain nombre
d'expérimentations en micromodeles sont proposées pour confirmer ces hypothéses. On peut
voir par exemple (Figure 20) une expansion de la partie du fluide élastique qui est capable de
modifier I’interface. Au fur et & mesure que la concentration du polymeére augmente, ce fluide

pénetre dans le pore et déplace plus d'huile en condition d'écoulement similaire.
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Figure 20 : Expériences dans des "dead-end pores" avec solutions de polymére viscoélastique.

L’huile contenue dans le pore est déplacée a différentes concentrations de polymeére. D aprées [46]

D'autres observations qualitatives importantes sont par exemple les expériences qui
montrent que l'efficacité de déplacement est meilleure pour le HPAM comparé au xanthane

[50] (qui est rhéofluidifiant mais non élastique).

Huifen, en 2007 [50], utilise la premi¢re différence de contraintes normales N pour la
premiére fois pour caractériser 1'élasticité des solutions de HPAM. Il insiste sur le fait que la
littérature offre peu de références et répéte, d’une certaine maniere, les expériences de
flooding de Xia et al. de 2004 dans des carottes de silice partiellement mouillables a I’eau. De
plus, il considére un gradient de vitesse réel pour vraiment établir les conditions de viscosité
et d'élasticité en condition d’écoulement. Bien que les valeurs de N; soient assez faibles, la
grande contribution de ce travail est la préoccupation de relier les études d'efficacité de

déplacement a une description cohérente de la rhéologie des fluides utilisés.

Haifeng et Huifen, en 2008 [51;52], continuent a développer I'hypothése des
"microforces". Haifeng ajoute des observations toujours qualitatives selon lesquelles,
notamment, quand la saturation d'huile est haute, tant les fluides newtoniens que les fluides
viscoélastiques poussent l'huile libre de manicre équivalente par effet de la macropression ;
cependant, quand la saturation est faible, les fluides viscoélastiques contribuent a mobiliser
les ganglions d'huile — avec la formation de gouttes libres —, ce qui ne se produit pas avec les
fluides newtoniens. Dans ce travail, Wi est supposé proportionnel a N, et la variation de N,

est proposée pour caractériser le fluide viscoélastique.

Par ailleurs, des explications basées sur des raisonnements d'équilibre de
"microforces" sont proposées dans ce méme travail pour expliquer pourquoi un fluide
viscoélastique n'est pas capable de déplacer de I'huile d'un pore mouillable a I'eau.

Malheureusement, les forces invoquées (force de trainée, force centrifuge, force de
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cohésion,..) ne sont pas explicitées et le lien avec la rhéologie des fluides et les conditions

d'écoulement n'est pas expliqué.

Enfin, les publications les plus récentes de cette équipe [53-56] mentionnent des
résultats obtenus sur champs, ou l'utilisation de solutions de polyacrylamide concentré (2500
ppm) pour le polymer flooding (donc fortement viscoélastiques) dans 30 puits a confirmé les
observations. En effet, 'augmentation de la récupération par ce biais est passée de 13 %
OOIP en 1996 a 20 % OOIP.

Parallélement, Markus et al. [57] affirment aussi, en utilisant des micromod¢les en
silicone, que des solutions concentrées de polyacrylamide produisent un effet d’stabilisation

du front d’avancement en déplacant une huile moins visqueuse.

1.3.4 Formulation du probleme

Bien que souvent peu documentés et détaillés, et présentant des analyses parfois un
peu confuses, 1'ensemble des travaux menés par les équipes de Daqing a le mérite d'avoir mis
en ¢évidence le fait que les formulations eau-polymere donnent des résultats convaincants
pour leur capacité¢ a modifier les conditions de piégeage de I’huile. En effet, une observation
qui revient de facon réguliére dans les paragraphes précédents est que la saturation d'huile
diminue grace a I'¢lasticité du fluide. Concernant 1'¢lasticit¢ d'un fluide, nous avons déja
remarqué qu’il est possible d'utiliser une variété de paramétres (N,, A, G', Wi) pour
caractériser différentes facettes d'un phénoméne dont l'origine réside dans les forces de
restauration des éléments constitutifs de ce fluide en écoulement. Néanmoins, le seul
parametre mesuré et éventuellement discuté concernant le caractére élastique du fluide dans
les travaux cités est la premiére différence des contraintes normales N,. Prenons deux

exemples de ces observations spécifiques.

Dans la Figure 21, l'efficacité et la saturation résiduelle d'huile sont présentées en
fonction du nombre capillaire de différentes formulations caractérisées par N,. Il est admis
que pour le méme nombre capillaire, I'efficacité augmente et la saturation diminue au fur et a

mesure que N, augmente.
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Figure 21 : Effet des contraintes normales dans la récupération en fonction du nombre capillaire.

Relation saturation d’huile résiduelle / efficacité de déplacement en fonction du Ca. D’aprés [49]

Dans la Figure 22, deux formulations de polymeéres sont proposées pour illustrer les
effets sur le pourcentage d'augmentation de l'efficacité; l'effet du xanthane (polymere
rhéofluidifiant ou essentiellement N,=0) est presque imperceptible ; cependant, des solutions
de polyacrylamide, caractérisées par N,, montrent une augmentation linéaire du pourcentage

de récupération en fonction de N,

10 | [—mpan ||

Xe

: |—=—Xanthan ||

0 ! !
0 100 200 100 100
N, (Pa)

Figure 22 : Effet des contraintes normales dans la récupération en fonction du polymere utilisé.
Pourcentage d’augmentation de I’efficacité de déplacement en fonction des valeurs des contraintes

normales. D’apres [49]
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Il est en I'état difficile de décrire plus précisément les mécanismes physiques qui
meénent a ces résultats. La bibliographie est peu abondante sur le sujet (presque
exclusivement les équipes de Daqing) et les observations sont trop dispersées pour E&tre
capables de donner des réponses satisfaisantes sur 1'effet de la viscoélasticité des fluides sur
la récupération améliorée du pétrole. Un certain nombre de points manquants dans les études

citées apparaissent nécessaires :

- Peu d'importance est accordée a la caractérisation des fluides, le terme
« élasticité » en particulier manque de précision et une description précise des

propriétés rhéologiques des fluides utilisés est nécessaire.

- Les géométries et les conditions d'écoulement utilisées sont tres variées et souvent

compliquées, ce qui ne permet pas une interprétation physique simple.

- 1l n’y a pas de relation directe entre les différentes hypothéses présentées
(microforces) et les caractéristiques du fluide utilisé¢ (qui est essentiellement le
HPAM), ce qui ne permet pas une généralisation a une série plus étendue de

solutions polymériques.

A partir de ces remarques, notre intention dans ce travail est de tenter de comprendre
comment les conditions de déplacement de I'huile peuvent étre modifiées en fonction des

caractéristiques bien identifiables de fluides viscoélastiques, avec les objectifs suivants :

1) Utiliser une variété de fluides convenablement caractérisés avec la possibilité
d'ajuster la viscosité et 1'¢lasticité dans la gamme des gradients de vitesse concernant toutes

les opérations du polymer flooding.

2) Utiliser une géométrie modele dans laquelle une expérience simple de déplacement
immiscible puisse étre mise en place. Ensuite, et en concordance avec les résultats, on
cherchera a faire évoluer les géométries pour étendre les résultats a des conditions plus
proches du cas réel. En respectant ces lignes directrices, nous tenterons de proposer des
relations directes entre les caractéristiques du fluide et une efficacité de déplacement donnée

par les géométries choisies.

La clarification d'un possible effet viscoélastique sur les performances des opérations
de récupération assistée peut permettre d'ajouter un paramétre de formulation d'origine
physique aux fluides utilisés, et donc peut potentiellement élargir les possibilités

d'optimisation des procédés.
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1.3.5 Démarche méthodologique

L'objectif principal de cette these est de contribuer a la compréhension des effets de la
viscoélasticité des fluides sur la récupération améliorée du pétrole, et plus particuliérement
sur les caractéristiques du déplacement d'un fluide par un autre dans un écoulement confiné.
Pour cela, il faut mettre en évidence expérimentalement quels phénoménes physiques
intervenant lors de la récupération sont sensibles aux propriétés viscoélastiques et les évaluer

par rapport aux effets purement visqueux.

Dans le polymer flooding, le polyacrylamide est le polymeére le plus utilisé. Son
comportement rhéologique est bien connu et a été caractérisé. Une augmentation de sa
concentration en solution aqueuse méne a un accroissement de la viscosité et des contraintes
normales ; en méme temps, ces derniéres donnent leur caractére élastique aux solutions. De
plus, une augmentation du gradient de vitesse dans ces solutions a pour effet d'augmenter les

contraintes normales tout en diminuant la viscosité (rhéofluidification).

Dans une telle situation, il est difficile de séparer les effets liés a I'augmentation des
forces visqueuses, des contraintes normales ou de la viscosité élongationnelle des fluides.
Ainsi, afin de séparer les effets de ces variables, nous sommes amenés a chercher un systéme
modele dont les caractéristiques d'élasticité et de viscosité puissent tre variés et quantifiés

d'une facon systématique.

Un premier axe de travail a donc été constitué par la formulation des différents fluides
viscoélastiques modeles nous donnant la latitude nécessaire, tels que : le polyacrylamide dans
un solvant aqueux visqueux, I’oxyde de polyéthyléne dans le polyéthylene glycol et le
polyisobutyléne de haute masse moléculaire dans le polyisobutyléne de basse masse
moléculaire. Ces systémes ont été retenus car ils présentent une viscosité presque constante
dans une gamme étendue de taux de cisaillement; en méme temps, ils présentent des
caractéristiques ¢lastiques qui se manifestent sous la forme d’une premicre différence de

contrainte normale N; suffisamment ¢élevée aux forts gradients de vitesse.

Etant donné que 'objectif premier est d'étudier les phénoménes a I'échelle du pore et
des interfaces, nous nous sommes efforcés de choisir au mieux des géométries simples qui
permettent d'établir des relations entre la viscoélasticité d'un fluide (aqueux en principe) et

son influence sur le déplacement d'un autre fluide de plus faible viscosité (de I'huile).

Une géométrie de type « Hele-Shaw » constitue le systeme simple que nous avons

choisi pour nous permettre d'étudier le déplacement de 1'huile par les fluides cités ci-dessus.
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En effet, le modele d'écoulement bidimensionnel est bien connu dans cette géométrie et nous
aurons l'opportunité d'analyser ses différents effets a travers la déformation de l'interface au
cours du déplacement. Différentes conditions d’écoulement et différents fluides sont
nécessaires afin de disposer d’une gamme de variation des parameétres permettant de dégager

des conclusions valides.

Les expériences d'écoulement proprement dites ont été centrées sur le développement,
la stationnarité et la forme de l'interface entre le fluide aqueux (visqueux ou viscoélastique)
et I'huile. Cette forme d'interface nous donne entre autres un critére de comparaison li¢ a la

capacité d’une formulation pour mieux déplacer 1'huile.

Nous nous sommes ensuite intéressés a des écoulements a travers des restrictions dans
la cellule originale pour essayer de nous rapprocher davantage des conditions réelles

d’écoulement.

Nous avons finalement complété ce travail avec des expériences effectuées en
« microsystémes » (écoulements dans des canaux d’une centaine de micromeétres de largeur).
Une géométrie dead-end pore a notamment été choisie pour étudier la pénétration d’un
fluide viscoélastique et d’un fluide newtonien dans le microsystéme initialement rempli
d’huile.

L'ensemble de ce travail a comme ambition de poser des bases des mécanismes
physiques pour contribuer a la compréhension globale de l'influence des caractéristiques
rhéologiques (et en particulier viscoélastiques) du fluide sur I’efficacité de déplacement en

récupération assistée.
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2.1 Rhéologie. Généralités

La rhéologie est la science qui étudie la déformation et I'écoulement de la matiere. Un
matériau est considéré comme déformé quand sa structure microscopique est modifiée du fait
de l'action d'une force (plus spécifiquement une contrainte t) appliquée sur lui. Si cette
déformation est a l'origine d'un mouvement relatif « maintenu» entre les molécules

adjacentes du matériau, nous parlons d'un écoulement.

Les écoulements ou nous trouvons des déplacements relatifs entre molécules
adjacentes sont de deux sortes : de cisaillement et d'élongation. Dans un écoulement de
cisaillement, deux ¢éléments adjacents du matériau peuvent se croiser ; en revanche, dans un
écoulement d'élongation, ces ¢léments, selon leur position dans I'écoulement s'éloignent a
partir d'une position initiale proche ou se rapprochent a partir d'une position initiale distante.
Ces déplacements relatifs dans les cas présentés dans la Figure 23 s’effectuent toujours dans

des directions opposées.

s m = -———=2
Fi £
Fa Fa
’: _-'O_-i ’;
F !
F Fl
Cisaillement
D] . Yo |
; o OO0 > +O !

Elongation

Figure 23 : Ecoulement de cisaillement (deux particules adjacentes se croisent) et écoulement

d'¢longation (deux particules adjacentes s'éloignent ou se rapprochent)

Cependant, pour caractériser un écoulement entierement, il faut utiliser une échelle de
temps associée a la déformation ; on obtient finalement le gradient de vitesse y et le taux
d’élongation ¢..
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D’abord considérons la situation représentée dans la Figure 24, un fluide confiné
entre deux plaques de surface S, qui se trouvent a une distance b 1'une de l'autre, est mis en
mouvement par une force F' appliquée a la plaque supérieure. La force nécessaire par unité
de surface pour tirer la plaque est a 1’origine de la contrainte (t=F/S). Si la plaque
inférieure est au repos et si la force F est telle que la plaque supérieure se déplace a une
vitesse v_constante, nous sommes dans le cas d’un écoulement de cisaillement « simple »,

avec un gradient de vitesse d’amplitude y=v_/b.

Figure 24 : Représentation schématique d'un écoulement de cisaillement simple induit par une force
F. Le fluide confiné entre deux plaques de surface S, qui se trouvent a une distance b. La plaque

supérieure se déplace a une vitesse v,

Dans le cas d’'un fluide newtonien, le coefficient de proportionnalité reliant le

gradient de vitesse a la contrainte est la viscosité 1 du fluide, qui est définie par :
T
n=-— (2.1)
Y

D’un autre c6té, considérons 1’échantillon représenté dans la Figure 25, de longueur
initiale /, soumis a une force F', dont le rapport avec la surface S représente la contrainte
T, et qui produit un allongement d/. Ceci est un écoulement d’élongation et le rapport entre

I’allongement et longueur initiale est définie comme la déformation relative e =dl// .
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dl

Figure 25 : Elongation infinitésimale d’un matériau soumis a une force F. Sa longueur lo est
augmentée d’un élément dl

Pour un solide de Hooke, le coefficient de proportionnalité reliant la déformation
relative a la contrainte est le module élastique G, défini par :

Gt
&

(2.2)

I1 serait pratique de pouvoir considérer que tout solide est purement « élastique » et
tout liquide est purement «visqueux » mais aucun matériau «réel » ne correspond
parfaitement a ces deux concepts. Avec les fluides viscoélastiques nous aurons méme affaire
a des matériaux intermédiaires entre un liquide et un solide. Pour décrire plus complétement

les lois de comportement effectives des matériaux réels nous avons besoin d’outils
supplémentaires.

2.1.1 Tenseur des contraintes

Le concept de pression P en tant que force normale exercée par unité de surface est
bien connu, mais il y a également des contraintes qui conduisent a la déformation d’un fluide

qui doivent étre formulées complétement sous forme de tenseurs [58].

Considérons un élément de surface dS dont la normale n est orientée selon Oy. Il faut
d’abord définir les trois composantes de la contrainte suivant les axes x, y et z. L'élément
7, du tenseur représente la composante suivant i de la contrainte exercée sur une surface
dont la normale est orientée suivant j. Ainsi t,,, T, et T, sontles composantes suivant O,
0., et O, de la contrainte exercée sur une surface (Figure 26). t, et t, sont des

contraintes tangentielles ou de cisaillement et T est une contrainte normale .

49



T;X/ y -
d

Figure 26 : Composantes Tyy, T,y €t Ty de la contrainte exercée sur une surface dont la normale est

orientée selon Ox

Le tenseur des contraintes I' se décompose en une partie qui correspond aux
contraintes de pression (associées au tenseur identité I) qui ne conduit en général pas a la
déformation du fluide et 7 est le tenseur des contraintes visqueuses ou déviateur des

contraintes car il produit une déformation dans le fluide :

T=-Pl+7r (2.3)

La relation entre le tenseur des contraintes et I’histoire des déformations est a
I’origine des lois de comportement pour décrire I’écoulement d’un fluide. Pour décrire
correctement les déformations et leur histoire il faut définir le tenseur des gradients de vitesse

L au sein du fluide :

L=""1t (2.4)

Ce tenseur peut étre décomposé en une partie symétrique et une partie antisymétrique.
Les termes de la diagonale caractérisent des efforts en traction ou en compression, alors que
les autres représentent les efforts associés au cisaillement. C'est-a-dire que le tenseur des taux
de déformation DD qui nous intéresse correspond a la partie symétrique de L :
1{ dv,

dv,
) P Rk B 2.5)
' 2(dx,  dx

Dans le cas d’un cisaillement simple, le tenseur des contraintes visqueuses et le

tenseur des taux de déformation s'écrivent :
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T T, O
r=|t, 1, O (2.6)
0 0 rt_
(0 1 0
ngl 00 (2.7)
0 00

La viscosité apparente est définie comme :

T
n=—> (2.8)
7

Et la premiére et deuxieéme différences de contraintes normales sont définies comme :

N=1_-1 (2.9)

Yy

N,=1 -1 (2.10)

yy zz
Nous reviendrons sur la signification physique des contraintes normales dés que nous
aborderons les fluides viscoélastiques.

L'équation constitutive pour les fluides newtoniens incompressibles contient une seule
constante : la viscosité 1, nous pouvons écrire ¢ =2nD qui donne N;=N,=0 en cisaillement

simple.

2.1.2 Le comportement newtonien

Supposons une expérience conduite a pression et a température constante ; si nous
prenons en considération les concepts abordés dans les paragraphes précédents, il est possible

de caractériser le comportement newtonien d’une fagon nette :

- La seule contrainte générée au sein du fluide est la contrainte tangentielle, et les

deux différences de contraintes normales sont nulles.

- La viscosité est constante pour n'importe quel gradient de vitesse imposé.
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- La viscosité est constante sur n'importe quel temps de cisaillement et la contrainte
p q p

tangentielle devient nulle immédiatement apres 1’arrét du cisaillent.

- Toute viscosité¢ mesurée selon des déformations différentes est en relation directe
avec la viscosité m ; par exemple, la viscosité élongationnelle planaire mgp
mesurée sur une déformation d'élongation est telle que m,, =4n (nous

reviendrons sur le concept de la viscosité élongationnelle par la suite).

Tout liquide qui présente une déviation de ces caractéristiques est considéré comme
un fluide non-newtonien. Par ailleurs, certains liquides qui rentrent dans cette catégorie
montrent aussi des caractéristiques élastiques (donc liées a un caractére solide). Ils sont
connus en tant que fluides viscoélastiques. Par la suite, nous allons nous intéresser a ces

fluides qui sont le centre d'intérét de notre travail.

2.2 Fluides Viscoeélastiques :

La viscoélasticit¢ est donc la combinaison des caractéristiques visqueuses et
¢lastiques dans un méme matériau. Maxwell (1867) est I’'un des premiers a proposer un

modele mathématique pour un liquide avec des propriétés élastiques.

Un solide est une matiére qui, soumise a une contrainte donnée, a une déformation
fixe finale et ne change pas continuellement de forme sous l'effet de cette contrainte. Un
liquide est une matiere qui change continuellement de forme (il s'écoule) quand il est soumis

a une contrainte donnée, indépendamment de 1’amplitude de la contrainte [59].

Pour comprendre de fagon simple comment un matériau peut présenter ces deux
caractéristiques, imaginons un liquide de structure complexe qui présente une énergie
minimale au repos. Si une contrainte lui est appliquée, le « liquide » s'écoule en adoptant un
comportement visqueux ; mais, dés que la contrainte est relachée, ses forces internes
réagissent pour récupérer I'état initial et revenir a la microstructure d’énergie minimale. Ce
comportement présente une analogie avec celui d’un solide élastique qui reprend sa forme
initiale quand on ne lui applique plus de contrainte. On parle alors d'un comportement

viscoélastique [47].
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Nous avions aussi évoqué l'importance du temps d'application d’une contrainte : a
notre « échelle de temps » habituelle notamment, nous considérons I'eau comme un liquide,
mais une surface d'eau peut se comporter comme un solide quand un corps tombe dessus a
grande vitesse. Cela implique en effet un effort trés important durant une trés courte période,
inférieure au temps dont les molécules d'eau ont besoin pour retrouver un équilibre apres une
perturbation (connu comme le temps de relaxation A du matériau). Dans de telles
conditions, la surface d'eau se comporte comme une surface solide. Dans un sens rigoureux,
presque tous les fluides réels sont des fluides viscoélastiques. Pour pouvoir observer ce

comportement atypique, il faut donc changer « d'échelle de temps ».

En effet, dans des temps d’observation courts, ou a fréquences élevées, un matériau
viscoélastique soumis a une contrainte a un comportement solide comme le cas de 1'eau cité
ci-dessus. En revanche, si le temps d’observation est long, ou si la fréquence d’oscillation est
faible, celui-ci a un comportement liquide. Cette échelle de temps est caractérisée par le
nombre de Deborah, De, nombre adimensionnel qui compare le temps de relaxation

caractéristique du matériau au temps caractéristique d’observation T.

De = 2.11)

N>

I1 existe également un nombre adimensionnel relatif au temps de relaxation du fluide
(formellement similaire au De, bien qu'il différe par sa signification physique) que I'on utilise
pour caractériser en général I'¢lasticité d'un fluide en écoulement : le nombre de Weissenberg
(Wi).

Wi =\ (2.12)

Ce nombre permet d’estimer 1’état d’anisotropie généré par une déformation. Des
valeurs ¢élevées de Wi sont une indication que le fluide n'a pas de temps suffisant pour se
« réorganiser » (contraintes normales non nulles), suggérant que les effets élastiques sont non

négligeables.

2.2.1 Viscoélasticité linéaire :

D’un point de vue mécanique, la viscoélasticité est classiquement modélisée par deux

¢léments distinctifs : un ressort pour prendre en compte les caractéristiques €lastiques et un
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amortisseur hydraulique pour les caractéristiques visqueuses. Avec des combinaisons de ces
¢léments, nous pouvons définir plusieurs modeles dont le modele de Maxwell et le modéle de
Kelvin-Voigt sont les mod¢les de base.

Par exemple avec le modele de Maxwell, un amortisseur et un ressort sont mis en

série (Figure 27) :

O_

Figure 27 : Modéles de Maxwell de viscoélasticité linéaire. La viscosité et le module élastique G

sont représentés par un amortisseur et un ressort respectivement.

Pour le ressort ¢élastique, la contrainte t est proportionnelle a la déformation relative €
par I’intermédiaire d’une constante de proportionnalité qui est le module élastique G (2.2).
Dans I’amortisseur hydraulique, qui est supposé¢ immergé¢ dans un fluide newtonien de
viscosité 1, la contrainte t est proportionnelle au gradient de vitesse 5 (2.1). La déformation

totale yest la somme des déformations, ce qui donne la relation suivante :
y=¢+vy, (2.13)
que 1’on peut écrire :

n . .
T+—1T= 2.14
Gt (2.14)

Si I’on applique une déformation y, a partir de I’instante initial (t>0) et que 1’on résout
I’équation précédente, on obtient :
-G

T=ny,e " (2.15)

Le rapport /G, est le temps de relaxation A du matériau.

54



Chapitre 2 : Rhéologie

2.2.2 Viscoélasticité non linéaire (Forces normales) :

Certains effets liés a la viscoélasticité d'un fluide ne sont pas explicables avec les
modeles de viscoélasticité linéaire. Idéalement, les forces de restauration doivent étre égales
dans les trois directions de I’espace; un matériau viscoélastique linéaire devrait donc

récupérer ses caractéristiques initiales d’une fagon équivalente.

Plusieurs effets trés particuliers des fluides viscoélastiques (Figure 28) sont liés a des
différences de contraintes normales non nulles, comme l'effet Weissenberg pour lequel un
fluide soumis a agitation, au lieu de générer un vortex concave autour de la tige d'agitation,
donne lieu a un vortex convexe qui commence a « monter » sur la tige dés que le gradient de
vitesse est suffisant pour entrainer le développement de contraintes normales appréciables.
Le phénomeéne de « siphon spontané », quant a lui, montre qu’un fluide mis en contact avec
un siphon est capable de se vider depuis le récipient ou il était confiné, par effet des
contraintes normales propres et sans exercer aucune succion de l'autre coté du siphon. Au
final, un phénomeéne présent dans le processus d'extrusion montre comment un fluide
viscoélastique se « gonfle » sous l'effet des contraintes normales pour occuper, a la sortie

d'un tube, un volume plus grand que celui qu’il occupait a I’intérieur.

Inelastic
liquid

Viscoelastic
liquid

Figure 28 : Effets de la viscoélasticité non linéaire. A gauche ’effet Weissenberg, au centre le
siphon sans tube et a droite le gonflement en sortie de filicre. D’aprés [59]

Ces phénomenes trouvent leur origine a 1'échelle microscopique quand les contraintes
normales dans les trois directions de l'espace ne sont pas les mémes. D'un point de vue
physique, la génération de contraintes normales inégales et les valeurs non nulles de N, et de
N, proviennent du fait que, dans un écoulement, la microstructure d’un liquide

viscoélastique devient anisotrope.
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Prenons par exemple la Figure 29, ou des molécules du polymeére sont diluées dans
I’eau. Des chaines de polymeére, qui, au repos, auraient une enveloppe sphérique, auront
tendance a se déformer dés qu’un cisaillement est imposé pour devenir un ellipsoide dont

I’axe majeur sera dans la direction de 1'écoulement.

Figure 29 : A gauche, sphére de fluide au repos soumise a une contrainte, devenant un ellipsoide (a
droite)

Les forces de restauration de cette microstructure anisotrope sont aussi dotées d’un
caractere anisotrope et s’averent plus importantes dans la direction principale par rapport aux
deux autres directions orthogonales. Ces forces « restauratrices » sont donc a I’origine des

différences de contraintes normales N, et N, mais la deuxiéme est toujours tres faible.

2.2.3 Viscosité élongationnelle

Quand un matériau est soumis a un écoulement d'€longation, qui peut étre uniaxial,
biaxial et planaire [47], la résistance du fluide a se déformer est définie comme la viscosité

¢longationnelle n, .

Considérons la théorie de Hencky qui définis une déformation incrémentée (dg)
comme le rapport entre un changement de longueur (d/) par rapport a la longueur initiale (/),
[60] :

de=— (2.16)
La déformation relative peut étre écrite comme :

€= ﬂ: n(ijzln(l+ﬂj (2.17)
[ lo lo

On définit alors le taux de déformation :

56



Chapitre 2 : Rhéologie

b= = (2.18)

Considérons le cas particulier d’une ¢élongation planaire bidimensionnelle

¢quivalant a 1'étirement d'une feuille plate et mince de matériau dans une seule direction ( x),

avec une contraction correspondante dans son épaisseur suivant la direction z, mais sans
aucune variation dans la largeur y de la feuille (Figure 30).

Figure 30 : Schéma d’une Elongation planaire dans la direction x

Le champ de vitesse s’écrit :
v, =€x (2.19)
v, =0 (2.20)
v, =—¢z (2.21)

avec le tenseur de taux de déformation associé :

1 0 0
D=¢0 0 0 (2.22)
00 -1

Pour un fluide newtonien le tenseur des contraintes sera donc :

—P+2nE 0 0
[=-Pd+7= 0 -P 0 (2.23)
0 0 —-P-2ni
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La premiére différence de contraintes normales dans ce cas est donc t_—1_, et

zz

décrit la résistance du fluide a cette élongation :

T, —T. =(-P+2é)—(-P-2né)=dné=n,e (2.24)

XX zz

Dans le cas particulier d'une €élongation planaire, ngp est la viscosité ¢longationnelle
planaire et on trouve pour un fluide newtonien, m,, =4n ou mn est la viscosit¢ de
cisaillement. En généralisant pour un fluide non newtonien, on définit la viscosité

¢longationnelle planaire comme :
N T T
Ngp(€) ZT (2.25)

Pour apprécier ’effet d’un écoulement d’¢longation dans le cas d’un fluide non

newtonien on calcule le nombre de Trouton [61] :

Tr = ’;E(—(YS)) (2.26)

Dans le cas particulier d’une ¢longation planaire, le nombre de Trouton peut étre écrit
ainsi [62] :

Tr = —21(92(3 2.27)

Toute déviation de Tr = 4 (valeur en newtonien) est ainsi associ€ée au caractére non

newtonien d’un fluide.

58



Chapitre 3 :
Materiels et méthodes




60



Chapitre 3 : Matériels et méthodes

3.1 Formulation et caractérisation des
fluides de travail :

La premicre tache de la partie expérimentale a consisté a trouver des fluides de travail
avec des caractéristiques particulieres dans la gamme de gradients de vitesse comprise entre
0,1s" et 1000 s™'. En effet, les gradients de vitesse au niveau de l'opération de polymer
flooding sont classiquement considérés comme compris entre 0,1 s™ et 100 s™, bien que
pouvant atteindre les 1000 s™ au niveau de I’injection. Les caractéristiques recherchées pour

nos fluides de travail sont les suivantes :

Viscosité constante et comparable a celle des formulations réelles de polymer

flooding.

- Existence d'effets élastiques, tels qu’une premicre différence de contraintes
normales N; non négligeable, un module ¢lastique élevé ou un temps de

relaxation élevé.
- Controle aisé de la viscosité et de 1'élasticité au travers de la formulation.
- Reproductibilité des propriétés rhéologiques.

Des fluides mod¢les présentant ces caractéristiques offriront la possibilité d'étudier
expérimentalement 1’effet de la viscoélasticité sur des écoulements sans changer
significativement la viscosit¢ du systeme. Parmi d’autres caractéristiques — non

indispensables mais certainement appréciables — nous pouvons citer les suivantes :
- Stabilité des paramétres rhéologiques dans le temps.
- Formulations organiques ou aqueuses.

- Bonne résistance chimique et thermique.
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3.1.1 Formulation

Les fluides de Boger [63-66] sont des fluides viscoélastiques qui a priori présentent
les qualités primaires nécessaires, c'est-a-dire une zone de gradients de vitesse ou la viscosité
est quasi-constante (comme pour un fluide newtonien) et simultanément — dans la méme
gamme de gradients de vitesse — des effets élastiques, révélés par 1’apparition de valeurs

significatives de la premicre différence de contraintes normales.

Polymere % wt Solvant Visqueux % wt Solvant Secondaire Yowt
) 0,02 Sirop de mais
Polyacrylamide 0,10 Glycérol 90 - 95 Eau 5-10
Hydrolysé
0,08 Maltose
Separan AP30 0,10~
0,015 Glycérol 82 -90 Eau 10-18
Separan MG500 0,04 -1
Gomme Xanthane 0,02 Sirop de blé 85-93 Eau 7-15
. \ 0,05 — . \ 95,59 - o
Polyisobutyléne 0,42 Polyisobutyléne 95.95 Kérosene 4,0
. \ . 97,00 — s
Polyisobutyléne 0,05 -0,1 Polybuténe 98.2 Kéroseéne 1,8-3
Polyisobutyléne 0,25 Polybuténe 95 Tetradecane 4,75
Polyisobutyléne 0,10 Exxon Parapol 450 40 Exxon Parapol 700 60
Polystyréne 0,15 Hercules Piccolastic 80 Dioctylphthalate 20
Polyisobutyléne 0,10 Exxon Vistanex 38 Tetradecane 62
R 0,09 — Oligomeric 99,76-
Polystyrene 0,24 Polybuténe 99.91 N/A N/A
0,16 Oligomeric 1 Dioctylphthalate 52 -63
Polystyréne \ -
0,23 Polystyréne 70 Trichloropropane 30
'z \ Hydroxytoluene 0,02 —
Polyoxyde d'éthyléne 1,5-2,5 Eau 97,5-98,5 butylé 0,05
ot 1 0,10 - T 1A
Polyoxyde d'éthyléne 0.15 Eau 50 Polyéthyléne-glycol 50

Tableau 1 : Concentrations typiques pour la formulation de divers Fluides de Boger. D'apres
[63-65;67-76]

Un fluide de Boger est généralement composé¢ d’un polymére de haute masse
moléculaire dissout dans un solvant peu visqueux. Un troisieme composant est de plus
incorporé, composant dont le rdle est d'augmenter la viscosité du systeme. Le résultat est

donc un fluide viscoélastique aqueux ou organique (selon la nature du solvant) apparemment
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newtonien, car sa viscosité est stabilisée grace a 1’effet du composant viscosifiant, et aussi
élastique du fait des longues chaines de polymére de haute masse moléculaire qui sont a

I’origine des différences de contraintes normales non nulles.

Pour mieux comprendre ces fluides, prenons en considération certains systémes
présentés dans le Tableau 1. Une premicre série de systémes comprend entre 150 et 1000
ppm de HPAM et de Separan (polyacrylamide non ionique) qui, une fois dissous dans 1'eau,

sont viscosifiés avec du glycérol, du maltose ou du sirop de blé et de mais : [63;65].

Les solutions aqueuses de ces deux polyacrylamides ont un fort caractere
rhéofluidifiant avec des viscosités toujours plus €levées pour les solutions hydrolysées que
pour les non ioniques. Au niveau « é¢lastique », toutes les solutions de polyacrylamide
développent une premiere différence de contrainte normale non nulle. Dés que le composant
viscosifiant est ajouté (un polyol dans le cas du glycérol et des sucres dans les autres cas), la
viscosité a tendance a se stabiliser sans que le caractére élastique, dérivé de la réorganisation
chaines de polymere lorsqu’un gradient de vitesse est appliqué, soit affectée. L appellation
« fluide de Boger » provient en fait de la combinaison « Separan, eau, sirop de mais »

[64;69;70] qui a attiré I’attention par cette particularité « newtonienne-¢lastique ».

Une deuxie¢me série de systémes est composée de polyisobuténe et de polystyréne de
haute et de moyenne masse moléculaire dissouts dans un solvant organique comme le
kéroséne ou le tétradécane avec des composants viscosifiants trés variés parmi lesquels nous

pouvons trouver le polymeére mais avec une masse moléculaire faible [67;68;72-75].

Une derniere série de systémes, moins présente dans la littérature que la précédente,
est composée du polyoxyde d’éthyléne dissout dans de I’eau; en matiére de composant
viscosifiant, apparait le polyéthylene glycol [76]; selon la composition et la masse
moléculaire de polyoxyde d’éthyléne, nous trouvons aussi des systémes « sans viscosifiant »
[71].

Chacun de ces trois systemes génériques présente des intéréts potentiels ; cependant,
aucun des systémes cités ne réunit I’ensemble des caractéristiques spécifiques désirées pour
notre travail. Deux critéres préliminaires ont été établis pour accepter ou écarter les

formulations avant de passer a une caractérisation rigoureuse.

Ces caractéristiques désirées sont : une viscosité proche de 0,1 Pa.s, et stable dans la
gamme de gradients de vitesse mentionnée auparavant et I’apparition d’une différence de
contrainte normale N appréciable — au moins 50 Pa — au plus vers les 100 s™". Ces critéres

sont justifiés en fonction de la viscosité a gradient de cisaillement nul des formulations pour
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le « polymer flooding » [11;14;16;17;41;49;77]. D’un autre c6té, nous avons établi un niveau
de contrainte normale arbitraire en fonction de la détection des contraintes normales par notre
appareil et en essayant d’assurer un niveau d’¢élasticité minimal dans une gamme de gradient
de vitesse raisonnables — nous ne voulons pas de formulations ou le caractére élastique est

mis en évidence vers un gradient de vitesse tres €levé.
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Figure 31 : Viscosité et premiere différence de contrainte normale pour différents fluides de Boger
(o 82 % Glycérol 150 ppm PAM, @ 90 % Glycérol 150 ppm PAM, A 85 % Sirop de mais 150 ppm
PAM, A88 % Sirop de mais 250 ppm PAM V 93 % Sirop de mais 400 ppm PAM). D'aprés [70]

Les systémes avec polyacrylamide (PAM) — qui sont préférables, car il s’agit du
polymere le plus utilisé en polymer flooding — sont soit trés visqueux si le viscosifiant est un
sirop, soit trés peu élastiques si le viscosifiant est le glycérol — car la solubilit¢ du PAM dans
le glycérol est faible. Par exemple, dans la Figure 31, le fluide PAM-glycérol montre une
viscosité autour 0,1 Pa.s et N| dépasse a peine les 100 Pa a 1000 s™". Les fluides PAM-sirop
développent au contraire des contraintes normales appréciables, au moins 1000 Pa autour de
1000 s, mais leur viscosité est toujours au-dessus de 1 Pa.s. L utilisation d’un sucre moins
visqueux comme viscosifiant semble appropriée s’il est possible d'obtenir le niveau de

viscosité correct.

Les systémes organiques permettent aisément d'obtenir un niveau élastique désiré,
néanmoins ils restent trés visqueux. Certains systémes constitués d'un méme polymeére
(comme le polyisobutyléne ou le polystyréne) pour une partie & haute masse moléculaire et
pour l'autre partie a faible masse moléculaire dans du tétradécane comme solvant primaire
semblent idéaux pour notre propos. Par exemple, nous voyons dans la Figure 32 divers
systémes dont les viscosités sont toujours au-dela de 3 Pa.s. Leur coefficient de premicre
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différence de contrainte normale (¥, =N, /5*) permet de déduire des contraintes normales
au-dela de 1000 Pa bien avant les 1000 s,

(my 10
i
A,
~ |
év
& 0
g
2

0.01

EE4E0 24000000004 10

" ‘hddadddddddddunnn A
- g 5,
E il =30
i CRRL0000000 ] = :_;2
r - ahﬂ&h%ﬁ:jg. 2 2 2
i Mopnoo™ Y A 'F-:c“, L""'ﬁ
3 E Rl - 3
E *PS/DOP ] 23
[ mPIB/PB “
r & PIB/PB/C14

ol | W A | R I NN D.OI
l 10 100 1000

Shear Rate f:-:'Jj

Figure 32 : Viscosité et coefficient de premiére différence de contrainte normale pour différents

fluides de Boger

( APIB-Tetradecane ¢ Polystyréne-Dioctylphthalate B PIB-PIB) D'apres [73]

Le systéme polyoxyde d'éthyléne dans de 1'eau avec polyéthyléne-glycol (PEG/PEO)

comme viscosifiant semble étre un trés bon fluide modéle pour sa viscosité et son élasticité

mais il s’agit d’un polymere facilement dégradable qui n’est pas stable dans le temps. La

faible différence entre ng (viscosité a cisaillement infini) et 1, (viscosité a cisaillement nul)

suggere que 1’on a affaire a un fluide presque newtonien mais les temps de relaxation élevés

indiquent un caractere €lastique non négligeable. Dans le Tableau 2, nous pouvons observer

les caractéristiques des certains de ces fluides.

PEG concentration (wt.%) PEQ concentration (wt.%) PEO My (g/mol) s (Pas) 1o (Pas) [ mr‘fkgl Ais) Wi/Ca

50 0.0 - . 10.03 10.03 0.0 0.0 0.0
0.075 9 x 10° 10.03 11.58 0.19 0.32 242
0.075 5 % 108 10.03 12.51 0.30 6.47 42.62
0.075 8 % 10® 10.03 13.69 0.44 14.5 92.65

Tableau 2 : Caractéristiques des fluides de Boger PEG-PEO. D’aprés [76]

La préparation a été faite en suivant la procédure de Boger [63]. Le polymeére est

dissout dans une quantité adéquate de solvant primaire et mélangé pendant un premier temps

d'agitation (ty;). A cette solution, on ajoute ultérieurement le viscosifiant, et le mélange est

réalisé pendant un deuxiéme temps d'agitation (t).
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Cette procédure est généralisée pour la préparation de toutes les formulations
suivantes (sauf conditions spécifiques précisées) avec des temps d'agitation adaptés a chaque

systéme. Les différentes formulations considérées sont présentées ci-dessous.

3.1.1.a Fluides de Polyacrylamide

Le premier choix pour commencer la formulation des fluides de Polyacrylamide
(PAM) a consisté dans la nature du polyacrylamide a utiliser : hydrolysé ou non ionique.
Bien que le produit préféré pour le polymer flooding soit le polyacrylamide hydrolysé
(FLOPAM ®), nous avons opté pour le polyacrylamide non ionique, par raison de simplicité.
Nous justifierons ce choix plus loin. Le polyacrylamide utilisé a une masse moléculaire de
10° g/mol (PAM non ionique Aldrich).

La concentration finale de PAM dans la formulation choisie pour les premicres
expériences a ét¢ établie a [PAM]r = 500 ppm dans la formulation finale, (ce qui est en
accord avec les concentrations utilisées dans les études citées), a partir d’une solution
concentrée de 30 000 ppm. Nous avons situe la limite de concentration de PAM dans cette
derniére pour des raisons pratiques, car pour préparer des solutions au dela de cette

concentration, des temps de mélange trés longs sont nécessaires.

Fluide PAM-Maltose

Pour définir le systéme, nous cherchions une solution sucrée similaire a celle des
diverses études précédentes [63;70], mais avec une viscosité plus basse. La premiére piste a
suivre a été d’étudier la composition des sirops de bl¢, de mais et de maltose utilisés dans les
¢tudes citées. Tous ces sirops sont composés principalement de maltose, entre 40 et 70 %
masse/masse [63], avec du fructose et certaines quantités de gluten (principalement les sirops
de blé) mais les résultats sont des fluides de treés haute viscosité. Pour éviter la dégradation
rapide des formulations préparées avec des sucres, nous ajoutons un bactéricide qui est
I’azoture de sodium (NaNj3) [70]

Nous avons donc choisi le maltose (Aldrich) en fonction de la viscosité de ses
solutions concentrées (0,01 Pa.s a 47 % de maltose en eau) avec comme objectif que la
viscosité du fluide résultant s'ajuste autour de 0,1 Pa.s par I’adition du PAM. Cependant, en
travaillant a la limite de la solubilité du maltose dans I'eau (48 % a 25° C), dés que la solution
de viscosifiant est ajoutée a la solution concentrée du polymere, la formulation se trouble, du

fait d’une solution non homogene et ne peut pas étre utilisée.
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La concentration finale du maltose dans la formulation a ét¢é diminuée
progressivement. A 40 % de maltose, la formulation est encore hétérogéne et a 30 % de
maltose, la solution résultante n’est pas assez visqueuse méme avec une augmentation de la

concentration de PAM. Un résumé des caractéristiques obtenues figure dans le Tableau 3 :

Formulation nals’ (Pas) na100s” (Pa.s) | N;a100s" (Pa) Observations
PAM-500-Maltose47 * * * Turbide
PAM-500-Maltose40 * * * Turbide
PAM-500-Maltose30 0,01 Pa.s 0,009 Pa.s Peu élastique
PAM-1000-Maltose30 0,012 0,01 Pa.s Peu élastique

* Non mesuré

Tableau 3 : Caractéristiques des formulations PAM-Maltose

Fluide PAM-Canadou

La faible viscosité et les problémes de solubilité du maltose pur nous ont conduits
vers d'autres sirops sucrés. Le produit commercial Canadou® (CAN), composé
principalement de saccharose, est un fluide newtonien qui atteint une viscosité de 0,16 Pa.s et
qui nous a donn¢ une option intéressante pour poursuivre la formulation des autres systéemes.

Nous gardons I’utilisation d’azoture de sodium pour éviter la dégradation.

Des formulations ont ainsi été préparées avec différentes proportions de CAN dans
I’eau. Des solutions avec une concentration supérieure a 80 % massique de CAN ont été
finalement été écartées, car 80 % est la concentration la plus ¢levée de CAN avec laquelle le
fluide présente une viscosité presque constante entre 1s™' et 1000s” avec 500 ppm de PAM.
Un résumé des caractéristiques rhéologiques des formulations préliminaires PAM-CAN est

rapporté dans le Tableau 4.

Formulation nals-1 (Pas) | nal00s1(Pas)y| 1 a(ll;))o sl Observations
Peu ¢élastique,

PAMS500-CAN9S 0,25 0,2 0 o
Peu ¢élastique,

PAMS500-CAN90 021 0,18 0 o
PAM500-CANS0 0,1 0,08 Peu élastique
PAMS500-CANG60 0,07 0,06 Peu élastique
PAMS500-CANS0 0,05 0,04 Peu élastique

Tableau 4 : Caractéristiques des formulations préliminaires PAM-CAN
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Les données de la table précédente révelent I’absence de contraintes normales, et nous avons
donc augmenté la concentration en PAM. Les résultats de la Figure 33 nous montrent
qu’obtenir un fluide de viscosité faible, constante et avec une valeur de N; significative est
une tache trés compliquée — comme remarqué en [78] -, car les solutions présentent un
plateau newtonien a gradient de vitesse faible, puis, a plus fort gradient de vitesse, le
comportement rhéofluidifiant caractéristique du PAM apparait, cette rhéofluidification étant
accompagnée par 1’apparition des forces normales liées également a la présence de PAM
dans la formulation [63]. Cependant avec 80% de Canadou dans 1’eau nous trouvons un
compromis acceptable pour les trois variables, c'est-a-dire, Ny a 100 s =30 Pa, na Is”' =
0,21 Pa.setn a 100s' = 0,14 Pas.

4 10000

1000

Viscosité (Pa.s)

100

Contrainte Normale (Pa)

070 —
0.1 1 10 100 1000

Gradient de Vitesse (s)

Figure 33 : Formulations PAM-Canadou avec 4000 ppm de PAM. Pour les différentes
concentrations de Canadou, 1 [80 %(4), 90 %(A), et 95 %(®) ] et N; [80 %(<), 90 %(A), et 95
%(O)] en fonction du gradient de vitesse.

Différentes concentrations de polyacrylamide ont été testées dans une solution
aqueuse a 80% de Canadou®, afin d’obtenir des contraintes normales encore plus élevées.
Tous ces résultats sont résumés dans la Figure 34 et nous suggerent que les conditions
désirées se situent aux alentours d'une concentration de 5000 ppm de PAM. Un fluide avec
ces caractéristiques assure ainsi une viscosité maximale de 0,3 Pa.s et minimale de 0,1 Pa.s et
(respectivement entre 0,1 s et 1000 s™') avec N appréciable, qui commence a étre mesurable
dés 405
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Figure 34 : Viscosité et premicre différence de contrainte normale pour diverses concentrations de
PAM dans des solutions aqueuses a 80% de Canadou. 1 [a 10000 ppm (®), 8000 ppm (A), 5000
ppm (@), 4000 ppm (H) et 2000 ppm (*)] et N; [2 10000 ppm (O), 8000 ppm (A), 5000 ppm (<)

,4000 ppm (OJ) et 2000 ppm (¥%)] en fonction du gradient de vitesse.
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Figure 35 : Propriétés rhéologiques de deux échantillons 80 % de CAN, 4000 ppm de PAM : n
[Echantillon 1 (®) et Echantillon 2 (A)] et N, [Echantillon 1 (O) et Echantillon 2 (A)]en fonction

du gradient de vitesse.
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Des tests effectues en préparant plusieurs échantillons séparément montrent que la
reproductibilité n’est pas parfaite (Figure 35). Ceci est probablement li¢ aux interactions
¢lectrostatiques entre les groupes carboxyles des chaines de PAM, le degré d'ionisation
n'étant pas parfaitement contr6lé. Pour diminuer les effets de ces interactions électrostatiques,
il est courant, dans ce type de formulation, d'employer un électrolyte qui stabilise le degré
d'ionisation du systeme et permet de diminuer et d'homogénéiser la taille des molécules de
PMA en solution [79]. Nous avons choisi le Chlorure de Sodium NaCl pour poursuivre la

formulation, qui a effectivement amélioré la reproductibilité :

Fluide PAM -Canadou-NaCl

Avec I’incorporation du Chlorure de Sodium NaCl, le résultat est I'atténuation de la
rhéofluidification et une meilleure reproductibilité des propriétés rhéologiques ; cependant,
un effet supplémentaire est la légere diminution des contraintes normales. Nous avons gardé
deux formulations (désormais dénommeées respectivement PAM-6000 et PAM-4000) apres
nous étre assurés que la viscosité est constante méme en dessous de 0,1 s au travers

d’expériences avec un rhéometre low shear (Figure 36).
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Figure 36 : Caractérisations des formulations PAM-6000 et PAM-4000. Viscosité (®), Viscosité a
faible gradient de vitesse (+) et N; (O)] pour PAM-6000 (20 % Eau, 80 % Canadou, 6000 ppm PAM
et 2000 ppm NaCl) et Viscosité (A), Viscosité a faible gradient de vitesse (X) et N1 (A) pour PAM-

4000 (20 % Eau, 80 % Canadou, 4000 ppm PAM et 2000 ppm NaCl) en fonction du gradient de
vitesse.
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Nous poursuivons avec la démarche de formulation des autres systémes, mais nous
reviendrons sur la caractérisation détaillée de ces deux formulations dans la deuxiéme partie

de ce chapitre.

3.1.1.b Formulations organiques (PIB-PIB)

Nous avons choisi un systeme « simple » pour aborder la formulation organique avec
le polyisobutyléne utilis¢ comme précurseur des contraintes normales (haute masse
moléculaire) et le méme polymeére (faible ou moyenne masse moléculaire) utilisé comme
viscosifiant. Nous avons choisi le tétradécane comme solvant primaire. Nous rappelons que
l'intérét de cette formulation est d’étudier un systéme inverse (huile de haute viscosité qui
pousse une phase aqueuse de viscosité plus faible) méme si les viscosités sont plus élevées

que le niveau souhaité.

Les différentes formulations a partir de combinaisons de trois masses moléculaires
différentes pour le polymére de haute masse moléculaire — PIB 1-2 million g/mol, PIB 2-4
million g/mol et PIB 4-8 million g/mol — (avec des concentrations différentes), d'un
viscosifiant de masse moléculaire faible (PIB 920 g/mol), d'un viscosifiant de masse
moléculaire moyenne (PIB 3000 g/mol) et de différentes concentrations de tétradécane sont

résumées dans le Tableau 5 :

Polymére (PIB) Viscosifiant | % n-C14 | 1 4100s™ (Pa.s) N2 100 Observations
MW (g/mol) | [ ] ppm (Pa)

1-2.10° 750 PIB 3000 5 >10 * trés visqueux
1-2.10° 750 PIB 3000 15 > 10 * trés visqueux
1-2.10° 1000 PIB 3000 5 7 4000 trés visqueux
2-4.10° 1000 PIB 3000 5 >5 * trés visqueux
4-8.10° 1000 PIB 3000 5 >5 * trés visqueux
1-2.10° 1000 PIB 920 15 1.4 200 RAS

2-4.10° 1000 PIB 920 15 >2 * trés visqueux
4-8.10° 1000 PIB 920 15 >2 * trés visqueux

* Non mesuré

Tableau 5 : Caractéristiques des formulations préliminaires PIB-PIB

Nous avons donc choisi le systéme organique composé de PIB 1-2 million g/mol et le

polyisobutyléne de basse masse moléculaire (920 g/mol) comme viscosifiant, avec la
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possibilité de faire varier les propriétés en fonction de la concentration de solvant primaire.

Les propriétés de ces deux formulations, désormais dénommées respectivement PIB-I et PIB-
IT sont résumées dans la Figure 37.
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Figure 37 : Courbes d’écoulement de deux formulations PIB-PIB. Viscosité (®) et N1 (O) pour la
formulation PIB-I (1000 ppm PIB Mw=1-2.10 6 g/mol, 5% tétradécane, 95% Polybuténe) ainsi que
Viscosité (A) et N; (A) de la Formulation PIB-II (1000 ppm PIB Mw=1-2 106 g/mol, 15%
tétradécane, 85% Polybuténe) en fonction du gradient de vitesse.

3.1.1.c Fluide aqueux PEO-PEG

La combinaison polyéthyléne glycol/oxyde de polyéthyléne présentée dans diverses
¢tudes [71;76] comme un fluide de Boger avec contraintes normales élevées a été testée.
Nous avons choisi comme variables de formulation la masse moléculaire de l'oxyde de
polyéthyléne — PEO 1,4 et 8 million g/mol ainsi que la concentration finale de polyéthyléne

glycol. Un résumé des expériences est présenté dans le Tableau 6 :
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Polymeére (PEO) . r .
% PEG n a 1000s’ N;a100s Observations
MW (g/mol) | []ppm
6 1 constante entre
1.10 750 50 0.21 Pa.s 0 1 et 1000 5!
6 1 constante entre
4.10 750 50 0.26 Pa.s 40 1" et 1000 s
6 M constante entre
8.10 750 50 0.26 Pa.s 800 1" et 1000 s
8.10° 1500 40 0.16 Pa.s 1590 Tres élastique
6 1 constante entre
1.10 2000 50 0.26 Pa.s 50 1 s et 1000 s
6 M constante entre
4.10 2000 50 0.26 Pa.s 250 1" et 1000 s

Tableau 6 : Caractéristiques des formulations préliminaires PEG-PEO

La viscosité ne semble pas un inconvénient pour cette formulation car elle est
fortement influencée par la viscosité de la solution PEG 50%. En effet, comme nous pouvons
le constater dans la Figure 38, le seul parametre fortement modifié par la masse moléculaire

du PEO utilis¢ est la premiere différence de contrainte normale.
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Figure 38 : Formulations aqueuses 50 % PEG avec 800 ppm de PEO de trois masses moléculaires
différentes. Viscosité (@) et N; (O) de PEO MW = 8 106 g/mol ; Viscosité (A) et N; (A) de PEO
MW= 4 106 g/mol ; Viscosité (®) et N; (&) de PEO MW = 10® g/mol en fonction du gradient de
vitesse.
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Une caractérisation plus précise de la formulation préparée avec PEO de masse
moléculaire 8 10° g/mol, montre un inconvénient : elle présente deux plateaux de viscosité
constante (voir en Figure 39). En effet, I'écoulement présentera en conséquence une viscosité
localement comprise entre celle du premier plateau (gradient de vitesse nul au milieu de la
cellule) et celle du deuxiéme plateau (gradient de vitesse maximum a la paroi). En revanche,

les formulations avec PAM présentent la viscosité désirée dans le premier plateau de
viscosité constante.
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Figure 39 : Courbe d’écoulement de la formulation 50 % PEG et 800 ppm PEO de MW=8§ 10°
g/mol. n (®) et N; (O) en fonction de gradient de vitesse.

Remarquons que plusieurs auteurs ont mené des expériences mettant en ceuvre des
fluides de Boger sans faire cas du comportement des formulations en dessous de 10 s [76].
Nous allons revenir sur les détails de caractérisation ultérieurement en soulignant que le
systtme PEG-PEO présente cependant des avantages multiples du fait de la variété¢ de N,

accessibles en variant la masse moléculaire et concentration du PEO sans changer
radicalement la viscosité du systéme.
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3.1.1.d Fluide xanthane

En complément, pour étudier les effets d'un fluide rhéofluidifiant non élastique dans
nos écoulement en cellule de Hele-Shaw, nous avons formulé un systéme avec du xanthane.

Les caractéristiques rhéologiques de ce fluide sont présentées sur la Figure 40 :

5000
®
10 5 ®
i

®
(

1
s
o
S
o

; e - 3000

.. - 2000

Viscosité (Pa.s)
&
Contrainte Normale (Pa)

0.1 ®

L) 1000

OOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOO.!O

0.01 T T T

0.1 1 10 100
Gradient de Vitesse (s”)

Figure 40 : Courbe d’écoulement de la formulation XAN-5000 constituée de 5000 ppm de Xanthane
dans I’eau. 1 (®) et N; (O) en fonction de gradient de vitesse. A noter le caractére rhéofluidifiant et
des contraintes normales négligeables.

On peut représenter sa viscosité par une loi de puissance :

n=2,235y""" (3.1)

Les contraintes normales mesurées sont supposées lies aux effets inertielles constates
dans la géométrie de mesure (Voir section 3.1.2.a).
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3.1.2 Caractérisation rhéologique :

Nous avons d’ores et déja utilise la rhéometrie pour caractériser la courbe

d’écoulement et la premiere différence de contraintes normales

Ici nous décrivons les géométries et les méthodes — ainsi que les bases nécessaires
pour réaliser les mesures et analyser les résultats — utilisées pour la caractérisation de
parametres tels que : la viscosité m, la premiere différence de contrainte normale N, le
module élastique G', le module de perte G", le temps de relaxation A et la viscosité
¢longationnelle ng.

3.1.2.a Rhéometre AR-2000 — Géométrie de mesure

Pour mesurer la viscosité et la premicre différence de contraintes normales, nous
avons utilis¢ un rhéometre AR-2000 (TA Instruments) a contrainte imposée. Nous avons
utilisé une géométrie cone-plan qui est constituée d'un disque et d'un cone tronqué de méme
diametre ¢ avec un angle 0,, dont le sommet fictif est situé sur le disque. Le cone et le
disque sont coaxiaux. Par la suite, nous considérons le cas ou le cone tourne et ou le disque
est fixe. Le fluide a analyser remplit I'espace entre les deux parties du systéme de mesure
(Figure 41).

r

' ¢

Figure 41 : Géométrie Cone-Plan. Cette géométrie de diametre ¢ et avec un angle 6, mesure la force
normale F, exercée dans la direction de 1'axe du coéne par le fluide.

La vitesse locale d'un point du cone situé a une distance r de l'axe vaut Qr, car la
vitesse angulaire est Q). En supposant un profil de vitesse du fluide variant linéairement entre

le disque et le cone, le gradient de vitesse vaut :

. Q
tan©,

¥ 3.2)
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Cette approximation est valable dans le cas ou 6, est inférieur a quelques degrés [80].
On constate ainsi que le cisaillement ne dépend pas de la distance a l'axe. Le fait de cisailler
le fluide entre un cone et un plan est a I’origine d'une contrainte tangentielle T (constante au
sein de 1'échantillon). Cette contrainte est égale au rapport entre la force appliquée —
provenant du couple C appliqué — et la surface d’application, ce qui donne directement la

relation entre le couple appliqué et la contrainte selon :

T=—Fr (3.3)

Aux cisaillements élevés, des écoulements secondaires peuvent apparaitre (avec la
conséquence de mesures erronées de la viscosité) limitant ainsi la vitesse maximale de
rotation [59]. Pour nous assurer que les valeurs de viscosité obtenues ne sont pas affectées
par ces écoulements secondaires, nous vérifions que le nombre de Reynolds Re dans la
périphérie de la géométrie, équation (3.4), est inférieur a 4 (limite approximative pour

'écoulement de transition) [81].

2 2
Re= ‘1’3077?" (3.4)

ou p est la masse volumique du fluide.

Toutes les courbes d’écoulement ont été validées en calculant la valeur du Re pour les

données obtenus au gradient de vitesse maximal.

Dans cette géométrie, la contrainte normale peut étre déterminée grace a la mesure
de la force normale F, exercée dans la direction de 1'axe du cone par le fluide cisaillé. En fait,
un fluide élastique va exercer une force symétrique, équivalente a 2 fois F, du fait qu’elle est
exercée sur le cone et sur le plan, et qui va tenter d’écarter les deux parties de la géométrie.
La premiére différence de contrainte normale N; est a l'origine de cette force séparatrice
exercée perpendiculairement a la surface et nous pouvons écrire :

_8F,

N =232 (35)

Cependant, la contrainte normale ainsi mesurée est aussi sujette aux effets d'inertie et
d'écoulements secondaires, car les forces d'inertie tendent a « attirer » les plaques 1'une vers
l'autre, contrairement aux contraintes normales qui tendent a les séparer. Cette correction due

a la force d'inertie est donnée par [82] :
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F., =—0.037570Q¢ (3.6)

et induit donc l'équivalent d'une contrainte normale négative. Ce résultat a été
confirmé expérimentalement (Figure 50) avec les fluides newtoniens et est supposé rester

valable aussi pour les fluides non newtoniens, nous reviendrons par la suite sur ces résultats.

3.1.2.b Caractérisation de la viscoélasticité

Pour quantifier le caractere viscoélastique des formulations choisies, nous mesurons
trois caractéristiques. Il s’agit du temps de relaxation (1), du module de stockage (G') et du
module de perte (G") du fluide.

Les méthodes pour mesurer la viscoélasticité linéaire des matériaux sont de deux
types : statiques et dynamiques. Les essais statiques ont pour principe d’imposer une
contrainte ou une déformation pour suivre le développement de la déformation ou de la
contrainte résultante ; ils nous permettent de déterminer le temps de relaxation du fluide et le

module élastique du matériau.

Les essais dynamiques consistent en 1’application de déformations sinusoidales de
fréquence donnée, telles que la contrainte et le gradient de vitesse qui évoluent en fonction du
temps ; les modules de stockage (G') et le module de perte (G") sont déterminés a travers

cette méthode a I’instar du temps de relaxation du fluide.

Essais statiques : L'essai de relaxation

L'essai de relaxation consiste en la déformation instantanée du fluide, lequel va
développer une contrainte qui décroit ensuite dans le temps. Le comportement est représenté

par :

T_Ge  (3.7)
y

Ce qui correspond a la solution du modéle de Maxwell pour une déformation imposée

brutalement et que I’on peut également écrire :

1{%):—% (3.8)
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Et la représentation de la contrainte normalisée (7 /G ) en fonction du temps permet

de calculer le temps de relaxation A du fluide (Figure 42)

In (7/G)
A

P> t

Figure 42 : Détermination du temps de relaxation A par un essai de relaxation

Essais dynamiques : l'essai oscillatoire

L’application d’une déformation ou d’une contrainte oscillante est le principe de

’essai oscillatoire. Supposons que 1’on impose une contrainte :

7(t) = 7, cos(wt) (3.9

ou r, est I’amplitude de la contrainte appliquée et ® la fréquence d’oscillation. La
réponse du systéme est mise en évidence par deux réponses : la premiere, en phase avec

I’onde d’entrée, correspond au caractere élastique, suivant I’équation (2.2) :

y= é = r—(gcos(cot) =y, cos(wt) (3.10)

Ensuite, la réponse visqueuse du matériau suivant 1’équation (2.1) :

7'=£=&cos(cot) (3.11)
n

n

En intégrant 1’équation (3.11) par rapport au temps on obtient :

y = isin(a)t) = icos((m —n/2)=y,cos(wt—1/2) (3.12)
on on
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qui montre que la déformation induite est en déphasage de =/2 par rapport a la
contrainte. Si la réponse est partiellement déphasée d’une valeur ¢telle que (0<&<mn/2),

nous sommes en présence d’un matériau viscoélastique. On peut alors écrire :
7 =y, cos(ot —&) (3.13)

Sur ce genre de matériau, la réponse en phase avec la déformation appliquée est dite
¢lastique ; et la réponse déphasée est dite visqueuse. Avec une représentation en nombres

complexes pour la déformation et la contrainte, on obtient :

7(t) = 7, cos(ot) = R(z,e"") (3.14)
y(®) =y, cos(@t—E) =R(7,e ™) (3.15)

Nous pouvons ainsi définir le module d’élasticité complexe :

iot
7, 7y it

c__Toe (3.16)
i(ot-§) 70

G*=
Yo€

dont la forme trigonométrique est :

G*=G'"+iG" =2 (cos& +isin&) (3.17)

7o

G’ est défini comme le module de stockage qui caractérise le comportement €lastique
et G’ défini comme le module de perte pour caractériser le comportement visqueux du
matériau. Ces modules varient avec la fréquence des sollicitations appliquées et représentent
les données caractéristiques de tout essai en oscillatoire. Dans les fluides réels, il faut
compter avec des réponses pour ces modules qui peuvent comprendre jusqu'a cing régions
différentes (méme si, dans la plupart des expériences, il est délicat de voir trois régions ou
plus).

La zone I de la Figure 43 est mise en évidence aux fréquences trés basses et le
comportement visqueux est présent. La zone II dénote la transition vers le comportement
¢lastique et la fréquence de transition est I’inverse du temps de relaxation selon le modele de
Maxwell. La zone III, ou le comportement élastique est dominant, nous montre que les deux
modules ont tendance a rester constants ou peu variables par rapport a la fréquence. La zone

IV présente un deuxiéme temps caractéristique et la prédominance du comportement
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visqueux revient dans le systéme. Pour finir, la zone V a un comportement « vitreux » et le

module de perte augmente contintiment.

(log scale)
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rubbery/ | transition
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Figure 43 : Schéma de la réponse d’un fluide réel soumis & un essai oscillatoire. D’aprés [59]

3.1.2.c Mesure de la Viscosité élongationnelle

Une dernicre propriété des formulations a mesurer est la viscoélasticité
¢longationnelle. Nous obtenons sa valeur en mesurant la chute de pression dans une
géométrie induisant une déformation € constante grace a d'une contraction hyperbolique
planaire suivie d'une expansion hyperbolique planaire. L'aspect symétrique de la contraction
est choisi, car I'écoulement d'un fluide visqueux a faible nombre de Reynolds peut étre
considéré comme réversible ; par conséquent, la chute de pression est la méme en expansion

et en contraction.

Description de l'appareil Rheosense

Les écoulements pour mesurer la viscosité ¢longationnelle décrits dans ce chapitre ont
été réalisés a l'aide d'un appareil commercialisé par la société Rheosense. Cet équipement
comprend une pompe « pousse-seringue » permettant d'imposer un débit constant a travers la
géométrie d'écoulement (puce). La puce est fabriquée en Pyrex et montée sur une base de
silicone recouverte d'or ou sont placés les capteurs de pression. Chacun de ces capteurs
couvre une surface carrée de 800x800 um?. Ce sont des capteurs a membranes dont la

déflexion se traduit en variations de capacité électrique.

L'ensemble du dispositif est asservi par un boitier de contréle et piloté par un

programme LabView. La puce EVROC (Figure 44) a une géométrie de contraction et
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d’expansion hyperboliques. En ce qui concerne la puce a écoulement d’¢longation, son
fonctionnement a été validé par 1'obtention d'un nombre de Trouton trés proche de la valeur

théorique de 4 en écoulement planaire pour des produits newtoniens.

Figure 44 : Puce EVROC utilisé dans 1’appareil Rheosense

Par ailleurs, I'appareil Rheosense est relativement facile d'emploi et ses mesures sont
rapides sur des échantillons de faible volume. Une quantité de seulement 500 pl permet la
réalisation d'une mesure. Un autre avantage du dispositif par rapport a 1'utilisation d'autres
systemes dits "microfluidiques" en élastomere (PDMS) ou résine est sa pérennité d'emploi.

Les canaux ne s'altérent pas, ni avec le temps ni avec le passage des échantillons.

Son inconvénient est qu'il ne permet pas la mise en place de moyens optiques pour
obtenir des profils de vitesse. La répétabilité des mesures est limitée au taux d'élongation ou

la chute de pression est comprise entre 5 % et 90 % de la chute de pression maximale.

Aspect géométrique de la cellule de mesure

La géométrie est congue de telle facon que I'épaisseur d est beaucoup plus petite que
la largeur a l'entrée de la contraction w, et que la longueur totale de la contraction 1, c'est a
dire, d<<w,, 1. La largeur le long de la contraction w(x) est décrite par la relation w(x)=c/x
ou c=1* entre w et w; (Figure 45). Les dimensions de la puce EVROC utilisée sont : wo =
3030 um, w; =433 um, / =800 um, d =179 pum.
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Figure 45 : Schéma de la contraction hyperbolique planaire, caractéristique de la puce EVROC.
D’aprés [83]

La déformation de Hencky est donnée par la géométrie et le volume V de la

contraction :

V:xjwo Cdldx=cdin| L (3.18)
X W,

x=w, 1

En faisant apparaitre la déformation (voir chapitre 2.2.3) e=In (w,/w;) , on obtient
V=cde

D’un autre cote, le taux d'élongation relatif dans la cellule est le rapport entre la

vitesse du fluide dans la géométrie et la longueur :

=" (3.19)

Si I'on prend un plan z=constante, loin des parois, la vitesse v, est constante dans la
largeur du canal. Un taux d'élongation moyen peut donc étre calculé a partir des vitesses
moyennes par unité de longueur de la géométrie, en considérant un débit constant. Cela nous
permet de caractériser 1'écoulement d'é¢longation comme une fonction de la différence de

vitesse par rapport a la longueur de passage associée [83].

i=V

é= (3.20)

83



Chapitre 3 : Matériels et méthodes

Q[i—ij (3.21)

===
d\w w,

Chute de pression dans la cellule

Pour un débit imposé, la pression dans la cellule est mesurée grace aux 4 capteurs
distribués dans la longueur (Figure 46). On suppose que la chute de pression entre les points
2 et 3 peut s’écrire sous la forme d’une somme de deux composantes : une composante
résultant de I’écoulement d’élongation lié au rétrécissement (AP, ) et une composante liée au
cisaillement simple (AP, ) qui reste important compte tenu que 1’on a affaire a une cellule de

type Hele-Shaw. On a donc :

Pz _P3 :AI)CiSB +AF,

ext

(3.22)

1

_ P,

®.c
®

tr

. E | B

Figure 46 : Schéma de la répartition des capteurs de pression dans la longueur de la cellule EVROC.

Les pressions mesurées sont P1, P2, P3 et P4. B, C, D et E sont les dimensions de la cellule.

Pour estimer AP, on se base sur les écoulements aval et amont en considérant que la
contrainte moyenne a la paroi est une moyenne des contraintes de ces deux écoulements.

1
Tz :E(TWIZ +TW34) (3.23)

Par ailleurs on sait que :

Ay _pTum (304
B " d

Ay o (3.25)
E " d
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Y (3.26)

AL,
E d

De toutes ces équations on déduit :

A])cis
E

APR—B)(B—B)
2 2

- } (3.27)

La combinaison des équations (3.22) et (3.27), nous permet estimer la chute de

pression uniquement liée aux effets élongationnels [83]:

N’exf(l’z—]g)_ﬁ{(]’l—ﬂ) (A7)

ol Era— } (3.28)

Cette chute de pression en ¢élongation provient de 1'énergie dissipée par I’extension

planaire du fluide au travers de la contraction et de I’expansion :

o

Fv,= [T, :D,.dv (3.29)
v

Ou Fey est la force nécessaire pour produire 1’écoulement d'élongation et vy est la
vitesse d'écoulement a I'entrée. En supposant que le taux de déformation est constant dans la
partie contraction-expansion, nous supposons ¢également quela contrainte d'é¢longation

est constante telle que I', : D, =7 7, +7, 7, .Cequinous laisse avec:

V ) .
AP, = E(rm FutT,7,)  (330)

En ¢longation planaire, si le taux de déformation est constant, y, . =-7, =&, ce qui
nous permet finalement de relier la chute de pression dans la géométrie a la différence de

contraintes normales du fluide,
AP =—Né (3.31)

En conjonction avec 1’équation pour N; du chapitre 2, nous calculons la viscosité
¢longationnelle planaire :

N\ AF:’xtQ
Mep(€) = V& (3.32)
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Toute 1'analyse est valide pour un fluide newtonien ; dans le cas d'une solution de
polymeéres, la déformation de cisaillement apporte une contribution a la premicre et a la
deuxiéme différence de contraintes normales recueillie par les capteurs de pression. Du fait
que la contraction hyperbolique est symétrique (et que les capteurs de pression sont aussi
situés de fagcon symétrique), il est possible d’affirmer que les contraintes normales
additionnelles s’annulent mutuellement [83]; de méme, les contraintes normales dues au

cisaillement ne contribuent pas a I'augmentation de la chute de pression.

Dans ces conditions on constate que 1’équation (3.32) fournis une trés bonne

approximation de la viscosité ¢longationnelle d’un fluide.

3.1.2.d Procédure expérimentale :

La caractérisation des formulations consiste & mesurer m et N; puis les
caractéristiques ¢€lastiques (G', G" et A) pour finir avec la viscosité élongationnelle. n et N;

sont obtenues en utilisant le protocole présenté dans la Figure 47 :

“Pré-cisaillement
2000 s"

30s
Acquisition : Montée + Descente

|

Relaxation J_,_,_’_,_,_‘_I_Ll_l_L

2h

L 4

ICGneIPIane 6=0,6" Zéro de la t
wt Force Normale

S——

Figure 47 : Protocole de mesure pour établir la courbe d’écoulement des formulations

Protocole de mesure (Courbe d'écoulement):

1) L'échantillon est chargé sur la géométrie cone-plan de diametre ¢ = 4 cm et d'angle
2° du rhéometre AR2000. La température est stabilisée. Tous les essais rhéométriques ont été

réalisés a 25°C.
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2) Un précisaillement durant 30 s est imposé avec un gradient de vitesse de 2000 s™
pour établir un état initial uniforme pour tous les échantillons, alors que la gamme de

gradients de vitesse étudié ensuite s'étend jusqu'a 1000 s™.

3) L’échantillon est ensuite laissé au repos jusqu'a la stabilisation de la contrainte
normale. Les valeurs de la contrainte normale au cours du temps sont enregistrées et pour
chaque famille de formulations (PAM, PEG-PEO, PIB-PIB) correspond un temps de repos

particulier que nous avons déterminé.

4) Au bout de ce temps de repos (par exemple 180 min pour les formulations base

PAM), le capteur de force normale est remis a zéro (N;=0 Pa).

5) Ensuite, la procédure d'acquisition est déclenchée ; le gradient de vitesse est
imposé par paliers qui montent progressivement croissant entre 0,01 s™ et 1000 s™ et chaque

point de la courbe d’écoulement est mesure dans les conditions suivantes :
a) Le gradient de vitesse est imposé pendant un temps maximal de 3 min.

b) La viscosité est moyennée sur 30 s (qui permet un maximum de 6 acquisitions par

point).

c) Dés que la viscosité de 3 points consécutifs est en-dessous d'une tolérance établie

(3 %), les données sont enregistrées.

6) La mesure de la contrainte normale est réalisée en paralléle avec celle de la
viscosité ; des valeurs mesurées inférieures a 80 Pa présentent une incertitude de + 10 Pa
centrée sur une valeur moyenne ; nous attribuons cette incertitude a la sensibilité du capteur
de force (Figure 48). Une attention particuliére a été prétée a ce sujet, afin d'écarter des effets
inertiels qui pourraient interférer avec les résultats. Une description plus compléte de
l'acquisition des contraintes normales sera abordée dans la caractérisation détaillée des

formulations.

7) Le point 5 est répété avec deux rampes additionnelles (en descente depuis 100 s et
4 nouveau en montée a partir de 0,01 s™) afin de vérifier que les fluides ne présentent pas de

propriétés thixotropes [80].
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Figure 48 : Suivi des forces normales dans un fluide de Boger a 80 s de gradient de vitesse. N en

fonction du temps.

Remarques complémentaires :

- Tous les échantillons ont été caractérisés trois fois et suivis pendant 30 jours pour
connaitre leur stabilité et la répétitivité des mesures. La courbe d'écoulement et la premicre
différence de contraintes normales sont tracées pour établir le comportement de la

formulation.

- Les courbes d’écoulement ont été réalisées en imposant la contrainte au lieu du

gradient de vitesse et comparées pour vérifier que les résultats sont similaires.

La deuxiéme partie de la caractérisation consiste ensuite en la détermination des

modules de stockage (G') et de perte (G") ainsi que du temps de relaxation A du fluide.

Protocole de mesure (régime oscillatoire) :

1) L'échantillon est chargé sur la géométrie cone-plan de diameétre ¢ = 4 cm et d'angle

2° du rhéométre AR2000. La température est stabilisée.

2) Un précisaillement durant 30 s est imposé avec un gradient de vitesse de 2000 s

pour établir 1'état initial uniforme.

3) Une déformation est imposée en balayant la gamme — entre 1 % et 1000 % — a
deux fréquences différentes (1 Hz et 10 Hz). Ces fréquences ont été choisies en fonction des

ordres de grandeur du temps de relaxation que 1'on attend de 1'ensemble des formulations.
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4) Les modules de stockage (G') et de perte (G") sont tracés en fonction de la
déformation pour les deux fréquences f choisies. La série de déformations ou les modules
sont constants, connue comme la zone de régime linéaire, nous permet de choisir une
déformation caractéristique pour réaliser la caractérisation. Toute caractérisation d'un fluide

viscoélastique est effectuée dans ce régime linéaire [47].

5) Avec l'application de la déformation choisie (point 4), un balayage en fréquences
est réalisé, entre 0,01 Hz et 100 Hz (limite de détection de I'appareil). Le profil de G'( /) et
G’ (1) est tracé. Le temps de relaxation A est déterminé, représenté comme l'inverse de la

fréquence ou les courbes de G' et G" se sont interceptées.

Enfin, pour vérifier le temps de relaxation du fluide — qui, dans certaines conditions,
ne peut pas étre déterminé par la méthode précédemment présentée—, les essais de démarrage,
de fluage ou de relaxation sont utilisés comme complément. (Cela donne un temps de
relaxation légérement différent, mais toujours dans la gamme de celui donné par l'essai

oscillatoire)

Protocole de mesure (viscosité élongationnelle) :

1) L’échantillon est chargé dans une seringue en verre, laquelle est placée dans le
pousse-seringue dont le débit est piloté par le logiciel de 1'appareil Rheosense. Le diamétre de
la seringue est choisi en fonction de la viscosité de cisaillement du produit et du débit
maximal a imposer dans la cellule. Cette sélection permet d’optimiser la quantité nécessaire
du fluide pour un essai déterminé et permet en méme temps de s'assurer du choix d’une série

de chutes de pression supportée par la cellule.

2) Nous prenons comme débit maximal a imposer le débit qui produit un taux
d’élongation équivalent au gradient de vitesse maximal que nous pouvons obtenir dans la
cellule de Hele Shaw (750 s™), c’est-a-dire &€= 325 s™'. Dés que le pousse-seringue est
chargé, nous procédons a un balayage en débit. Pour chaque débit, la pression dans les quatre
capteurs de la cellule est enregistrée jusqu'a la stationnarité¢ de la mesure ou jusqu'a atteindre
la durée maximale de mesure (caractéristique pour un débit quelconque, qui correspond a 50
mesures de viscosité). Si le temps maximal est atteint, il est nécessaire de procéder a une

vérification des pressions acquises dans la cellule pour valider une expérience.
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3) Pour chaque fluide, les expériences ont été doublées, et ce en commengant toujours
par le débit le plus élevé pour descendre jusqu'au débit qui correspond a 5 % de la chute de

pression maximale dans la cellule (limite d'incertitude de 1'appareil).

4) Avec les pressions enregistrées dans les capteurs, nous procédons a la
détermination du taux d’élongation critique et au calcul de la viscosité élongationnelle des

échantillons.

3.1.2.e Caractérisation détaillée des formulations choisies

Formulations PAM-CAN :

Le modele rhéologique choisi pour caractériser la loi de comportement de ces
formulations PAM-6000 et PAM-4000 est celui de Carreau [84] :

To (3.33)

n=b+@ﬁﬁ%

avec 1, la viscosité a taux de cisaillement nul (en Pa.s), k, la consistance (en s) et n =
I'exposant de fluidité tel que nous pourrons calculer la viscosité apparente des fluides en

fonction du gradient de vitesse appliqué (Tableau 7).

Formulation Mo (Pa.s) | k(s) n
PMA-CAN-6000 | 0,492 0,23 | 0,31
PMA-CAN-4000 | 0,184 | 0,242 | 0,19

Tableau 7 : Tableau des parametres pour le modele rhéologique des formulations PAM

Pour valider les résultats de la courbe d’écoulement de la figure 3.6, la premicre
différence de contraintes normales, N; est mesurée par paliers de gradient de vitesse
constante jusqu'a stationnarit¢ dans une expérience d’« aller-retour » (Figure 49). Cette
procédure est similaire a celle qui a été proposée pour mesurer la viscosité des échantillons.
En complément, une expérience conduite en « aller-retour » sans polymere (Figure 50) nous
montre que les effets inertiels évoqués auparavant, dans 1’équation (3.6), sont négligeables
par rapport a la magnitude des contraintes normales des solutions des polyméres. Ces effets,

comprennent un €cart d'a peine quelques Pa par rapport a la valeur de N; mesurée avec les
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fluides PAM a gradient de vitesse faible, et restent négligeables par rapport aux valeurs de N;

de toutes les formulations a gradient de vitesse élevé (plusieurs centaines de Pa).
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Figure 49 : Suivi du comportement rhéologique de la formulation PAM-6000 en « aller-retour »
pour étudier la thixotropie du fluide. n (®) et N; (O) (aller) ainsi que n (A) et N; (A) (retour) en
fonction de gradient de vitesse.
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Figure 50 : Mesure des contraintes normales en «aller (®)- retour (O)» pour une solution

dépourvue de polymeére. N; est mesuré en fonction du gradient de vitesse
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La stabilité des propriétés rhéologiques a été aussi vérifiée dans le temps, en mesurant
la courbe d’écoulement apreés 1 mois. La Figure 51 nous montre que les différences dans cet

intervalle de temps sont négligeables.
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Figure 51 : La viscosité (®) et premiére différence de contrainte normale (O) pour la formulation
PAM-6000 datant de 30 jours se trouvent dans un écart raisonnable par rapport a la viscosité (A) et
premiére différence de contrainte normale (A) pour la formulation PAM-6000 datant de 1 jour.

Dans les essais en oscillatoire, nous remarquons qu'aux faibles fréquences, le
comportement est principalement visqueux (G" prévaut sur G'), et, a haute fréquence, la
réponse est ¢lastique (G' prévaut sur G"). Le temps de relaxation est considéré dans ces

graphes comme l'inverse de la fréquence de croisement entre G' et G".

Nous estimons ainsi le temps de relaxation du fluide 4 2 10 s pour le PMA-4000 et 4
107 s pour le PMA-6000. L'inertie du rhéométre ne permet pas de travailler & des fréquences

plus élevées que 100 Hz, et nous devons donc nous cantonner a cette limite. (Figure 52)
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Figure 52: Essais en oscillatoire des formulations PMA-6000 a gauche (G' ® G"O) et a droite PMA-
4000 (G' ® G"O). G’ et G’ en fonction de la fréquence pour une déformation de 20%

Formulations PEG-PEO :

Une caractérisation similaire a été réalisée sur plusieurs formulations du systéme
PEG-PEO. D’abord un fluide avec PEO de masse moléculaire 8 10° g/mol (Figure 53) et

ensuite plusieurs fluides avec PEO de masse moléculaire 4 10° g/mol, (entre 500 ppm et 3000

ppm) dont un résumé est présenté dans la Figure 3.24 :
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Figure 53 : Courbe d’écoulement de la formulation 50 % PEG et 800 ppm PEO de MW = 8 10°
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g/mol. n (®) et N; (O) en fonction de gradient de vitesse.
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Figure 54 : Formulations 50 % PEG avec différents concentrations de PEO MW = 4 10° g/mol. A

gauche, la viscosité en fonction du gradient de vitesse pour 3000 ppm (®), 2000 ppm (%), 1500 ppm
(m), 1000 ppm (¢) 500 ppm (A) et 250 ppm (®). A droite N; en fonction du gradient de vitesse
pour 3000 ppm (&), 2000 ppm (%), 1500 ppm (00), 1000 ppm (<) 500 ppm (A) et 250 ppm (O)

Les modules G’ et G’ pour des formulations PEG-PEO sectionnées sont montrées

dans la Figure 55. Le temps de relaxation des fluides obtenu (corroboré par un essai de
relaxation) est de 0,28 s pour le PEG-PEOS8-800 ; 0,12 s pour le PEG-PEO4-2000; 0,058 s
pour le PEG-PEO4-1000 et 0,02 s pour le PEG-PEO4-500.
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Figure 55 : Essais en oscillatoire des formulations PEG-PEO4. A gauche G’ pour : pour 3000 ppm
PEO (®), 2000 ppm PEO (A), 1000 ppm (4) et 500 ppm (*). A droite, G’ pour : pour 3000 ppm
PEO (O), 2000 ppm PEO (A), 1000 ppm (<) et 500 ppm (%). G’ et G* en fonction de la fréquence

pour une déformation de 20%.
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Formulations PIB-PIB :

En comparaison des rhéogrammes obtenus avec les formulations précédentes, nous
constatons une viscosité environ 10 fois plus élevée par rapport aux formulations de PAM et
des forces normales entre 10 et 100 fois plus grandes (Figure 37). La possibilité d'obtenir une
variation plus étendue des paramétres était donc envisageable avec ces formulations de PIB.
Cependant, nous verrons qu’il n’y a pas été possible de faire des expériences de déplacement

avec ce fluide.

Viscosité élongationnelle des formulations PAM et PEG-PEO

Dans la cellule ¢longationnelle, nous avons testé initialement le fluide newtonien de
référence (Canadou), et deux fluides modeles (PAM6000 et PEG-PEOS). Si on représente la
chute de pression en fonction du taux d’élongation, nous attendons des chutes de pression
linéaires quand les fluides sont dans un régime de fluide newtonien (la ou les contraintes
normales ne sont pas développées). Nous constatons ainsi que, pour le fluide newtonien, la
chute de pression est linéaire dans toute la série de taux d’¢longation. Dans les deux autres

formulations, la chute de pression augmente de fagon non linéaire (Figure 56).
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Figure 56 : Chute de pression dans la cellule d’¢longation planaire en fonction du gradient de vitesse
pour le Canadou (O), PAM6000 (CJ) et PEG-PEOS8-800 (A).
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Pour le systtme PAM-6000, la non-linéarit¢é commence a étre évidente pour des taux
d’élongation au-dela de 30 s™, ce qui est en accord avec I’apparition des contraintes normales
en cisaillement simple, car ce taux d’¢longation est comparable a un gradient de vitesse de
60 s (ou les forces normales commencent a se développer). Dans le cas du systéme PEG-
PEO, il ne semble pas qu’un régime linéaire s’établisse et la chute de pression est plus élevée
que celle du PAM6000 ou du Canadou au méme taux d’¢élongation. Ceci peut étre expliqué
en fonction de 1’apparition des contraintes normales, car cette formulation développe des

contraintes normales a partir de gradients de vitesse tres faibles.

Nous avons ensuite calculé la viscosité élongationnelle et le nombre de Trouton pour
des formulations viscoélastiques sélectionnées (Figure 57). Nous pouvons constater, a la
différence des observations de Walters et Jones [34], que la viscosité élongationnelle pour la
formulation PAM-6000 n’augmente pas de fagon significative avec le taux d’¢longation alors
que dans la méme gamme de gradients de vitesses, les contraintes normales augmentent d'un
ordre de grandeur. En revanche, pour les formulations PEG-PEO, la valeur de viscosité
¢longationnelle augmente avec la concentration du PEO (cas des formulations PEO4) et avec

la masse moléculaire du PEO.
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Figure 57 : A gauche, viscosité ¢longationnelle en fonction du taux d’¢longation pour le PAM6000
(®), PEG-PEO8-800 (A), PEG-PEO4-250 (#), PEG-PEO4-500 (M) et PEG-PEO4-2000 (%). A
droite, le nombre de Trouton en fonction du taux d’élongation pour le PAM6000 (O), PEG-PEOS-
800 (A), PEG-PE04-250 (<), PEG-PEO4-500 (L) et PEG-PEO4-2000 (¥).

Tension interfaciales des formulations :

La tension interfaciale entre les différentes formulations et 1'huile silicone a été. Les

mesures on ¢été effectuées avec un tensiometre a plaque TK100 KRUSS, en utilisant un temps

96



Chapitre 3 : Matériels et méthodes

d’équilibration jusqu'a obtenir une valeur a peu prés constante (en fait on observe une chute

continuelle sur la durée de nos mesures, voir un exemple dans la Figure 58). Nous constatons

avec les résultats présentés dans le Tableau 8, que l'introduction de PMA et PEG-PEO a

tendance a diminuer légeérement la tension interfaciale (24 % de variation entre le systéme

newtonien et PMA-6000).
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Figure 58 : Tension interfaciale en fonction du temps pour la formulation PAM-4000. La valeur

retenue pour la tension est associée au niveau du « plateau » (ligne pointillée).

Deux formulations de faible tension interfaciale ont été préparées en ajoutant un

tensioactif dans la phase huile (SPAN 80) de facon a ne pas affecter les viscosités des

formulations originales.

Systeme Tension interfaciale (mN/m) Temps Equilibration (min)
Canadou/HS 34,5 120
PMA-4000/HS 32,3 210
PMA-6000/HS 26,1 360
PEG-PEOS-800/HS 38,2 420
Canadouw/HS+ Span80 3,1 30
PMA-6000/HS+ Span 80 2,8 35

Tableau 8 : Tension interfaciale des formulations choisies
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3.1.2.f Résumé des propriétés pour les formulations utilisées dans
les expériences de déplacement :

En conclusion de ce chapitre nous présentons un résumé¢ des propriétés pour les
fluides décrits en détail ci-dessus (Tableau 9). Les modeles utilises pour représenter la
viscosité des formulations PAM et Xanthane ont été mentionnés auparavant, la viscosité des
formulations PEG-PEO est considérée constante. La viscosité ¢élongationnelle des
formulations PAM-6000, PEG-PEO4-250 et PEG-PEO4-500 est considérée constante mais
celle des formulations PEG-PEO4-2000 et PEG-PEOS8-800 est représentée par une loi de

puissance.

Formulation n (y) [Pas] N, (v) [Pa] | ng, (¢) [Pas] | o [mN/m]* | A [s]
0,492 .

PAM-6000 (1 £ 0052977 )o,lss 0,217" 0,9 26,1 0,04
0,184 s

PAM-4000 (HO’OSS&Z)O,O% 0,067 ok 32,3 0,02

PEG-PE08-800 0,26 23,4277 0,117¢™% 38,2 0,28

PEG-PE04-3000 0,29 0,0367"% ok o ok

PEG-PE04-2000 0,26 1,0837"'* 0,183&" ** 0,12

PEG-PE04-1000 0,24 0,00127"* ok o 0,058

PEG-PE04-500 0,22 0,0267"%* 1,2 * 0,02

* Tension interfaciale avec I’huile de silicone
** Non mesurée
** Non déterminé

Tableau 9 : Résumé des propriétés des fluides a utiliser dans les expériences d’écoulement
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3.2 Géométrie d'expérimentation

Pour aborder d'un point de vue fondamental I’influence de la viscoélasticité sur la
récupération assistée du pétrole, nous avons étudié¢ des systemes dans lesquels une phase

aqueuse (viscoélastique) déplace ’huile initialement contenue dans des géométries simples.

La géométrie la plus simple qui permet une telle approche est une géométrie de type
Hele-Shaw ; ce systéme bien connu a ét¢ abondamment utilisé dans 1’é¢tude du phénomene de
digitation visqueuse [9] et il présente plusieurs avantages pour atteindre notre objectif, entre

autres :

- I permet a priori de représenter I’écoulement en milieux poreux par un écoulement
en 2D.

- En choisissant un matériau constitutif de la cellule transparente tel que le verre, le

phénomene est visualisable sur toute la longueur de la cellule.

- Grace a un dimensionnement approprié, la géométrie permet d'étudier une gamme

étendue de parametres et notamment de nombres capillaires.

3.2.1 La géométrie de Hele-Shaw

La cellule de Hele-Shaw (Figure 59) est une géométrie rectangulaire dotée d’un grand
rapport d'aspect largeur-épaisseur ( R ) qui représente un systéme quasi bidimensionnel. Cette
cellule est généralement constituée de deux plaques séparées par un intervalle dont

I'épaisseur b est petite par rapport a la largeur W de la cellule.

Zz
ARy
Z B 0 y
X

Figure 59 : Schéma de la Cellule de Hele Shaw
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Dans une seconde phase, pour nous rapprocher des conditions réelles d’écoulement
dans des pores, nous avons réalisé des essais dans des microcanaux (quelques centaines de
micromeétres), avec un écoulement principal connecté a trois dérivations latérales de
différentes tailles (1;, I, 13) celles-ci ont pour objectif de représenter des dead end pores [46],
c'est-a-dire des dérivations le long d’un canal droit qui se finissent en impasse. Un schéma de

cette géométrie est montré dans la Figure 60.

Figure 60 : Schéma de géométrie avec des microcanaux.

Une dernieére approche nous a conduit a mettre en place des restrictions dans la
géométrie de Hele Shaw originale pour représenter approximativement les resserrements et
¢largissements que 1’on trouve partout dans un milieu poreux. Les deux restrictions choisies
sont : une restriction rectangulaire pour simuler une contraction brusque de la section
d’écoulement et une contraction-expansion hyperbolique (Figure 61) pour simuler un

changement graduel de la section d’écoulement.

Figure 61 : Schéma des restrictions dans la cellule. A gauche restriction hyperbolique, & droite

restriction rectangulaire

Nous allons étudier le déplacement d'un fluide newtonien (dans notre cas de I’huile de
silicone) par un autre fluide newtonien ou viscoélastique, obtenu a partir des formulations de
la section 3.1. Dans la suite, nous abordons les aspects de modélisation de ces écoulements

de fagon a identifi¢ les parametres permettant I’ interprétation des résultats.
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3.2.1.a Profil de vitesse dans la géométrie de Hele-Shaw

Commencons par établir le profil de vitesse dans une géométrie Hele Shaw avec un
rapport d'aspect R =W /b infini ou s'écoule un fluide newtonien ; 1’écoulement dans cette
géométrie est régi par les équations de Navier-Stokes (3.34) et I'équation de continuité a

densité constante (3.35) :

p% =-VP+nV¥%+pg  (3.34)

V=0 (3.35)

En écoulement stationnaire, la partie gauche de I'équation (3.34) disparait, avec

—~VP+ pg=-AP/ L. Ce qui nous donne :

AP -,
— =V (3.36)
L
le mouvement a lieu uniquement dans la direction y avec une contrainte de
cisaillement principale 1, =V =d zvy /dz* . L'intégration de cette expression pour obtenir

la vitesse v, géneére deux constantes C; et C; :

_ AP

= onL 22 +Cz+C, (3.37)

Vy

La condition de non-glissement aux parois (vy = 0 si z = + b/2) nous permet d’aboutir

a la distribution de Poiseuille :

AP b*|  (2zY
Vy(Z)——zn—L?{l—(?) :| (338)

Ceci représente le profil de vitesse dans le plan yz pour une cellule de Hele Shaw de
rapport d'aspect infini. L’intégration du champ de vitesse entre 0 et » nous donne une vitesse

moyenne :

V=—"-"— (3.39)

Cette équation est équivalente a la loi de Darcy a travers la cellule, qui relie la vitesse

moyenne V de I'écoulement au gradient de pression ~VP avecRe << 1.
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Si le rapport d'aspect est fini, la vitesse est également une fonction de x telle que
v, =v,(2)+v,” (x,2) . Le premier terme correspond 4 la solution de I’équation (3.38). Le
deuxieéme prend en compte les parois situées a x =+W /2 et satisfait ’équation de Laplace

pour la vitesse telle que Vzvy** (x,z) =0 avec deux conditions de bord, a savoir :

v, (x,2b/2)=0 (3.40)

2 2
vy**(iW/z,z):—ﬁb— 1—(£j (3.41)
2nL 4 b

Une décomposition de Fourier pour v, avec les conditions de bord indiquées ci-

dessus conduit a la distribution de vitesse suivante [85] :

AP LG . B2 cosh(2n —1)z(z / b) o) (22 342
noea =gt {Zl( D (n-1) = cosh((2n—1)7r/2(W/b))cos[(zn 1)”17){1 (bH} (3.42)

Ce champ de vitesse correspond a celui d'un fluide newtonien qui s'écoule par I'effet
d'un gradient de pression dans une cellule de Hele Shaw avec un rapport d'aspect fini et nous

servira de point de référence pour I’analyse de nos expériences.

Gradient de vitesse dans la cellule de Hele Shaw

I1 est important d’estimer le gradient de vitesse auquel seront soumises les différentes
phases pendant 1'écoulement dans la cellule. Cette grandeur, qui est variable dans la largeur
et dans I'épaisseur de la cellule, peut étre quantifiée par un gradient de vitesse moyen et un

gradient de vitesse maximum s'exercant a la paroi de la cellule.

en dérivant le champ de vitesse de Poiseuille, on obtient le gradient de vitesse :

dv
L =(b-2z) AP
dz 2nL

y = (3.43)
En moyennant 1’équation (3.43) entre 0 et b, on obtient un gradient de vitesse moyen

7 , dans I’épaisseur :

3V

7= (3.44)
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ce gradient de vitesse moyen permet de caractériser I'écoulement d'une fagon globale.
Remarquons que le gradient de vitesse est maximum a la paroi y,, =APb/2nL =1, /n et
nul dans le plan de symétrie z=5b/2 de la cellule (les vitesses v, étant maximales dans ce

plan).

Un équilibre des forces nous améne a la relation suivante entre le débit Q et la chute

de pression dans la cellule :

bAP 60
2L Ty

(3.45)

Ce qui nous permet de réécrire le gradient de vitesse a la paroi en fonction du débit :

. (60
Tw = (szj (3.46)

Cependant, comme le rapport d'aspect R de notre cellule est fini, la contrainte

tangentielle réelle aux parois est :

AP(Wb)

_2nP0)  (3.47)
(2WL +2bL)

W=

Et une correction a I’équation (3.39) doit étre apportée [86] :

(501, b o
J/W—(szj(HWj(f) (3.48)

La constante f* est un facteur dépendant du rapport d'aspect R et atteint la valeur 1
quand R est infini, mais dans notre cas, cette constante géométrique f* est obtenue

numériquement a partir de la série suivante [86] :

f*(R){(H%j ( 71[9; i tanh(mR/2)ﬂ (3.49)

=13,5 l

Les équations (3.44) et (3.48) seront utilisées par la suite pour calculer le gradient de
vitesse moyen et maximal dans la cellule. Cependant, dans notre cas cette correction apporte

une différence faible de 4% entre le y,, «idéal » et le y,, avec des parois a distance finie.
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Longueur d'entrée

Une précaution qui doit étre prise en compte, concerne le calcul de la longueur
d'entrée (lc) qui représente la distance parcourue par un fluide depuis 'entrée de la cellule
pour atteindre un profil stationnaire [5]. Toutes les observations doivent étre effectuées au-

dela de cette longueur d’entrée qui est représentée dans la Figure 62.

Couche perturbée

-y

-eallt Ie fin=—

Figure 62 : La longueur d’entrée I, est situe dans I’endroit ou la couche perturbe par les effets

d’entrée atteint la totalité de 1’épaisseur b du canal

Quand le fluide pénétre dans la cellule, la couche de fluide « perturbée » augmente au
fur et a mesure que le fluide s’écoule dans la géométrie de sorte qu’on retrouve un profil de
vitesse complétement développé a une certaine distance a partir de ’entrée. Le gradient de
vitesse est atténué par la diffusion visqueuse [5] en méme temps que 'épaisseur de cette

couche « perturbée » augmente selon :

s= T (350
P

Le temps caractéristique peut étre calculé si 1’on suppose que juste au dela de la
couche perturbée, le fluide s’écoule a une vitesse y ; ainsi, sur une distance xa partir de

I’entrée, I’équation (3.50) devient :

nx
S = 1= 3.51
(x) plr ( )

La longueur d'entrée est finalement atteinte quand la perturbation est constante sur

toute 1'épaisseur, c’est-a-dire quand les deux couches limites se joignent et 5, . =5 /2 tel que

)
x=1[:
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I = \/ﬁ.g (3.52)

Cette estimation est valable pour un fluide newtonien, mais nous permet une bonne
estimation pour les expériences d’écoulement dans la cellule avec des fluides au

comportement plus complexe.

3.2.2 Conception des géométries d'expérimentation:

La géométrie de Hele Shaw introduite dans le chapitre 1 a été choisie pour remplir
une condition essentielle, a savoir le besoin d'un systéme simple ou nous pouvons suivre le
déplacement d'un fluide par un autre fluide. Les caractéristiques spécifiques considérées dans
un premier temps ont répondu aux besoins particuliers tels que la visualisation et les
conditions d'écoulement prévues ; cependant, en raison des difficultés apparues au cours des

expériences, le montage initial a évolué.

Nous avons choisi le verre comme matériau pour fabriquer la cellule du fait de ses
propriétés optiques, car la visualisation est simple — avec une caméra CCD et une source de
lumiére conventionnelle — et aussi du fait de ses propriétés physiques et chimiques ; le verre
est en effet résistant aux formulations développées, doté d’une surface mouillable aux
produits aqueux — qui peut facilement étre traitée pour devenir mouillable a I'huile si besoin
est — Il est par ailleurs facile a nettoyer et ses propriétés interfaciales sont ainsi

reproductibles.

La dimension critique que nous avons imposée est le rapport d'aspect R de la cellule
— établi a R=10— qui nous permet de nous maintenir dans un cas ou nous pouvons
considérer une cellule avec des parois finies, mais dont le gradient de vitesse est

considérablement plus grand dans I’épaisseur que dans la largeur de la cellule.

3.2.2.a Cellule principale :

Le premier prototype de la cellule, fabriqué dans l'atelier de I'lFPEN en collant 4
plaques de verre, est pourvu de connections cylindriques entrée-sortie d'un diametre de 2 mm
facilement adaptables aux tuyaux qui introduisent les fluides. Les dimensions de la cellule

sont les suivantes : L=400 mm x W =20 mm x b =2 mm, ce qui donne R = 10. La longueur
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L choisie est telle que pour les débits et les pressions imposés la longueur d’entrée est petite

par rapport a L.

Dans ce premier prototype (Figure 63 a gauche), nous nous sommes assurés que la
colle utilisée ne soit pas en contact avec les fluides de facon de ne pas modifier les conditions
de mouillage. Cependant, avec le choix d'une cellule scellée, le nettoyage s’est avéré étre une

difficulté majeure, cela nous a amenée a concevoir des améliorations.

Figure 63 : Evolution de la cellule d'expérimentation. De gauche a droite : premier prototype congu
complétement en verre, complétement fermé, ensuite cellule en verre démontable et finalement

cellule démontable en verre insérée dans une armature d’acier inoxydable.

Une deuxieme cellule démontable (Figure 63 au centre) avec des dimensions internes
identiques a été congue a la suite des difficultés évoquées pour nettoyer le premier prototype.
Les connexions pour le remplissage ont été déplacées pour faciliter un éventuel écoulement
horizontal. Cette cellule s’est avérée efficace pour de faibles débits. Néanmoins, pour des
débits ¢élevés et pour des fluides visqueux, elle n’est pas utilisable car des fuites se

produisent. Par ailleurs, sa fragilité la rend difficile a manier.
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Un dernier modele a été congu avec une armature plus robuste (Figure 63 a droite), en
acier inoxydable, comprenant des sections interchangeables en aluminium anodisé afin de
faciliter I’intégration des modifications de géométrie (restrictions); les parois frontales
restent en verre pour la visualisation. L’introduction de parois en aluminium anodisé, qui est
«mouillé » par les fluides, n’introduit pas de perturbations dans le systéme : I’interface

initiale au repos semble la méme qu’on trouve avec le premier prototype.

3.2.2.b Restrictions :

Dans le dernier modeéle de cellule, on a introduit deux types de restrictions :
contraction puis expansion abrupte avec des canaux rectangulaires de tailles différentes, et
expansion graduelle formée d’un canal de largeur variant selon une hyperbole. Un résumé

des caractéristiques des restrictions réalisées est présenté dans le Tableau 10.

Restriction RC1 RC2 RC3 RC4 RH1 RH2
Type Rectangle | Rectangle | Rectangle | Rectangle | Hyperbole | Hyperbole
Relation
Restriction/Canal Principal 173 173 1/4 1/4 13 1/4
Longueur de la restriction ) 4 ) 4 4 4
(cm)

Tableau 10 : Caractéristiques géométriques des restrictions pour la cellule de Hele Shaw

Dans la Figure 64 nous pouvons voir certaines de ces restrictions. Finalement dans la cadre

de ce travail nous n’avons pas réalisé¢ des expériences qu’avec les géométries RC2 et RH1.

| S——
| S——

| S——

Figure 64 : Restrictions intégrées dans la cellule de Hele Shaw (Expansion-contraction brusque et
graduelle). De haut en bas : RH1, RH2, RC2 et RC1
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3.2.2.c Microfluidique

Ces géométries, ou microsysttmes ont ¢ét¢é construits en PDMS
(PolydiméthylSiloxane), élastomeére transparent selon une technique de prototypage rapide
bien maitrisée au laboratoire de microfluidique de I'FPEN. Cette technique permet de
contréler des écoulements avec un confinement des fluides a I'échelle de la dizaine de

micrometres.

Pour fabriquer de tels microsystémes, nous pouvons distinguer trois étapes que nous
reprenons rapidement ci-dessous. Pour plus d'informations sur les bases de cette

microfabrication, on pourra consulter [87].

Une premicre étape consiste en le dessin assisté par logiciel des canaux du
microsystéeme pour la réalisation d'une impression opaque aux UV sur film plastique
transparent. Les motifs des canaux apparaissent en "a plat" en transparence sur le film
imprimé. Ce dernier constitue le "masque" en deux dimensions utilisé¢ dans la deuxiéme étape
dans un procédé de photogravure, ou photolithographie permettant de passer a un moule en
trois dimensions avec des structures d'épaisseur uniforme. Il s'agit ici d'employer une résine
photosensible (SU8) dont on dépose une couche d'épaisseur uniforme contrélée sur un wafer
de silicium (substrat parfaitement lisse et plat) et ce grace a un procédé de spin-coating (ou
"dépot a la tournette"). Le dépot de résine est exposé aux UV au travers du masque et a la
suite de chauffages et d'un traitement de dissolution dans un solvant, seule la résine exposée
et réticulée persiste sur le wafer. Le moule présentant les motifs des canaux en relief est
employé¢ dans la derniére étape pour imprimer le PDMS. Le PDMS liquide mélangé avec une
part d'agent réticulant est versé sur le moule ; aprés réticulation de celui-ci par chauffage, on

peut le peler de son support dont il a pris I'empreinte.

Le microsysteme est achevé en poingonnant des trous dans le morceau de PDMS
imprimé pour l'entrée et la sortie des fluides et finalement les canaux sont achevés en y
accolant une surface plane. La fermeture est ici faite par mise au contact avec une autre
surface de PDMS partiellement réticulée ; une bonne adhésion est obtenue a la fin de la

réticulation.

Un détail du microsystéme réalisé est présenté dans la Figure 65. Les dimensions de
la zone d'écoulement d'intérét sont les suivantes : largeur du canal principal 100 pum,
longueur totale du canal 20000 pum, épaisseur du canal 100 pm avec trois "pores" de
longueurs 200 um, 100 pm et 50 pm respectivement (et de largeur globale constate égale a
175 pum).
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Figure 65 : Détail, observé sous microscope optique du microsystéme présentant trois "pores" sur le

canal d'écoulement. La largeur du canal principal est de 100 pm.

3.2.3 Mise en ceuvre de 1'écoulement

Le dispositif expérimental (cf. Figure 66) comprend trois sections. La premicre est le
dispositif qui induit I'écoulement du fluide qui circulera dans la cellule. Puis, nous avons la
cellule proprement dite, dans laquelle un fluide déplace un autre fluide moins visqueux
contenu auparavant dans la cellule selon une direction d'écoulement principale ascendante.
Nous trouvons enfin le dispositif d'acquisition des images — dans notre cas, une caméra CDD

— qui nous permet d'étudier les caractéristiques de 1'écoulement.

Comme I’objectif des expériences est de voir si la viscoélasticité modifie 1'écoulement
des deux fluides dans la cellule, dans chaque cas nous avons réalisé une comparaison entre
un fluide déplagant newtonien et un fluide déplagant viscoélastique de viscosité analogue.
L'évolution de l'interface entre les deux fluides est alors filmée grace a une caméra dont la

vitesse d'acquisition maximale est de 50 images/seconde.
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Cellule

Dispositif
de démarrage 7

d’écoulement
‘|' l. Camera

Figure 66 : Schéma de mise en place des expériences d'écoulement.

Le «fluide déplacant » est mis en mouvement soit avec un gradient de pression

imposé, soit avec un débit imposé.

Le «fluide déplacé» est une huile silicone newtonienne avec deux viscosités

possibles (n = 100 mPa.s et 1 = 5 mPa.s) choisies selon la viscosité du fluide déplacant.

3.2.3.a Ecoulement a gradient de pression imposé :

La conception initiale de la cellule prévoyait une alimentation a pression imposée.
Deux procédures ont été mises en place pour obtenir deux gammes de chutes de pression, la

premiére entre 0,01 et 0,05 bar et la deuxiéme entre 0,1 et 1 bar (Figure 67).

- Le gradient de pression faible est obtenu en exploitant le poids de la colonne du
liquide ; nous avons mis en place ce gradient avec un réservoir de grande surface (.Sr) pour
assurer un gradient de pression constant dans la cellule tel que Sr>>Wb La distance s est
ajustée pour obtenir la chute de pression désirée (comme une fonction de la colonne
hydrostatique) et la longueur d'entrée [, est estimée en fonction d'une vitesse moyenne
caractéristique de 1'écoulement. Nous avons choisi de calculer une vitesse a partir du
déplacement de l'interface entre le fluide aqueux et I'huile, désignée v, , vitesse du front de
l'interface, car le front en question, sans représenter directement le champ de vitesse dans 'un
ou l'autre des fluides, peut au moins nous apporter des informations sur la stationnarité¢ de

I'écoulement.
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Figure 67 : Schéma du dispositif de démarrage de I'écoulement en régime de pression imposé (par le
poids d'une colonne de liquide de hauteur h ou par une ligne d'azote)

- Pour des gradients de pression plus importants, nous nous sommes servis d'une ligne
d'azote connectée au réservoir pour induire des gradients de pression entre 0,1 bar et 1 bar

mesurés avec un manometre.

Le principal avantage d'une telle procédure est la facilit¢ de mise en ceuvre. En
revanche, du fait de la variation de hauteur de l'interface dans la cellule et des volumes
respectifs des deux phases présentes au cours du temps, I'écoulement n'est pas stationnaire et
donc son analyse est particulierement compliquée. Ainsi, dans la Figure 68, la vitesse du
front (v¢) est présentée pour plusieurs systémes a pression imposée en fonction de h, qui est la

distance mesurée a partir de I’interface plate initiale.
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Figure 68 : Ecoulement dans la cellule & pression imposée. La vitesse du front est représentée en

fonction de 1’hauteur dans la cellule. A gauche P = bar 0,1 bar, a droite P = 0,64.

Nous pouvons constater que la distance nécessaire pour atteindre une valeur de v,

Méthode Pression/Hauteur h* (cm) VT (cm/s)
Poids Colonne 20 cm 2 1
Poids Colonne 50 cm 15 8

Azote 0,64 bar 22 12
Azote 0,5 bar 16 8
Azote 0,1 bar 5 1

constante augmente avec la pression imposée est atteint des valeurs prohibitives aux
pressions ¢élevées (plus de la moitié¢ de la cellule). De cette analyse, nous pouvons cependant
¢tablir une relation entre la pression imposée et vy en état stationnaire, résumée dans le
Tableau 11 :

Tableau 11 : Hauteur approximative de stabilisation des écoulements dans la cellule & débit
et pression imposée

3.2.3.b Ecoulement a débit imposé :

Les expériences a débit constant ont été¢ mises en place avec un pousse-seringue — de

peut atteindre une large gamme de valeurs (entre 1s™ et plusieurs centaines)

marque KD scientifique et de modele KDS220 — de 10 canaux qui permet d’imposer des
débits maximaux de 12 ml/s, équivalant a une vitesse moyenne de 30 cm/s dans la cellule,

avec des seringues de 50 ml et de 100 ml. (Figure 69). Dans la cellule, le gradient de vitesse
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Figure 69 : Pousse - Seringue KDS220

Un avantage primordial de ce dispositif est qu’il permet une stabilisation trés rapide
de la vitesse du front par rapport aux expériences a pression imposée, méme pour des vitesses
¢levées. Finalement on peut estimer grossierement la vitesse du front imposée a partir de la
relation suivante :

v, === (3.53)

Nous avons constaté, dans une large gamme de débits imposés, que le v, calculé
correspond a la vg (ce qui montre que notre dispositif est fiable) et que la vy est atteinte
rapidement dans la cellule (Figure 70). Cela permet effectuer des expériences de déplacement
dans une large gamme des gradients de vitesse. Une étude plus détaillé de 1’évolution de la

vitesse de I’interface dans le régime transitoire est proposé dans le chapitre 4.
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Figure 70 : Ecoulement dans la cellule a débit imposé. Vitesse du front en fonction de la hauteur
dans la cellule pour deux débits imposés, a gauche Q=0,4 cm’/s et a droite Q=2 cm’/s.

Dans le Tableau 12 on indique le gradient de vitesse moyen et le gradient de vitesse a

la paroi pour les débits imposés avec la pousse-seringue:
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Débit (cm’/s) v (cm/s) Seringues 77 =) P (51
0,04 0,1 1x50ml 1,5 2,88
0,2 0,5 1x50ml 7,5 14,4
0,4 1 1x50ml 15 28,8
1,2 3 1x50ml 45 86,4
2 5 1x100ml 75 144
3,2 8 2x100ml 120 230,4
10 2x100ml 150 288
15 4x100ml 225 432
20 4x100ml 300 576
12 30 6x100ml 450 864

Tableau 12 : Gradients de vitesse moyen et maximum pour les différents débits imposés

3.2.3.c Expériences de déplacement :

Les expériences préliminaires nous fournissent un certain nombre d’informations :

- A pression imposée ou a débit imposé, le déplacement pour les différents types de
fluides atteint une vitesse v, constante au bout d'une certaine longueur dans la cellule.
Cependant, cette longueur est (beaucoup) plus longue pour les expériences a pression

imposée.

- La forme du profil de I’interface aqueux/huile est différente selon la nature du fluide

déplagant et selon le débit/pression imposé.

- Le déplacement dans la cellule comporte deux phases : une premicre phase
« transitoire » ou la forme du profil de D'interface varie, suivie d'une deuxiéme phase
« stationnaire » ou la forme du profil reste invariable depuis une longueur 4s. La valeur de

hs dépend essentiellement de la pression/débit imposée et 1égérement du fluide déplagant.

A partir de ces remarques, nous avons impos¢ le débit pour la mise en ceuvre de
I'écoulement: la forme de l'interface fluide/huile sera considérée comme le critére premier de
comparaison, car il s’agit d’un paramétre facile a mesurer a partir des enregistrements qui

varie avec le fluide et avec la v, de I'expérience.
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Cependant, pour mesurer une forme d'interface caractéristique, il faut d'abord établir
la longueur a partir de laquelle 1'écoulement est stationnaire. Pour cela nous avons choisi
deux endroits différents de la cellule pour placer des fenétres d'observation car
l'enregistrement des profils dans une longueur plus étendue de la cellule (entre 10 et 20 cm)
ne permet pas d'établir avec certitude la longueur de stabilisation As. De plus, la résolution

des images ne permet pas de caractériser clairement la forme de l'interface.

Une premiere expérience permet d’enregistrer le démarrage pour un certain débit QO
(fenétre toujours placée a partir de l'interface initiale) et la longueur As est déterminée pour
ces conditions. Ensuite, l'enregistrement de toutes les expériences pour obtenir les profils

avec un débit Q est réalis¢ en plagant la fenétre d'observation au-dela de la longueur 4s .

3.2.4 Description d’une expérience :

3.2.4.a Remplissage des fluides :

Le fluide newtonien est chargé dans le dispositif de remplissage (réservoir connecté a
la ligne d'azote ou au pousse-seringue selon le régime choisi). Ensuite, il est introduit depuis
la partie inférieure de la cellule pour remplir un volume dont la hauteur correspond a une
distance — a partir de l'entrée — égale ou supérieure a la « longueur entrée » (3.52). Cette
distance l., définie pour un fluide newtonien est calculée pour toutes les formulations
viscoélastiques en considérant sa viscosité 1, Puis, I’huile est remplie depuis le dessous a
l'aide d'une longue aiguille —pour minimiser les perturbations dans l'interface fluide
viscoélastique/huile — jusqu'a remplir complétement la cellule et atteindre le point de
vidange, de telle fagon que le volume total des fluides, pendant l'expérience, soit maintenu
constant. Le systeme doit observer un temps de stabilisation permettant de s’assurer — au

départ du déplacement — que l'interface est en équilibre. (Figure 71 et Figure 72)
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Figure 71 : Schéma de remplissage des fluides dans la cellule d'expérimentation.

Figure 72 : Détail du fluide déplacant rempli jusqu'a la longueur d'entrée (gauche), détail de
l'interface fluide viscoélastique-air (centre) et détail de ’interface pendant I'injection d'huile colorée
(droite)

3.2.4.b Réglage d'acquisition des images et lancement de
I’expérience :

La fenétre d’observation et la vitesse d'acquisition sont ajustées en fonction de la
vitesse du fluide déplagant. Cette fenétre peut étre placée dans deux zones différentes, soit au
début de l'interface en repos (pour suivre le démarrage et le développement du profil) ou a
une distance ¢éloignée de l'interface initiale pour enregistrer un profil en état stationnaire.
L’éclairage est ensuite ajusté dans la fenétre d'acquisition avec une lampe de lumiere blanche
de sorte que le contraste fluide viscoélastique/huile (coloré) permette aisément d’établir la
position de l'interface.

L'enregistrement commence et 1'écoulement est induit par la source choisie (débit
impos¢). Des images successives sont prises a intervalles compris entre 20 ms et 500 ms

selon la vr attendue de l'expérience (Figure 73). Si la fenétre d'observation est en bas, le
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développement de la forme de l'interface est enregistré pendant la partie transitoire de
I'écoulement. Au contraire, si la fenétre est déplacée vers le haut (placée a une distance
supérieure a la hauteur de stabilisation de chaque systéme, ce qui sera abordé¢ en détail par la

suite), nous obtenons un profil unique et caractéristique de la forme de l'interface. (Figure 74)

Figure 73 : Caméra, cellule et source de lumiere

—

.

Figure 74 : Schéma de la localisation des fenétres d'observation pendant I'expérience

Analyse des données :

Le critére de comparaison étant le contour de l'interface formée respectivement entre
le fluide et I'huile, il faut — dés que les images sont prises — choisir un certain nombre d'entre
elles pour les convertir en données analysables en coordonnées cartésiennes. Nous avons

choisi de développer divers programmes sous Matlab® afin de convertir les données.
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Si la fenétre d'observation est placée pour enregistrer le démarrage, entre 10 et 20
images sont choisies a intervalles de temps réguliers pour couvrir la totalit¢ de la fenétre
d'observation et déterminer As. Au contraire, si la fenétre d'observation est placée au-dela de
hs pour enregistrer le profil en état stationnaire, entre 4 et 8 images choisies a intervalles
réguliers de temps sont suffisantes pour couvrir la totalit¢ de la fenétre d'observation et

obtenir le profil caractéristique d'une expérience.

L'analyse de ces données permet de calculer la symétrie des profils obtenus pour
valider les expériences et calculer l'incertitude de mesure, ce qui assure la répétabilité avant

l'analyse proprement dite.

Programme 1: Conversion d'images en données :

La fenétre d'observation (Figure 75) est découpée pour obtenir des images de
dimensions axf3 pixels ou a est équivalent a 2 cm et correspond a la largeur de la cellule, et 3
est équivalent a la longueur de la fenétre d'observation. Le contraste entre les deux phases
produit une courbe que le logiciel va différencier du reste de l'image ; une moyenne est
calculée par pixel dans la direction x pour obtenir une courbe en coordonnées cartésiennes de

chaque image.

Figure 75 : A gauche : Image originale dans la fenétre d’observation : 768x572 pixels. A droite :
Fenétre découpée pour le traitement des images : 668x572 pixels, x =2cm ; y=1,75 cm.
Programme 2 : Vérification de symétrie

Une fois que les profils sont enregistrés, une vérification de symétrie (Figure 76 a
gauche) est réalisée. L'axe de symétrie est pris a la moiti¢ de la largeur (x = 1 cm) et un seuil

de tolérance est établi ; si I'expérience le dépasse, elle est rejetée (Figure 76 a droite).
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Figure 76 : A gauche : Image symétrique. A droite : Image asymétrique.

Programme 3 : Calcul de l'incertitude de mesure

Pour une expérience de démarrage, les profils a intervalles de temps égaux pour deux
essais sont moyennés et 1'écart moyen en fonction de x est calculé. Un seuil de tolérance est

établi et I'expérience est validée si l'incertitude est au dessous du seuil dans toute la largeur.

Pour une expérience d'écoulement stationnaire, un groupe de 5 images par expérience
avec intervalles de temps égaux est sélectionné et le profil moyen de l'interface dans toute la
largeur est calculé. Ensuite, une deuxieéme expérience est analysée de facon analogue pour
obtenir deux profils moyens. Un seuil de tolérance est utilisé (2% de la hauteur d’analyse) et
l'expérience est validée si I’écart est en dessous de ce seuil sur toute la largeur. Par exemple
la Figure 77 montre deux images obtenues a partir de deux expériences différentes dans des
conditions identiques (fluide et vitesse). Les profils mesurés sont montrés dans la Figure 77.
Par ailleurs, avec la caméra employée, l'incertitude associée a l'intervalle de temps entre deux
images est d’une milliseconde. L'incertitude associée a la mesure des profils d'interface a

partir des images est de 1 pixel, ce qui représente approximativement 1/600 de I’échelle de

la fenétre d’observation.
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Figure 77 : Images de deux expériences indépendantes de déplacement avec du Canadou (n=0,16
Pa.s) déplacant de l'huile de silicone (n=0,1 Pa.s) a 1,2 cm’/s. La largeur est de 2 cm et la hauteur de
0,75cm.

1.0

Longueur (cm)

0.0 T T T

0 1 2
Largueur (cm)

Figure 78 : Comparaison des profils mesurés a partir des images de la figure 76.

Intéressons nous ensuite a deux mesures typiques, la premiére (Figure 79) correspond
au démarrage d’un déplacement a un débit imposé de 4 cm3/s qui représente une vitesse
moyenne de 10 cm/s dans la cellule avec des intervalles de temps de 100 ms. Dans la
premicre image, nous observons l'angle qui se forme entre les deux phases, associé au
mouillage du fluide viscoélastique sur le verre (hydrophile). Une autre série des images

(Figure 80) montrent I’aspect de I’écoulement loin de ’entrée de la cellule.
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Figure 79 : Expérience de déplacement depuis le démarrage. Formulation PAM-6000 ( = 0,13 Pa.s)
déplagant de I'huile de silicone (n = 0,1 Pa.s) a 4 cm’/s

Figure 80 : Expérience de déplacement en régime stationnaire. La largeur est de 2 cm et la hauteur

de Scm pour chaque image. Canadou (n=0,16 Pa.s) déplacant de 1'huile de silicone (n=0,1 Pa.s) a 2
3
cm’/s.

121



Chapitre 3 : Matériels et méthodes

122



Chapitre 4 : Résultats
experimentaux




124



Chapitre 4 : Résultats expérimentaux

4.1 Ecoulement dans la cellule principale

Comme nous I’avons suggéré lors des premicres observations concernant les
écoulements confinés (voir Chapitre 3), la forme de l'interface fluide aqueux/huile (Figure
81), représente une mesure du niveau de « pénétration » du fluide déplagant. Dans ce chapitre
nous étudions I’impact de différentes propriétés rhéologiques sur la forme de cette interface.
L’objectif est évidemment d'établir si éventuellement les contraintes normales ou une autre
caractéristique liée a la viscoélasticité du fluide sont a I’origine d’une meilleure ou moins
bonne pénétration, ce qui suggererait une explication a la diminution de la saturation d'huile

dans les opérations de polymer flooding mentionnées dans le chapitre 1.

Dans ce chapitre nous étudions d’abord en détail 1’écoulement de différents types de
matériau dans une cellule simple. Nous montrons que les profils de I’interface dépendent des
propriétés rhéologiques de la phase déplagante, et que les propriétés interfaciales ne jouent
pas un role majeur dans la forme stationnaire. Nous nous intéressons ensuite a 1’écoulement
dans une restriction, et présenterons un essai d'écoulement a plus petite échelle, en

microsystéme.

Figure 81: Différence de forme de I’interface lors des expériences de déplacement & Q = 2 cm’/s
entre a) Canadou (n = 0,16 Pa.s) et b) PAM-6000 (n= 0,16 Pa.s). Le fluide déplacé est I’huile de
silicone (n = 0,1 Pa.s).
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4.1.1 Etablissement de la forme de I’interface

Il est d’abord essentiel de déterminer la distance nécessaire pour 1’établissement
d’une forme caractéristique de 1’interface quand différentes formulations viscoélastiques ou
un fluide newtonien déplacent I’huile silicone. La Figure 82 montre les différentes étapes de
la déformation de I’interface. Initialement cette interface est a peu preés droite (la forme
dépend en fait des conditions de mise en place). Puis cette interface est déformée au fur et a
mesure que le fluide déplagant avance dans la cellule. Aprés un certain temps # et une
distance #s il semble que sa forme devient a peu pres constante dans le planxy. Dans la suite
nous utilisons deux techniques différentes pour observer les variations de ce profil au cours
de ’avancement. La premiére consiste a comparer la forme des profils pour obtenir la vitesse
de I’interface a partir du point de l'interface située au milieu de la largeur, la seconde consiste

a calculer la vitesse d’avancement de toute 1’interface.

a) b)

Longueur du profil (cm)
Longueur du profil (cm)

o 05 1 15 2 g 1
Largeur du profil (cm) Largeur du profil (cm)

Figure 82 : Profils de I’interface au cours du temps a Q = 0,4 cm’/s pour deux fluides : a)
Canadou (n = 0,16 Pa.s) et b) PAM-6000 (n = 0,26 Pa.s). Le fluide déplacé est I’huile de silicone (n
=0,1 Pa.s).

Une premiere approche consiste donc a observer globalement la vitesse de
déplacement du front de I’interface au cours du temps en fonction du point de ’interface
situe au milieu de la largeur. Pour cela, il suffit de calculer la vitesse de déplacement de ce
point entre deux profils (v=Ay/At¢). Si aprés un temps # et une position % les profils
suivants se superposent au profil i et si la forme de I’interface ne bouge plus, on peut alors

statuer que ’interface se déplace globalement a vitesse constante et nous considérons que
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ts=ti et hs=hi. En appliquant cette méthode (profils en bleu, dans la partie supérieure de la
Figure 82) on obtient les valeurs ci-dessous (voir Tableau 13) pour le fluide newtonien et les
deux formulations viscoélastiques. L’équilibre est atteint quelle que soit la nature du fluide
déplagant. Ceci nous permet donc de définir une vitesse de propagation du profil le long de la

cellule. Dans la suite nous utiliserons cette valeur pour décrire la vitesse de 1’écoulement

considéré.
Canadou PAM-4000 PAM-6000
Fluide Déplagant
Vi=lem/s | vy=5cm/s | Vp=lem/s | Vp=Scm/s | Vi=lcm/s | V;=5cm/s
Is (s) 3.75 2 425 22 4.5 24
hs (cm) 1.3 2.6 1.25 2.9 1.2 3

Tableau 13 : Temps et hauteur de stabilisation dans la cellule pour différents fluides

Dans une deuxiéme approche, nous nous intéressons aux ¢évolutions de la forme de

toute I’interface au cours du temps. Une vitesse de propagation de I’interface (v,, ) peut étre

calculée a partir de deux images consécutives. La vitesse de plusieurs points de I’interface est

calculée le long de I’axe x avec I’équation suivante :

*
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Figure 83 : A gauche, vitesse de propagation de I’interface Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile silicone
(n=0,1 Pa.s) & Q=0,4 cm’/s. A droite, vitesse de propagation de I’interface PMA-6000 (1=0,26
Pa.s)/huile silicone (n=0,1 Pa.s) a Q=0,4 cm’/s. Vitesse du front en fonction du temps et de la

position sur la largeur de la cellule.

Nous constatons que la vitesse commence par augmenter rapidement puis se stabilise
(plateaux de la Figure 83), fait que nous allons reprendre dans la discussion. En conséquence,
nous considérons que la stabilisation est constatée sur toute la largeur de la cellule, car toute
l'interface (et pas seulement le front de l'interface) se déplace a la méme vitesse au-dela de la

distance de stabilisation.

A faible débit #sest essentiellement la méme pour tous les systémes. Cependant, les
formulations ¢lastiques se stabilisent a une distance plus grande par rapport au fluide
newtonien quand le débit imposé est plus grand. C’est donc avec la formulation PAM-6000
que les distances de stabilisation sont les plus élevées. Les valeurs correspondantes en
fonction de la vitesse sont montrées dans le Tableau 14. En pratique, en n’utilisant que les
données de profils mesurés au-dela des distances observées pour ce fluide nous avons
I’assurance d’étre dans une zone stationnaire quel que soit le fluide (parmi ceux que nous

avons utilisés).

vy (em/s) hs (cm)
1 12
5 3
8 39
15 5,7
20 6.8

Tableau 14 : Hauteur de stabilisation pour la formulation PAM-6000 en fonction de la vitesse
de front imposée.
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Puisque dans la suite ce ne sont pas les vitesses que nous allons utiliser pour 1’analyse
des données mais les profils, il est intéressant de confirmer le résultat a partir des profils.
Ceci permettra donc de vérifier que le profil constitué¢ dans la partie inférieure de la cellule
reste inchangé sur toute sa longueur, c'est-a-dire qu’il n’est pas perturbé par des effets
produits a la sortie de la cellule ou simplement par le fait que la distribution des fluides dans
la cellule change au cours de I’avancement du front puisque [’huile disparait

progressivement.

Plusieurs profils sont enregistrés dans une fenétre d'observation placée au-dela de #s.
Ces profils d’interface, pris a différentes hauteurs dans la cellule, ont été déplacés,
superposés et représentés dans la Figure 84 et Figure 85. Pour cela, nous avons utilisé comme
référence le sommet de chaque profil et placé toutes les images dans une méme figure dont la

référence est ce point maximum.

a b)

1.00 1.00
E 0754 E 0754
& &
= =
8 8
.g 0.50 + .g 0.50 4
g —_— h1= 5cm g
é; 0.25 h,=10cm é; 0.25
o h3= 20cm o
- -

—_— h4= 30cm
0.00 ‘ 0.00 ‘
0 1 2 0 1 2
Largeur (cm) Largeur (cm)

Figure 84 : Superposition des images du profil de I’interface Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile Silicone
(n=0,1 Pa.s) prises a différentes hauteurs de la cellule : a) Q=0,4 cm’/s b) et Q=2 cm’/s.
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Figure 85 : Superposition des images du profil de I’interface PMA-6000/huile Silicone (n=0,1 Pa.s)
prises a différentes hauteurs de la cellule : a) Q=0,4 cm’/s avec 1=0,16 Pa.s et 4 b) Q=2 cm’/s avec
n=0,16 Pa.s.

Les résultats obtenus dans les deux cas « extrémes » (fluide newtonien et PAM-6000)
(voir Figure 84 et Figure 85) montrent que les profils observés au-dela de la distance 4s sont
bien stationnaires le long de la cellule. Le méme résultat est obtenu pour tous les autres
fluides et toutes les vitesses. En revanche la forme du profil stationnaire dépend bien sir du
type de fluide et de la vitesse. Dans la suite nous utilisons ce profil stationnaire comme
référence et discutons de ses variations en fonction de la vitesse et des propriétés physiques

des deux fluides.

4.1.2 Influence de la vitesse

Examinons d’abord I’'impact de la vitesse sur la forme du profil. Pour cela on peut
s’intéresser aux caractéristiques observées dans le cas d’un fluide déplacant newtonien, car
les tendances globales sont générales, méme si, comme on le verra, il y a des différences

dans les évolutions en fonction des propriétés rhéologiques des fluides.

On constate (voir Figure 86) qu’a faible vitesse le profil est trés plat, puis il s’arrondit
progressivement et relativement fortement aux fortes vitesses. Cependant, au-dela d’une
vitesse critique (autour de 20cm/s pour I’expérience de la Figure 86) le profil devient

instable, sa forme n’est plus régulicre et les mesures peu reproductibles.
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Figure 86 : Profils de I’interface Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) entre 0,1 cm/s
(noir) et 20 cm/s (doré).

4.1.3 Impact de la viscosité des fluides

Comme la viscosité apparente des différents fluides viscoélastiques utilisés varie
légérement d’un fluide a un autre en dépit du fait que nous avons essay¢ de la fixer a une
valeur donnée (Iégerement supérieure a celle de 1’huile déplacée) il est intéressant d’observer
I’impact de la viscosité du fluide déplagant sur la forme du profil. Pour cela nous nous
placons d’abord dans le cas de fluides newtoniens. D’apres les résultats de la Figure 86 on
peut se focaliser simplement sur le profil a Scm/s qui est bien représentatif de la forme de
I’interface entre deux tels fluides, puisqu’il correspond a un régime ou I’interface est bien
courbée, sans étre encore affectée par I’instabilité aux fortes vitesses. On constate alors que

multiplier la viscosité par 2 ne change pas la forme de cette interface (voir Figure 87).
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Figure 87 : Comparaison des profils de I’interface entre Canadou (n= 0,16 Pa.s) et Glycérol 85 %
(n= 0.34 Pa.s) a v;=5 cm/s. Le fluide déplace est I'huile de silicone (n= 0,1 Pa.s)

Comme une partie de nos fluides viscoélastiques présentent également des propriétés
rhéofluidifiantes il est intéressant d’étudier I’impact de la rhéofluidification seule sur le profil
de l’interface. Pour cela nous avons utilis¢é du Xanthane, fluide rhéofluidifiant mais aux
propriétés viscoélastiques négligeables. Comme nous pouvons le constater sur la Figure 88,
le fait d’avoir un fluide rhéofluidifiant déplagant ne modifie pas la forme de I’interface. Dans
chaque expérience la viscosité apparente du Xanthane a été calculée avec la loi de

comportement obtenue dans la section 6.4.
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Figure 88 : Comparaison des profils de ’interface entre Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone
(n=0,1 Pa.s) et XAN-5000/huile de silicone avec a) Vi =5 cm/s, Nxan-s000= 0,06 Pa.s, Nyyie= 0,005
Pa.s etb) Vi =8 cm/s, Nxan-s000= 0,035 Pa.s, 1= 0,005 Pa.s.

4.1.4 Impact du caractére viscoélastique du fluide

Examinons maintenant les résultats obtenus avec la formulation PAM-4000. Les
différences avec le fluide newtonien sont peu sensibles aux faibles vitesses (voir Figure 89a),
c’est-a-dire en-dessous de lcm/s. Des différences sensibles dans la forme des profils
apparaissent pour des vitesses plus €levées : les profils du fluide newtonien sont plus courbés
que ceux du fluide viscoélastique (voir Figure 89b,c,d). L’écart entre les deux profils

s’accroit lorsque la vitesse augmente.
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Figure 89 : Comparaison des profils de I’interface entre Canadou (n= 0,16 Pa.s)/huile de silicone
(n= 0,1 Pa.s) et PAM-4000/huile de silicone. a) Vs =1 cm/s, Npam-4000= 0,13 Pa.s, nuyuie= 0,1 Pa.s, b)
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V=5 cm/s, Npam-4000= 0,095 Pa.s, Npuire= 0,005 Pa.s,  ¢)v;=8 cm/s, npam-4000= 0,086 Pa.s, Mppite=
0,005 Pas et d) Vi =15 cm/s, Npam-4000= 0,076 Pa.s, Nyuire= 0,005 Pa.s.

Pour la formulation PAM-6000, on observe une différence entre les deux profils a
partir d’une vitesse un peu plus faible que pour le PAM-4000, puisqu’a lecm/s on voit déja un
décalage entre les deux profils (newtonien / viscoélastique) (voir Figure 90b) (alors qu'a cette
méme vitesse 1cm/s on n'observait pas de différences entre les profils pour le PAM-4000).
Ensuite 1’écart entre les profils des deux fluides augmente avec la vitesse (voir Figure 90) de
la méme facon que pour le PAM-4000. Cependant, pour une vitesse donnée identique, 1'écart
avec le profil obtenu avec un fluide newtonien est plus important pour le PAM-6000 que
pour le PAM-4000.
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Figure 90 : Comparaison des profils de I’interface entre Canadou (n= 0,16 Pa.s)/huile de silicone
(n= 0,1 Pa.s) et PAM-6000/huile de silicone. a) Vs =0,5 cm/s, Mpam-o00= 0,32 Pa.s, b) vﬁ:1 cm/s,

Npram-6000= 0,26 Pa.s
Vi =15 cm/s, Npam-eo00= 0,12 Pa.s et
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c) Vﬁ =5 cm/s, NPAM-6000— 0,16 Pa.s, d) Vﬁ =8 cm/s, NPAM-6000— 0,14 Pas, e)
f) v;=20 cm/s, Npam-c000= 0,1 Pa.s, Niuie= 0,005 Pa.s.
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Pour les fluides viscoélastiques on peut constater un fait remarquable : au-dela d’une

certaine vitesse la forme de I’interface est constante comme on peut le voir sur le Figure 91 et

le Figure 92.
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Figure 91 : Profils de la PAM-4000/huile silicone entre 1 cm/s et 15 cm/s.
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Figure 92 : Profils PAM-6000/huile de silicone entre 0,1 cm/s et 20 cm/s.
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Les expériences avec le PEG PEO donnent des résultats qualitativement analogues.
On constate de méme que les profils entre fluide déplagant newtonien et fluide déplacant
viscoélastique s’écartent I'un de 1’autre lorsque la vitesse dépasse une valeur critique (voir
Figure 93 et Figure 94), et le profil du fluide viscoélastique atteint une forme stationnaire
(voir Figure 95) au-dela d’une vitesse critique. Cependant on remarque ici que la vitesse
critique n’est pas la méme selon les fluides utilisés : de ’ordre de 1 cm/s pour le PEG PEO
800 et de I’ordre de 5 cm/s pour le PEG PEO 2000. Elle est donc plus élevée pour le PEG
PEO 2000 que pour le PEG PEO 800, ce qui suggere que cette vitesse critique doit varier

avec I’importance des effets viscoélastiques.
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Figure 93 : Comparaison des profils de I’interface entre Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone

(n=0,1 Pa.s) et PEG-PEO4-2000 (n=0,26 Pa.s)/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) a) v;=0,5 cms,
b) v;=lcm/s et ¢) V;=5cms.
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Figure 94 : Comparaison des profils de I’interface entre Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone

(n=0,1 Pa.s) et PEG-PEO8-800 (n=0,26 Pa.s)/huile de silicone (n=0,1 Pa.s)

b) v;=5cm/s et c¢) V;=8cm/s.
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Figure 95 : Profils de I’interface des formulations PEG-PEO. a) PEG-PEO4-2000/huile silicone
entre 0,5 cm/s et 5 cm/s. b) PEG-PEO8-800/huile silicone entre 1 cm/s et 8 cm/s.

138



Chapitre 4 : Résultats expérimentaux

Nous avons ensuite réalis€¢ des expériences a v,=5 cm/s, suffisamment €éleve pour
constater des effets ¢lastiques que nous avons constate dans les figures précédentes, avec des
formulations PEG PEO4 de concentration variant dans une large gamme (voir section 7.5.2).
Nous constatons alors (voir Figure 96) que le profil est d’autant plus courbé que la
concentration en PEO 4 10° g/mol est faible, autrement dit la stabilisation du profil sur une
forme peu courbée intervient a des vitesses plus faibles, ou bien, et c’est I’hypothése que
nous retiendrons pour ’instant (nous revenons sur cette hypothése dans le paragraphe
suivant), la forme stabilisée du profil de I’interface est d’autant plus courbée que les effets

viscoélastiques sont importants.
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Figure 96 : Profils de I’interface des formulations PEG-PEO4 entre 500 ppm et 3000 ppm a Vi=5

cm/s. Longueur du profil en fonction de la largeur de la géométrie

En fait il n’est pas aussi simple d’observer les évolutions des profils avec
I’importance des effets viscoélastiques. En effet, si on regarde maintenant les évolutions avec
les vitesses des deux formulations les moins concentrées (500 ppm et 1000 ppm) on se rend
compte, comme on s’y attendait compte tenu des observations initiales, que la transition vers
la stabilisation du profil intervient a des vitesses d’autant plus faibles que les effets

viscoélastiques sont faibles. Cette tendance est telle que pour le PEG PEO 500 nous

139



Chapitre 4 : Résultats expérimentaux

n’observons presque pas de décalage des profils newtonien/viscoélastique dans notre gamme
de mesures de vitesses donnant des écoulements stables (voir Figure 97a) : on percoit une
petite différence a partir de 10cm/s. Pour le PEG PEO 1000 on commence a percevoir
nettement un écart entre les profils a partir de Scm/s (voir Figure 97b). Dans ces conditions
nous ne pouvons pas étre tout a fait certains que les profils utilisés pour la comparaison de la

Figure 96 correspondent effectivement aux profils stables, en particulier aux plus faibles

concentrations.
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Figure 97 : Comparaison des profils de ’interface entre Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone
(n=0,1 Pa.s) et deux formulations PEG-PEO4/huile de silicone (n=0,1 Pa.s). a) PEG-PEO4-500
(n=0,22 Pa.s) est compar¢ au Canadou entre V;=1 cm/s et V;=10 cm/s b) PEG-PEO4-1000
(n=0,24 Pa.s) est compar¢ au Canadou entre V; =1 cm/s et V;=10 cm/s.

4.1.5 Impact de la tension de surface

Pour observer un possible effet de la tension interfaciale, une expérience a été réalisée
avec une formulation ou la tension interfaciale est 10 fois plus faible que la tension

interfaciale des systémes originaux.

Nous observons globalement les mémes évolutions du profil avec la vitesse qu'avec
une haute tension interfaciale pour les deux types de fluides (voir Figure 98 et Figure 99). A
noter que la forme de I’interface du fluide visco€lastique est constante a partir de v,=5
cm/s (Figure 99) et il n’est pas possible réaliser des expériences de déplacement avec le

fluide newtonien a v,>8 cm/s car le profil devient instable.
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Lorsqu’on compare maintenant plus précisément la forme de chacun de ces profils
pour les deux valeurs de tensions de surface et a chaque vitesse, on n’observe pas de
différences sensibles dans les évolutions pour le fluide newtonien avec différentes tensions
interfaciales (voir Figure 100) aux différentes vitesses. On note cependant une légere
différence aux faibles vitesses, qui peut étre liée au fait que la forme du profil dans ces
régimes est plus influencée par des effets de tension interfaciale que par des effets visqueux

(voir discussion).

En revanche pour le fluide viscoélastique utilisé ici (PAM 6000) on constate un léger
écart qui semble augmenter quelque peu avec la vitesse. Il est cependant difficile de conclure
qu’il y a dans ce cas un effet sensible. En fait il parait méme peu probable que cet effet existe
spécifiquement avec un fluide viscoélastique alors qu’il n’existe pas avec un fluide
newtonien. Compte tenu des évolutions plus grandes de la forme des profils dans le cas
newtonien l'explication la plus probable est que I’amplitude d’un effet de tension de surface
soit suffisamment faible pour étre masqué avec le fluide newtonien et en revanche visible sur

les profils des fluides viscoélastiques qui n'évoluent pas avec la vitesse.
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Figure 98 : Expériences de déplacement a faible tension interfaciale (c=3,1 mN/m). Profils de
I’interface Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) entre 0,5 cm/s (noir) et 8 cm/s
(bleu).
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Figure 99 : Expériences de déplacement a faible tension interfaciale (6=2,8 mN/m). Profils de
I’interface PAM-6000/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) entre 0,5 cm/s (noir) et 8§ cm/s (bleu).
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Figure 100 : Comparaison entre les profils de I’interface pour 1’expérience de déplacement Canadou

(n=0,16 Pa.s)/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) entre les systémes originaux (c=34,5 mN/m) et les
systémes a faible tension (CANADOU LT : 6=3,1 mN/m). a) A v;=0,5 cm/s, b) A v;=1 cns, ¢)
A v;=5cm/s,d) A v;=8 cs.
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Figure 101 : Comparaison entre les profils de I’interface pour I’expérience de déplacement PAM-

6000/huile de silicone (n=0,1 Pa.s) entre les systémes originaux (c=26,1 mN/m) et les systémes a
faible tension (PAM-6000 LT : 6=2,8 mN/m). a) A Vi =0,5 cm/s, Npam.6000=0,32 Pa.s, b) A vﬁ:1
cm/s, TIPAM-6000:0,26 Pas C) A Vﬁ =5 cm/s T]pAM_6000:O,16 Pa.S, d) A Vﬁ =8 crn/s, nPAM-600():Oal4 Pa.s.
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4.2 Ecoulement dans d’autres géométries

4.2.1 Ecoulement a travers une restriction

Nous avons réalisé une série d’expériences d’écoulements en restriction avec la méme
approche que pour les écoulements en conduite droite décrits ci-dessus : installation de
I’huile dans la cellule, puis injection progressive du fluide déplacant au-dela de la longueur
d’établissement, puis repos et démarrage du test, et enfin suivi de I’interface par le dessus de
la cellule. Les restrictions sont placées loin de I’entrée pour assurer que 1’on atteint le régime

stationnaire.
Ecoulement a travers une restriction carrée (RC2)

Considérons pour commencer le cas d’un fluide déplacant newtonien. Des séries
d’images présentées en Figure 102 et Figure 103 montrent les évolutions typiques du profil
de I’interface au cours du temps. Le profil initial (voir Figure 102a) correspond a celui atteint
en régime stationnaire dans la cellule droite. A 1’approche de la restriction ce profil
commence a se déformer, en s’étirant avant 1’entrée dans le petit canal (voir Figure 102b,c)
cet étirement est d’autant plus marqué que la vitesse est élevée (comparer Figure 102b,c et
Figure 103b,c) au point qu’a 10cm/s un mince filet de Canadou commence a pénétrer le petit
canal. Cet effet semble a la fois d’autant plus important que le profil initial (stationnaire) était
allongé, et étre amplifié par une vitesse ¢élevé. En ce sens il est dans la continuité de I’effet
d’allongement du profil observé pour le Canadou dans la cellule droite lorsque la vitesse
augmente. Ensuite le filet parvient a la sortie du petit canal et s’¢largit ensuite plus ou moins
rapidement, formant d’abord une sorte de champignon. Cet élargissement est encore une fois
d’autant plus rapide que la vitesse est faible : le champignon est d’autant plus étiré que la
vitesse est élevée (cf. Figure 102d et Figure 103d). Lorsque le filet a atteint le haut de
I’image D’écoulement se poursuit et le filet s’¢largit progressivement pour atteindre

finalement une forme stationnaire (voir Figure 102i-1 et Figure 103k,1).

Il est intéressant de noter que la forme stationnaire ne dépend pas de la vitesse et est
symétrique par rapport & un plan médian. On s’attendait a ce résultat qui est conforme aux
caractéristiques d’un écoulement de Stokes (écoulement stationnaire d’un fluide newtonien
en 1’absence d’effets d’inertie et d’effets d’interface) : dans ce cas I’augmentation de vitesse

ne fait qu’induire une augmentation globale des contraintes dans le systéme par un facteur
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constant, si bien que pour un fluide newtonien le champ de vitesse obtenu est simplement
multiplié par le méme facteur. On constate au passage que le déplacement de I’huile par un
fluide newtonien n’est pas optimal, il reste semble t-il des zones d’huile sur les cotés de

I’entrée et de la sortie du petit canal qui ne seront jamais déplacées.

i
I

Figure 102 : Expérience de déplacement dans la restriction RC2 au cours du temps, Vﬁ:1 cm/s. Le
fluide déplacant est du Canadou (n=0,16 Pa.s). Le fluide déplacé est de I’huile de silicone (n=0,1
Pa.s)
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Figure 103 : Expérience de déplacement dans la restriction RC2 au cours du temps, Vi =10 cm/s. Le

fluide déplagant est du Canadou (n=0,16 Pa.s). Le fluide déplacé de I’huile de silicone (n 0,1 Pa.s)

Les écoulements de fluides déplacants viscoélastiques de déroulent globalement de la
méme facon : étirement de I’interface, pénétration dans le petit canal, élargissement a la
sortie, puis établissement progressif du régime stationnaire (voir Figure 104 a 1cm/s et Figure
105, Figure 106 a 10cm/s).

On peut cependant remarquer un certain nombre de points :

1) A faible vitesse (1cm/s) (cf. Figure 104) les déformations de I’interface
d’un fluide viscoélastique sont analogues a celles observées pour le fluide
newtonien.

2) A forte vitesse (10 cm/s) le filet qui se forme et qui pénétre finalement dans

le canal est beaucoup moins « pointu » que celui du fluide newtonien (cf.
Figure 105b,c et Figure 106b,c). Cependant compte tenu du fait que le
profil arrivant (depuis 1’amont) est lui-méme moins pointu que celui du

fluide newtonien, cet effet n’est pas réellement discriminant.

3) Lors de la propagation dans le canal a forte vitesse, le filet du fluide

viscoélastique est approximativement rectangulaire alors que celui du
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fluide newtonien est triangulaire (cf Figure 103c, Figure 105c et Figure
106¢).

4) Lors de la sortie du petit canal le fluide viscoélastique s’élargit plus
rapidement que le fluide newtonien dont le front reste assez effilé au
départ.

5) La forme de ’interface stationnaire pour le fluide viscoélastique n’est pas
symétrique et varie avec la vitesse. Plus la vitesse est grande (voir
comparaisons a différentes vitesses 1, 5 et 10 pour les profils stationnaires,
Figure 107 et Figure 108) plus le profil d’entrée est resserré, ce qui est en
concordance des effets en écoulement monophasique (écoulements
secondaires) [88;89] et plus le profil de sortie s’élargit au point de se coller

contre les parois a I’extrémité du canal.

Les trois derniers points sont des caractéristiques discriminantes de I’écoulement d’un
fluide déplagant viscoélastique. On retrouve finalement a chaque fois I’effet général observé
précédemment de tendance a élargir le front de propagation a travers le fluide newtonien. Cet
effet est d’autant plus important que la vitesse est grande, autrement dit que les contraintes
normales sont élevées. A noter qu’il existe un effet apparemment inverse a I’entrée du petit

canal.

Finalement on a pu vérifier ces conclusions a partir d’expériences réalisées avec le
PEG-PEO a différentes concentrations (cf Figure 108). On constate alors que la tendance a
I’¢largissement a la sortie du petit canal est d’autant plus marquée que la vitesse est élevée et

que les contraintes normales sont importantes.
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Figure 104 : Expérience de déplacement dans la restriction RC2 au cours du temps, v,=1 cm/s. Le
fluide déplagant est du PAM6000 (n=0,19 Pa.s). Le fluide déplacé est de 1’huile de silicone (n=0,1

e
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Figure 105: Expérience de déplacement dans la restriction RC2 au cours du temps, V=10 cm/s. Le
fluide déplagant est du PAM6000 (n=0,14 Pa.s). Le fluide déplacé est de I’huile de silicone (n=0,1
Pa.s)
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Figure 106 : Expérience de déplacement dans la restriction RC2 au cours du temps, v ;=10 cm/s. Le
fluide déplacant est du PEG-PEO4-2000 (n=0,26 Pa.s). Le fluide déplacé est de 1’huile de silicone
(n=0,1 Pa.s)
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Figure 107 : Expériences de déplacement dans une restriction abrupte entre 1 cm/s (gauche) 5 cm/s
au centre et 10 cm/s (droite). Le fluide déplacant est : a) Canadou (n=0,16 Pa.s), b) PAM-6000 (n
variable), ¢) PEG-PEO4-2000 (n=0,26 Pa.s). Le fluide déplacé est de I’huile de silicone (n=0,1 Pa.s).
L'écoulement se fait du bas vers le haut.
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Figure 108 : Expériences de déplacement dans une restriction abrupte entre 1 cm/s (gauche) 5 cm/s
(au centre) et 10 cm/s (droite)entre 1 cm/s (gauche) et 10 cm/s (droite). Le fluide déplagant est : a)
PEG-PEO4-500 (n=0,22 Pa.s), b) PEG-PEO4-1000 (n=0,24 Pa.s), ¢) PEG-PEO4-2000 (n=0,26
Pa.s). Le fluide déplacé est de 1’huile de silicone (n=0,1 Pa.s)

Ecoulement en restriction hyperbolique

Les évolutions des profils d’interface dans le cas des écoulements a travers les
restrictions hyperboliques présentent des analogies qualitatives avec ceux observés dans la
restriction carrée : on a d’abord un resserrement puis un élargissement et finalement un profil
qui envahit pratiquement toute la largeur du canal (cf Figure 109a). Cependant ils ont une

caractéristique surprenante : on n’observe pas d’effet du comportement rhéologique, a vitesse
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égale les profils aux différentes étapes (entrée, pénétration, élargissement, établissement) du
fluide newtonien et du fluide viscoélastique sont identiques (cf Figure 109 et Figure 110 par
rapport aux Figure 109 et Figure 110). Il reste que les profils sont quelque peu différents pour
différentes vitesses. Cet effet peut étre attribué au phénomeéne décrit dans la section 3.1.2¢ ou
I’on considére que dans une géométrie hyperbolique comme celle utilisée pour mesurer la

viscosité élongationnelle 1’effet de la premicre différence de contraintes normales s’annule

00000

Figure 109 : Expériences de déplacement dans une restriction hyperbolique a 1 cm/s. Le fluide
déplacant est: a) Canadou (n=0,16 Pa.s), b) PAM-6000 (n=0,19 Pa.s). Le fluide déplacé est de
I’huile de silicone (n=0,1 Pa.s)
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Figure 110 : Expériences de déplacement dans une restriction hyperbolique a 10 cm/s. Le fluide
déplacant est: a) Canadou (n=0,16 Pa.s), b) PAM-6000 (n=0,19 Pa.s). Le fluide déplacé est de
I’huile de silicone (n=0,1 Pa.s)

4.2.2 Expériences en canal microscopique
(Microfluidique)

4.2.2.a Déplacement a débit constant

Une premicere expérience avec du Canadou et du PAM-6000 a été réalisée a des débits
compris entre 0,36 ml/h et 1,44 ml/h. Dans cette géométrie, ces débits correspondent a des
gradients de vitesse moyens de 50 s™ et 200 s™' respectivement, les mémes qu'obtenus pour
certaines expériences dans la cellule de Hele-Shaw. Les effets viscoélastiques notables sont
attendus en terme de contraintes normales significatives a partir de 50 s avec I’apparition
des contraintes normales de magnitude 30 Pa. La pénétration instantanée des fluides dans le

pore le plus large de la géométrie est montrée dans la Figure 111.
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CAN 1.44 mlh PAME00D0 1,44 mlh

CAN 0,72 mlh PAMBO00 0,72 mih

S =

CAN 0.36 mih PALBO0D 0,36 mih

Figure 111 : Pénétration des fluides dans le premier pore de la géométrie débit imposé. Les photos

sont prises 60 ms apres l'entrée du front dans le pore. L'écoulement se fait de la gauche vers la droite.

Nous observons avec ces expériences a débit constant qu'une invasion d'une fraction
importante du pore par le fluide déplacant se fait en grande partie dés l'entrée de celui-ci
(Figure 112). Comme on le voit dans cette figure, le fluide remplit instantanément le pore
(t1), puis il libére progressivement une partie du pore (le front remonte jusqu'a une hauteur h

maximale dans un temps t;) et enfin pénétre a nouveau pour remplir complétement le pore

(t3).

T
hT lH “ h" .

t,=0 t,>0 t;>>0

Figure 112 : Evolution dans le temps de la position de I'interface fluide déplagant/Huile dans le pore

lors de l'injection de la phase aqueuse dans la géométrie.
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Ce comportement s'avére parfaitement reproductible. Nous n'avons pas pour le

moment d'interprétation associée, mais les hypothéses qui peuvent étre envisagées sont :

- l'apparition d'une dépression dans le fluide déplagant dii a son entrée, en aval de
I'écoulement et du pore considéré, dans une partie du microsystéme avec un
confinement plus faible (plot de connexion des tubes par exemple), créant une
succion capillaire, comme présenté dans 1'article [90]

- une conséquence de l'accumulation de l'huile récupérée (drainée) en amont du
pore lors de I'écoulement de la phase aqueuse.

- une conséquence des propriétés mécaniques du matériau constitutif du

microsystéme, le PDMS présentant une certaine élasticité.

A partir de l'analyse des images du déplacement du front, nous avons représenté
I'évolution temporelle de la position de l'apex du front h rapporté a la profondeur du pore H
(Figure 113). Le temps t;= 0 correspond au moment ou le fluide déplagant a traversé le pore

principal.

0.7

—O— hr (CAN 0.36)
—— hr (CAN 0.72)
—O— hr (CAN 1.44)
—/— hr (PAM 0.36)

- hr (PAM 0.72)
—/— hr (PAM 1.44)

h/H

20 25 30

Temps (s)

Figure 113 : Position relative du front de l'interface eau/huile dans le pore au cours du temps pour
différentes formulations a plusieurs débits imposés. En rouge, pour 0,36 ml/h : Canadou (O), n =
0,16 Pa.s et PAM-6000(A), n=0,18 Pa.s. En vert, pour 0,72 ml/h : Canadou (O), n = 0,16 Pa.s et
PAM-6000(A), n=0,16 Pa.s. En bleu, pour 1,44 ml/h: Canadou (O), n = 0,16 Pa.s et PAM-
6000(A), n=0,14 Pa.s
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Nous observons dans la Figure 113 que pour les expériences avec le Canadou, la
position h/H maximale est indépendante de la vitesse d'injection. On remarque que le
phénoméne évolue avec un temps caractéristique d'autant plus court que le débit est élevé.
Pour le fluide viscoélastique, le PAM-6000, la position h/H maximale augmente avec la
vitesse d'injection, pour atteindre des valeurs similaires a celles du fluide newtonien a haute
vitesse. De méme qu'avec le fluide newtonien, mais moins distinctement, le remplissage du
pore est d'autant plus long que le débit est faible. Remarquons encore le temps relativement
important de remplissage initial du pore pour le PAM-6000 a faible débit.

Le remplissage des deux autres pores s’est avéré plus lent que celui du pore principal.
Le comportement de remplissage de ces deux pores est également reproductible, mais
contrairement au premier pore, on ne voit pas le front du fluide déplacant remonter une fois

que le remplissage commence.

4.2.2.b Déplacement a pression imposée

Pour essayer de préciser les conditions d'apparition du déplacement oscillatoire de
I’interface fluide déplagant/huile, nous avons poursuivi en réalisant des expériences a
pression imposée. Pour ces expériences, entre 100 mbar et 300 mbar sont imposés en
surpression de la pression atmosphérique en entrée pour le fluide déplagant. Les résultats

pour la position relative de l'interface sont présentés ci-dessous (Figure 114).
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0.9
] —C— CAN 100 mbar
0.8 —_—CAN 200 mbar
| —O— CAN 300 mbar
0.7 H —/~—PAM 100 mbar
1 — PAM 200 mbar
0.6 4 —/—PAM 300 mbar
0.5- \%\
T ] W~
= 044 !
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Figure 114 : Position relative du front de l'interface eau/huile dans le pore au cours du temps pour
différentes formulations a différentes pressions imposées. En rouge, pour 100 mbar : Canadou (O), n
= 0,16 Pa.s et PAM-6000(A), n=0,15 Pa.s. En vert, pour 200 mbar : Canadou (O), 1 = 0,16 Pa.s et
PAM-6000(A), n=0,13 Pa.s. En bleu, pour 300 mbar: Canadou (O), n = 0,16 Pa.s et PAM-
6000(A), n=0,12 Pa.s.

Les écoulements a pression imposée sont toujours marqués par une entrée de la phase
aqueuse, son retrait et le remplissage final du pore. La position maximale de l'interface lors
du déplacement transitoire est globalement plus grande que pour les manipulations
précédentes. Hormis I'observation nette d'un phénomeéne se produisant sur un temps d'autant
plus grand que le gradient de pression est faible —ce qui rejoint les observations a débit
imposé-, aucune autre tendance particuliere ne semble émerger de ces expérimentations a

pression imposée.
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L'ensemble des expériences décrites dans le chapitre 4 met en évidence des effets liés
a la viscoélasticité des fluides déplacants sur l'interface dynamique avec un fluide newtonien
de viscosité¢ inférieure. Avant de tenter d'apporter des éléments de modélisation de ces
phénoménes, nous commencerons par un bilan des résultats et quelques analyses

préliminaires permettant de poser les questions relatives aux mécanismes impliqués.

5.1 Analyse préliminaire

Rappelons d’abord les principaux résultats obtenus dans le cas de la cellule droite:

L'interface huile/fluide aqueux se déplace a une méme vitesse macroscopique

définie par le débit constant imposé ;

- L'interface, pratiquement droite au départ (une légere courbure est observée liée a
la nature hydrophile de la surface) est progressivement déformée durant les

premiers instants de 1'écoulement ;

- La forme de l'interface atteint un état stationnaire aprés une certaine distance

parcourue dans la cellule ;

- Cette forme est bien différenciée lorsque I'on compare le fluide Newtonien et les

fluides viscoélastiques ;

Compte tenu de la courbure des profils (vitesse maximum au centre) on peut
considérer qu’un film d'huile se forme a la paroi, dont I'épaisseur dépend de la vitesse et du
type de fluide.

On pourra donc d’abord tenter de comprendre I’origine de la forme différenciée de
I’interface selon les types de fluide (ce qui a été aborde aussi par [91;92]), en prenant comme
référence la forme obtenue dans le cas d’un fluide newtonien. Ensuite on s’intéressera a
I’épaisseur apparente du film formé le long des parois, en suivant 1’approche classique de
Bretherton. Enfin on tentera une approche plus globale consistant a quantifier la déformation

du profil et a étudier son éventuelle corrélation aux parameétres adimensionnels du probléme.

5.1.1 Calcul de la déformation d'une "ligne" de fluide

Une premicre analyse de I'écoulement consiste a suivre les déformations de I’interface

que I’on aurait s’il s’agissait de 1’écoulement d’un fluide visqueux simple. Pour cela on va
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donc calculer la déformation virtuelle d'une "ligne" de particules de fluide lors du
déplacement d'un fluide unique dans une cellule de dimensions finies. On peut donc
reprendre 1’équation (3.36), qui correspond au champ de vitesse d'un fluide newtonien de
viscosité p se déplacant sous l'action d'un gradient de pression G dans une cellule de Hele-
Shaw avec rapport d'aspect h/e élevé mais fini (h/e=10 dans notre géométrie). La vitesse est
calculée analytiquement en considérant une condition de non-glissement aux parois, (le profil
de vitesse étant 1'addition d'un profil de vitesse aux conditions de paroi a l'infini, h trés grand,
plus une contribution due a l'aspect fini du probléme). Nous appliquons ce calcul a une ligne
initialement plate (voir Figure 115) ce qui nous permet de suivre les positions et formes

successives de cette "ligne de fluide".
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Figure 115 : Positions successives (intervalles de temps de 10ms) d’une ligne de fluide newtonien

dans une cellule de Hele-Shaw de rapport d’aspect = 10 & une vitesse imposée de 10 cm/s.

Une premicre remarque ¢lémentaire est la suivante : le profil modéle obtenu s'il varie
de facon nette dans les premiers instants de 1'écoulement, varie de moins en moins par la
suite (au bout d'une quarantaine de centimetres d'écoulement, on ne distingue pratiquement
plus les profils a t et t + 10 ms). Ceci semble nous fournir un début d’explication du fait que
nous observons un profil stationnaire au-dela d'une certaine hauteur d’écoulement (voir
chapitre 4 et par exemple figure 79). Ensuite on peut noter la forte différence entre la

courbure du front : nulle dans ce cas modele, et celle du cas expérimental : nette, avec un
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rayon de courbure de l'ordre de la demi-largeur de la cellule. Ceci suggere a priori que la

tension interfaciale joue un role de "contention" du fluide poussant.

Regardons maintenant de plus pres les prédictions de ce calcul appliqué a nos
différentes conditions expérimentales. Nous représentons dans la Figure 116 et la Figure 117
les évolutions réelles de l'interface et son évolution attendue si elle n'était déformée que sous
l'effet d'un transport avec le champ de vitesse (3.36). Pour cela on prend comme point de
départ un profil obtenu dans la zone stationnaire. On constate que seuls les profils pour le
fluide déplacant newtonien a 10 cm/s sont bien prédits par cette théorie. En fait ceci provient
simplement de ce que ces profils sont déja bien arrondis, si bien qu’on ne voit pas les zones
pres des bords. Seules les régions prés du centre, qui tombent dans la zone ou le profil des
vitesses newtonien est plat, sont visibles. Elles sont donc décalées d’une valeur constante, ce
qui donne des profils apparemment stationnaires. En revanche tous les autres profils quel que
soit le type de fluide n’apparaissent pas réellement stationnaires quand on utilise cette
simulation : les zones de profil situées pres des parois sont sensiblement plus déformées au
cours de I’avancement que les profils observés expérimentalement. Ceci suggere qu’il y a un
effet supplémentaire, non pris en compte dans la théorie, qui tend a maintenir la forme du
profil en dépit des effets visqueux. Ce pourrait étre des effets capillaires [93;94] ou plus
probablement un demouillage en amont de I’écoulement. Nous reviendrons sur cette question

dans le cadre de 1’analyse plus compléte proposée au paragraphe 5.2.
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Figure 116 : Evolution temporelle de l'interface dans le cas newtonien et dans le cas viscoélastique a

vg=lcm/s et comparaison au profil prédit dans le cas d'une déformation due a un simple transport
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visqueux (points) de I’interface située tout en bas des figures. A gauche, Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile
silicone (n=0,1 Pa.s). A droite, PMA-6000 (n=0,19 Pa.s)/huile silicone (n=0,1 Pa.s)
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Figure 117 : Evolution temporelle de l'interface dans le cas newtonien et dans le cas viscoélastique a
vg=5 cm/s et comparaison au profil prédit dans le cas d'une déformation due a un simple transport
(points) de D’interface situé en bas des figures. A gauche, Canadou (n=0,16 Pa.s)/huile silicone
(M=0,1 Pa.s). A droite, PMA-6000 (n=0,116 Pa.s)/huile silicone (n=0,1 Pa.s)

5.1.2 Analyse de 1'épaisseur du film a la paroi

| TS
Figure 118 : Epaisseur de la couche d’huile qui reste accroché aux parois. Expériences de
déplacement Canadou (n= 0,16 Pa.s)/Huile Silicone (n= 0,1 Pa.s) a vfi variable. De gauche a droite,
Scm/s, 8 cm/s et 15 cm/s
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Bretherton [95] a calculé I'épaisseur d'un film qui apparait entre une longue bulle d'air
se déplacant dans un tube rempli d'un liquide visqueux et la paroi du tube. La bulle (de
viscosité négligeable) est déplacée a une vitesse v dans un tube horizontal rempli d'un fluide
de viscosité p, dans un régime ou le nombre de Reynolds est faible et pour lequel l'influence

de la gravité est négligeable.

Dans une géométrie ou le rayon caractéristique est noté b, la loi de Bretherton (pour
des nombres capillaires Ca faibles) peut étre écrite de la facon suivante [5] avec e

I’épaisseur limite du film visqueux :

e~bCa®” (5.1

Nous avons mesuré le film qui apparait dans les expériences de déplacement avec le

fluide newtonien et viscoélastique entre v lcm/s etl5 cm/s. Dans chaque cas nous

f=
utilisons le profil stationnaire, et mesurons I'épaisseur du film le long des deux parois a une
distance de 4cm du front (en moyennant en outre sur deux expériences). Les résultats sont

présentés en fonction de Ca® surla Figure 119
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Figure 119 : Epaisseur de la couche d’huile a la paroi dans les expériences de déplacement avec le
Canadou (@) et le PAM-6000 (M)en fonction de Ca®>. La droite de régression pour le Canadou
(ligne pointillée) correspond a une pente de 0,22 cm.
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Les résultats montrent (voir Figure 119) que I’épaisseur de la couche d’huile avec un
fluide newtonien déplagcant semble étre bien représentée par 1’équation (5.1) avec un
coefficient d’ajustement (b=0,22cm) de I’ordre de 1’épaisseur de la cellule d’essais (0,2 cm).
Ceci suggere encore que le déplacement pres de la paroi dans ces conditions est fortement
influencé par des effets capillaires. Cependant avec le fluide viscoélastique 1’épaisseur du
film est tres faible et pas du tout représentée par la loi de Bretherton, ce qui suggére que dans

ce cas les effets capillaires sont plus faibles que les effets viscoélastiques.

5.1.3 Quantification globale de la déformation de
I'interface

Afin de quantifier la différence observée entre les interfaces stationnaires avec un
fluide Newtonien ou un fluide viscoélastique, nous proposons en premicre approche de
mettre en place un critére macroscopique ¢ que nous appelons fraction d'huile additionnelle.
Celui-ci représente le rapport entre la surface apparente d'huile "déplacée" pour un fluide
donné et la surface apparente d'huile "déplacée" pour un fluide newtonien dans les mémes
conditions d'écoulement. Si cette valeur est positive, l'interface peut étre considérée plus
"plate" que dans le cas newtonien, ce qui indique a priori un déplacement d'huile plus

efficace.

Surface déplacée
(0 =

rideve — Surface déplacée

Canadou

2)

Surface déplacée

Canadou

Pour calculer ce critére, nous avons utilis¢ les profils présentés dans le chapitre 4. Les

mesures ont été réalisées sur une longueur de (Figure 120).
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Figure 120 : Zone d’analyse pour calculer le paramétre ¢ correspondant a une surface de 2cm’ dans

la cellule d’essais.
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Dans le Tableau 15 nous comparons les valeurs de ce parameétre en fonction des
caractéristiques de 1'écoulement exprimées a travers les valeurs des nombres adimensionnels
représentant les rapports des différentes forces en jeu dans notre expérience : le nombre
capillaire Ca et le nombre de Weissenberg Wi

Vitesse du front | CAN PAM-6000 PAM-4000 PEG-PEO8-800
(cm/s) Ca | ¢ | Ca | Wi | ¢ | Ca | Wi | ¢ | Ca | Wi
0,5 0,023 | 0,01 | 0,046 | 0,582 | * * S I B *
1 0,046 | 0,03 | 0,083 | 1,164 | 0 | 0,023 | 0,364 | 0,07 | 0,054 | 8,05
5 0,229 | 0,23 | 0,292 | 5,821 | 0,21 | 0,040 | 0,728 | 0,22 | 0,257 | 40,6
8 0,366 | 0,41 | 0,419 [ 9314 | 0,39 | 0,234 | 3,638 | 0,41 | 0,404 | 65,9
15 0,686 | 1,11 | 0,677 | 17,46 | 1,09 | 0,352 | 5,821 | * | * *

Tableau 15 : Parameétre ¢ pour différents fluides et différentes conditions d'écoulement.

Comme nous pouvons le constater, a 0,5 et 1 cm/s la forme de l'interface est trés
similaire (¢ est treés faible) quel que soit le fluide. Avec l'augmentation de la vitesse, les
forces visqueuses augmentent de fagon similaire pour tous les fluides (la valeur de Ca est
quasiment la méme), alors que ¢ augmente nettement. La seule différence notable réside
dans la valeur de Wi, qui varie de 0,58 a 17,5 pour le PAM 6000, et de 8,05 a 65,9 pour le
PEG-PEO.

Les résultats des expériences a faible tension sont rassemblés dans le Tableau 16, et
nous pouvons constater qu’une augmentation de Ca d’un facteur de 10 ne change pas les
tendances observées ci-dessus, le parameétre ¢ augmente au fur et mesure que la vitesse et Wi
augmentent. Cependant, cette diminution des forces interfaciales (augmentation des forces
visqueuses) semble atténuer I’effet élastique car si nous comparons le parametre ¢ a la
vitesse de 8cm/s entre les deux conditions (haute et faible tension), nous pouvons constater

qu’il est deux fois plus grand si la tension est plus haute.
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Vitesse du PAM-6000 Fluide Newtonien
front (cm/s)
[0) Ca Wi Ca
0,5 0 0,429 0,582 0,256
1 0,004 0,774 1,164 0,512
5 0,04 2,721 5,821 2,549
8 0,18 3,905 9,314 4,074

Tableau 16 : Paramétre ¢ pour les expériences a faible tension de surface.

Par ailleurs nous pouvons voir clairement que la forme du profil est influencée par le
niveau d’¢élasticité du fluide : ¢ est toujours plus grand pour le fluide PEG-PEO4-1000 que
pour le PEG-EPO4-500 a la méme vitesse. (Tableau 17)

vfi | CAN PEG-PEO4-500 PEG-PEO4-1000

Cems) | ca | ¢ | Ca |Wi| o Ca | Wi

1 0,046 | 0,009 | 0,067 | 0,6 | 0,035 | 0,073 | 1,26

5 0,229 1 0,096 | 0,335 | 3 | 0,181 | 0,365 | 6,3

10 0,46 | 0,412 | 0,67 | 6 | 0,5289 | 0,73 | 12,6

Tableau 17 : Paramétre ¢ pour les expériences avec PEG-PEO4-500 et PEG-PEO4-1000.

L’utilisation de ce paramétre ¢ reste empirique, cependant nous permet distinguer un

impact de Wi plutét que de Ca dans la forme des profils.

Conclusion

Les considérations ci-dessus nous ont permis de constater que 1’obtention d’un profil
stationnaire apreés une certaine distance est certainement liée aux faibles déformations
induites par I’écoulement lorsque les effets visqueux sont prédominants. L’application
brutale de 1’approche de Bretherton suggere que les effets capillaires sont importants dans le
cas du fluide newtonien mais négligeables par rapport aux effets élastiques lorsque ceux-ci
deviennent importants. Enfin une approche globale de la forme du profil déformé suggere un

impact critique de la vitesse mais faible des effets capillaires. Globalement les différentes
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considérations ci-dessus ne nous permettent donc pas de dégager des tendances trés claires, et
surtout de quantifier le lien entre viscoélasticité et efficacité du « nettoyage » par le fluide
déplagant. L’objectif de la deuxieme partie de ce chapitre va étre de réanalyser le probléme
plus en profondeur afin de mieux comprendre les phénomeénes observés pour interpréter

I’ensemble des résultats obtenus dans les chapitres précédents.

5.2 Discussion de résultats

5.2.1 Ecoulement en cellule de Hele-Shaw en régime
stationnaire

Il est nécessaire d’abord de réexaminer les caractéristiques de cet écoulement a
travers une cellule rectangulaire a la lumiére de nos résultats car cet écoulement n’est pas
aussi simple qu’il y parait. Le choix de cette géométrie est habituellement conditionné par le
fait que I’on s’attend a ce que dans la majeure partie du volume de fluide les caractéristiques
de I’écoulement soient peu affectées par les parois latérales (les bords visibles dans nos
expériences). Les caractéristiques d’écoulement peuvent étre alors ramenées a un probleme a
deux dimensions (dans le plan ( y,z) correspondant a 1’épaisseur de fluide entre les deux
plaques principales. A [’approche des parois latérales (aux extrémités de 1’axe x)
I’écoulement est perturbé par la présence d’une paroi solide le long de laquelle la vitesse est

nulle s’il n’y a pas d’effet de glissement (li¢ par exemple a un démouillage).

Considérons d’abord le cas d’un fluide seul occupant cette cellule. Dans le cas
newtonien on sait calculer simplement les caractéristiques de I’écoulement loin des parois
latérales (voir Chapitre 3). Il est aussi possible de calculer la solution pour 1’écoulement d’un
fluide rhéofluidifiant simple (suivant par exemple une loi d’Ostwald). On a vu également
qu’il était possible de calculer la solution pour 1’écoulement newtonien dans un canal de
section rectangulaire (voir Chapitre 3). Pour un fluide viscoélastique en écoulement
permanent uniforme dans une telle géométrie les caractéristiques d’écoulement sont

uniquement liées a son comportement intrinséque en régime permanent (voir le calcul de
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section 5.3). En effet, en écoulement permanent uniforme on a affaire a un cisaillement
simple, si bien que seule la viscosité apparente du matériau intervient dans la solution et la
présence de contraintes normales ne conduit qu’a ajouter un terme de pression dépendant de z
qui n’a pas d’impact sur le profil des vitesses qui ne dépend que du gradient de pression
selon y. Autrement dit si le fluide viscoélastique a une viscosité constante les caractéristiques
de I’écoulement seront identiques a celles d’un fluide newtonien a la méme vitesse. On peut
appliquer ce raisonnement de la méme maniere a un fluide viscoélastique ayant des
caractéristiques rhéofluidifiantes, ses caractéristiques d’écoulement en régime permanent

dans la cellule seront identiques a celles d’un fluide rhéofluidifiant non-¢élastique.

Notons enfin que les caractéristiques d’écoulement a une vitesse moyenne donnée
(profil des vitesses) ne dépendent que du type de comportement et non du module de la
valeur absolue du coefficient de viscosité, que ce soit pour un fluide newtonien ou
rhéofluidifiant. En effet le gradient de pression s’ajuste simplement de fagon proportionnelle

au module de la viscosité (cf. solution de base).

En conclusion, en suivant les évolutions (déformations) d’une surface fictive
initialement plane en travers de I’écoulement d’un fluide homogéne simple, ou viscoélastique
de méme viscosité apparente, en régime permanent on ne devrait observer aucune différence

entre les écoulements des deux fluides.

Regardons maintenant nos résultats en termes de profils de vitesse. Prenons par
exemple les deux cas extrémes du Canadou et du PAM-6000 montres dans le chapitre 4, et
calculons le profil de vitesses apparentes en soustrayant deux a deux les profils successifs de
I’interface (Figure 121). On observe alors que dans le régime stationnaire ces profils de
vitesses sont en apparence tout plat, mis a part le long des parois latérales, et donc en
premiére approche identiques quel que soit le comportement du matériau (rhéofluidifiant,
viscoélastique, newtonien ?). On en conclut qu’il n’est pas possible de distinguer des
différences, ou 1’absence de différences probable annoncée plus haut, entre un certain
nombre des écoulements dans cette cellule de Hele-Shaw en régime stationnaire. Ceci
provient du fait que dans ce régime cette cellule joue bien son rdle, qui consiste a localiser les
effets de parois latérales, laissant le reste de 1’écoulement essentiellement soumis aux effets
du cisaillement dans le plan de 1’épaisseur. Dans ces conditions, pour distinguer les
caractéristiques d’écoulement spécifiquement induites par le comportement des matériaux
dans le régime stationnaire il aurait été nécessaire d’observer 1’écoulement dans le plan de

pratique dans notre contexte.
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5.2.2 Ecoulement en cellule de Hele-Shaw en régime
transitoire

Regardons maintenant les caractéristiques des profils de vitesse dans la phase
transitoire, ¢’est-a-dire depuis le début de la déformation de I’interface. On constate que les
profils évoluent, ce qui est naturel puisque les profils de I’interface eux-mémes évoluent.
Ainsi donc il y a bien une phase de mise en place de 1’écoulement. Un résultat fondamental a
ce stade est que, compte tenu de la stationnarité des profils observée plus tard c’est bien cette
phase transitoire initiale qui est a 1’origine de la formation du profil de I'interface qui va
ensuite avancer pratiquement en bloc comme on 1’a vu dans le paragraphe ci-dessus. Ainsi
donc il ne faut pas voir les profils d’interface en régime stationnaire en termes de profils de
vitesse, il faut voir dans ces profils le résultat de la déformation de I’interface lors du

démarrage de 1’écoulement.
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Figure 121 : Profils de vitesse de I’interface Fluide/Huile de silicone (n = 0,16 Pa.s) en démarrage
pour Q=0,4cm’/s. A gauche, Canadou (n = 0,16 Pa.s) et & droite PAM-6000 (n = 0,26 Pa.s).

Examinons maintenant 1’origine de la formation de ce profil d’interface. Plusieurs
effets peuvent a priori jouer un rdle : les effets d’inertie, les effets visqueux, les effets
d’interface, les effets de bord. Les effets de bord jouent évidemment un role par le fait que
I’interface est attachée au bord mais ces effets sont communs a toutes les situations
(différents fluides et différentes vitesses). Les effets d’interface ne semblent pas jouer un role
important. En effet lorsqu’on varie la tension interfaciale d’un facteur 10 (voir Chapitre 4) on
obtient a peu pres les mémes résultats en termes de profils d’interface. On constate une légere

différence dans les profils du Canadou par exemple (Figure 100a) aux faibles vitesses mais
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ceci n’est absolument pas un effet notable en regard d’une variation d’un facteur 10 de la
tension, puisqu’alors le rapport des effets visqueux et des effets capillaires est multiplié¢ par
10. Finalement aux plus fortes vitesses cette légeére différence semble complétement

disparaitre (Figure 100d).

Ce sont donc les effets visqueux et d’inertie qui conditionnent la déformation de
I’interface, qui se propage ensuite en bloc dans la cellule. La résolution des équations du
mouvement en prenant en compte les caractéristiques 3D de I’écoulement et les phénomenes
d’inertie est difficile. Ce probléme rappelle celui de la mise en mouvement d’une plaque
cisaillant un fluide (5) : le cisaillement est d’abord localisé le long de la plaque puis s’étend
plus largement dans le fluide. Trés globalement on peut décrire le probléme en considérant
que ces caractéristiques résultent de la propagation du gradient de pression a travers le fluide,

depuis la plaque.

Dans notre cas, en s’appuyant sur ces remarques, une manicre d’envisager le
probléme consiste a supposer que le gradient de pression met aussi du temps a s’établir de
fagon homogene dans une section en travers, en partant d’une valeur maximale au centre de
la cellule, pour finalement atteindre une valeur constante ( 4) dans toutes les directions au
sein de la cellule. Finalement on se propose de ne pas chercher a décrire vraiment les effets
transitoires mais simplement I’impact du gradient de pression additionnel sur les
caractéristiques de 1’écoulement. Pour cela on écrit simplement le gradient de pression sous

la forme A(1+&, (x)). Dans ces conditions les équations du mouvement s’écrivent :

%_F%_a_p:()

53
oz Ox Oy (5-3)

tandis que la vitesse, que 1’on suppose essentiellement dirigée selon y, s’écrit v(z,x).
Pour un fluide newtonien on a donc 1, = wov/oz et t o= wov/ox ce qui donne :
o’y o’y
—+tu—-A(1+&,(x))=0 54
“’ 822 “’ axz ( EDV( )) ( )
La solution la plus simple consiste a supposer que la vitesse s’écrit:
v(z,Xx) =v0(z)(1+8(x)) ou v, est la solution de I’écoulement en 2D (dans 1’épaisseur, loin

des bords) telle que :

2
o0°v,

H 0z*

-A4=0 (5.5)
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d’ou I’on déduit que :

O*ve  0've
+— |- 48, (x)=0 5.6
{ 0" ax’ ' -0
Il est particulicrement intéressant de noter que la solution (v,&) de la seconde
équation se présentera sous la forme v,& oc A/, si bien que la solution compléte pour la

vitesse sera telle que v(z,x) oc 4/u.

On en déduit que le profil des vitesses modifié par la présence d’un gradient de
pression transversal aux mémes propriétés que celles de 1’écoulement non modifié et décrites
ci-dessus : il ne dépend que du rapport du gradient de pression imposé et de la viscosité du
fluide. Ceci implique que si les effets capillaires sont négligeables deux fluides newtoniens
situés 1'un derriére ’autre ont les mémes caractéristiques d’écoulement et la déformation
observée pour le profil de I’interface est indépendant des viscosités de 1’un et de 1’autre, on a

juste un saut de gradient de pression a la traversée de I’interface.

Il est intéressant de chercher maintenant a expliquer le fait que nous avons observé
des profils d’interfaces analogues a des vitesses analogues pour un fluide newtonien et pour
un fluide rhéofluidifiant. Ceci est a priori étonnant puisque les équations dans le cas
rhéofluidifiant sont non linéaires. En fait ce résultat suggeére que la déformation selon z du
profil de I’interface résulte d’un écoulement secondaire, autrement dit que ¢ <<1. En effet la

loi de comportement du fluide rhéofluidifiant s’exprime sous la forme tensorielle :

T=2k(yD,) D (57

Si ¢<<1 alors on a -D, =y/2 ou 7=0v,/0z si bien que: t,_=ky" et
¢ n—1

T, =ky" v,0e/0x
Ainsi, méme si 1’équation pour 1’écoulement principal est non-linéaire, 1’équation

pour I’écoulement secondaire, c’est-a-dire celle qui nous donne le terme de vitesse

additionnel, est linéaire :

. 0%
Ky S A8, (=0 (58)

- n—1

Dans cette expression le terme ky"~ est tout simplement la viscosité apparente de

I’écoulement principal. D’aprés ces résultats, si on étudie un écoulement d’un fluide
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newtonien et un écoulement d’un fluide rhéofluidifiant tels que le gradient de vitesse de
I’écoulement principal est le méme on a le méme profil des vitesses modifi¢ selon x et donc
la méme déformation du profil de I’interface. Le probléme est que dans 1’écoulement
principal entre deux plaques le gradient de vitesse n’est pas homogene et ne varie pas de la
méme facon pour un fluide newtonien et pour un fluide rhéofluidifiant. Du coup 1’application
de notre résultat a la réalité nécessite de raisonner en gradient de vitesse moyen dans
I’épaisseur de la cellule. En procédant ainsi et en appliquant brutalement le résultat ci-dessus
on trouve alors qu’a vitesse de déplacement égale, produisant un gradient de vitesse moyen
identique, la déformation induite lors du démarrage d’un fluide newtonien et d’un fluide

rhéofluidifiant sera identique.

On peut prolonger ce raisonnement selon la méme approche que précédemment au
cas d’un fluide rhéofluidifiant poussant un fluide newtonien en 1’absence d’effets capillaires.
Le résultat est alors le méme que ci-dessus, du fait que le gradient de pression impose seul le
déplacement selon y. On s’attend donc a une déformation de I’interface comme celle prédite

par I’écoulement du fluide rhéofluidifiant ou newtonien seul.

5.2.3 Ecoulement en cellule de fluides viscoélastiques

Moyennant un certain nombre d’approximations qui, espérons-le, s’appuient sur des
hypotheses réalistes, on a ainsi réussi a expliquer qualitativement 1’ensemble de nos
observations pour les fluides newtoniens et rhéofluidifiants. Les résultats avec les fluides
viscoélastiques se distinguent notoirement puisqu’ils conduisent a des profils d’interfaces qui
n’évoluent pas du tout de la méme fagon. Pourtant nous avions vu dans 1’introduction de
cette discussion qu’en régime stationnaire on ne s’attend pas a des profils différents pour un
fluide viscoélastique de viscosité constante et pour un fluide newtonien, avec ou sans
interface avec un autre fluide newtonien. On pourrait donc penser que ce résultat serait
extrapolable a la situation de démarrage traitée ensuite. Ce n’est pas le cas comme [’ont
montré les résultats présentés au Chapitre 4 : a vitesse donnée les profils de I’interface restent

d’autant plus plats que les propriétés ¢lastiques du matériau sont importantes.

Compte tenu de toute notre analyse ci-dessus la seule explication possible a ce
phénoméne réside dans la présence de contraintes normales additionnelles. Examinons a
nouveau les équations du mouvement. Pour plus de clart¢ on va d’abord considérer

I’écoulement permanent uniforme en 2D en cellule de Hele-Shaw d’un fluide viscoélastique.
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Compte tenu de I’indépendance des variables (excepté la pression) par rapport a y dans ce cas
les équations du mouvement s’écrivent ici
ot, op ot. 0Op

Z_==0,; —=-—=0 (5.9)
0z Oy oz 0Oz

Comme on 1’a vu au Chapitre 7 la solution dans la résolution de ce systeme dans le

cas newtonien conduita 1. =0=1 et Ot / 0z=A=0p/dy , ce qui nous donne :
w(z)=—(4/2p)(d* - 2) (5.10)

Supposons maintenant que ’on a affaire a un fluide développant des contraintes
normales T, et T qui, compte tenu du probléme considéré (écoulement permanent dans
une conduite droite) ne dépendent que de y. Si en outre on suppose pour simplifier que

T_ = dv/oz on trouve que la pression s’exprime sous la forme
p=f(z)+A4y (5.11)

avec Ot / 0z=A. Par conséquent le profil des vitesses est encore donné par
I’équation ci-dessus mais maintenant la pression contient un terme additionnel qui dépend de

z:
p(y,z)zA[y+0tz] (5.12)

Ce terme additionnel de pression, qui varie avec la distance a la paroi, va pouvoir
jouer un role dans le cas ou il existe une interface avec un fluide de comportement
rhéologique différent, par exemple newtonien. Dans ce dernier cas en effet la pression ne
varie pas dans 1’épaisseur pour y donné. Ceci implique qu’il va nécessairement y avoir un
décalage de pression le long de I’interface si I’on suppose que les profils de vitesse
déterminés séparément se développent effectivement de cette facon. Ceci n’est pas possible
en I’absence d’effets capillaires importants. Pour éviter ce décalage de pression le profil des
vitesses va s’ajuster a une autre valeur autour de I’interface. D’apres 1’équation ci-dessus
pour la pression I’interface devrait étre déplacée vers les plus grands y (ou la pression est plus
faible) lorsque z augmente. Cet effet conduit donc a « redresser » le profil de I’interface, a le
rendre plus plat. Bien sir ici il ne s’agit que d’une tendance, nous ne sommes pas capables de

décrire plus loin les évolutions de ce profil.
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Revenons maintenant au probléme en 3D. Les équations du mouvement s’écrivent :

%4_% a_p_ .%_a_p_o.%_a_p:

0 (5.13)

9

0z Ox Oy oz 0Oz T ox ox

On suppose que T, =audv/dz et T, =PBudv/dz . Puis on écrit encore la vitesse sous
la forme : v(z,x) :vo(z)(l+8(x)), ou v, est la solution de 1’écoulement perturbé par les
contraintes normales dans 1’épaisseur, ce qui nous permet de décomposer le systéme
d’équations en :

2 2
uaavzo—A:O ; ocu(l+8(x))a— 6_p=0 (5.14)
Z

Vo
0z* oz
et

M Oe dp_
0z Ox Ox

+
0z* ox’

2 2
{8 Vi€ OVE (5.15)

}—Aéy(X)ZO ; Bu

Si & <<1 le facteur (1+¢&(x)) vaut pratiquement 1 si bien que la solution du premier
systéme d’équations est la méme que dans le probléme 2D avec p(y,z)= A[ y+0tz]. Quant
au second systéme d’équations il admet pour solution une expression telle que v,& oc 4/ u

avec un champ de pression spécifique p(x,y,z)~ A, [ y+ [328] .

On se retrouve dans la méme situation que ci-dessus, de découplage possible des
différents effets, qui nous améne a conclure que I’effet des contraintes normales sur le profil
des vitesses dans la direction x va étre du méme type que les effets que 1’on a pu identifier en
2D. Ainsi on s’attend aussi, du fait de la présence dans la pression d’un terme additionnel
tirant son origine des contraintes normales, i.e. APz, a une déformation de I’interface pour

compenser cet effet.

L’ensemble de cette approche théorique s’appuie sur un certain nombre d’hypothéses
raisonnables mais ne permet pas de déduire quantitativement la déformation de I’interface
induite, notamment parce qu’on ne prend pas vraiment en compte les effets temporels. Cette
approche permet en revanche de mettre en valeur des mécanismes vraisemblablement a

I’origine du phénomeéne observé.

Finalement on peut encore traduire plus directement et plus simplement la conclusion
de cette approche en ne supposant pas particulicrement des contraintes normales

proportionnelles au gradient de vitesse. Alors le résultat de notre analyse s’exprime ainsi : la
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présence de contraintes normales aurait tendance a induire un saut de pression de 1’ordre de
T, qui est évité en déformant I’interface par rapport a ce qu’elle aurait du sous le seule

action des gradients de pression selon x et y.

Un point crucial a noter ici est que les développements ci-dessus permettent de
conclure que I’on peut s’attendre a ce que les effets de contraintes normales observés dans le
plan (x,y) soient qualitativement analogues a ceux qui se produisent dans le plan (y,z). Ainsi
en principe les observations que nous menons dans le plan (x,)) sont bien le reflet des

tendances générales de 1’écoulement.

5.2.4 Impact des contraintes normales sur la
déformation du profil de ’interface :
généralisation

Dans I’exemple précédent on a supposé que les contraintes tangentielles avaient une
forme newtonienne et que les contraintes normales étaient simplement proportionnelles au
gradient de vitesse. On peut extrapoler cette approche en supposant plus généralement que
ces contraintes normales sont proportionnelles aux contraintes tangentielles via
respectivement des coefficients a=t_/t, et B=1_ /1 . Alors le terme de pression
additionnelle qui va éventuellement induire une déformation de 1’interface par rapport a celle
attendue en ’absence de contraintes normales s’exprime encore AE,Pze alors que le terme
principal de pression induisant la déformation « normale » de I’interface vaut 4§,y . Il est
malheureusement difficile d’aller plus loin en I’absence de connaissance concernant &, (x) .
On peut cependant conclure que toutes choses égales par ailleurs 1’impact des contraintes

normales sur la déformation additionnelle de I’interface dépendra de la valeur de p=1,, /7 ..

Il est intéressant de remarquer que finalement 1’effet que nous avons observé dans ces
¢coulements en cellule présente une forte analogie avec 1’effet de gonflement d’un jet de
fluide viscoélastique en sortie de filiere. Dans ce dernier cas des contraintes normales élevées
se sont développées lors du cisaillement dans la filiére, qui tendent a repousser les parois.
Lorsque le fluide sort de la filiére ces contraintes normales subsistent quelques instants et
tendent a dilater le jet de fluide. Dans notre cas (€coulement en cellule) les effets

viscoélastiques se développent des le démarrage de I’écoulement et tendent a faire en sorte
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que le « jet » de fluide viscoélastique formé par le fluide déplagant occupe la plus large place

dans la cellule, ce qui induit un profil d’interface plus « collé » contre les parois.

5.2.5 Comparaison avec les résultats expérimentaux

On a vu que pour les différentes formulations on a effectivement un profil de
I’interface qui se maintient a une certaine forme lorsqu’on augmente la vitesse. On a
plusieurs situations différentes (Figure 123 et Figure 124) en ce qui concerne les variations
des contraintes normales pour nos différentes formulations (Figure 122) et il est finalement
difficile de commenter ces résultats de maniere générale, chaque cas est un cas particulier.
On peut plus facilement commenter et interpréter les résultats obtenus avec le PEG-PEO4 en
variant la concentration, ce qui a permis d’avoir une formulation pour laquelle le facteur f

varie dans une large gamme.
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Figure 122 : Relation entre la contrainte normale et la contrainte tangentielle des fluides : PAM-
6000 (@), PAM-4000 (A), PEG-PEO8-800 (#), PEG-PEO4-3000 (3r), PEG-PEO4-2000 (O0), PEG-
PEO4-1500 (O), PEG-PEO4-1000 (A),PEG-PE0O4-500 (O), en fonction du gradient de vitesse.
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Figure 123: Comparaison des profils de I’interface a v;=1 cm/s entre Canadou (noir), PEG-PEO8-
800 (rouge), PAM-6000 (vert), PAM-4000 (cyan), PEG-PEO4-2000 (orange) et PEG-PEO4-1000
(magenta). Longueur du profil en fonction de la largeur de la géométrie. Seulement les fluides plus

¢lastiques sont différenciables du Canadou.

Longueur du profil (cm)

1 ' 2
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Figure 124 : Comparaison des profils de I’interface a v;=5 cm/s entre Canadou (noir), PEG-PEO8-
800 (rouge), PAM-6000 (vert), PAM-4000 (cyan), PEG-PEO4-3000 (gris), PEG-PEO4-2000
(orange) PEG-PEO4-1000 (magenta) et PEG-PEO4-500 (rose). Longueur du profil en fonction de la

largeur de la géométrie. A noter les différences pour la gamme des concentrations du PEG-PEO4.
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5.2.6 Effets ¢longationnels

On a vu que les effets élongationnels peuvent étre importants avec nos formulations,
puisque le nombre de Trouton est parfois largement supérieur a 4 (voir Figure 57).
Cependant ces effets n’ont que trés peu de chances de jouer un réle dans les écoulements
dans cette cellule. En effet compte tenu du fait que I’on a affaire a une géométrie uniforme
selon y on n’attend pas de mouvements de fluide dans les directions x et z. ceci est évident en
régime stationnaire car cela conduirait a un écoulement net a travers les parois ou bien a des
mouvements de recirculation associés a des instabilités. La symétrie du probléme impose
finalement que la vitesse soit uniquement dirigée le long de y. La forme des profils de vitesse
dans ce régime (voir Figure 121) confirme ce résultat puisqu’on « voit » le fluide s’avancer
en bloc dans la direction y. Lors du démarrage il peut en revanche y avoir quelques
mouvements latéraux tendant par exemple a chasser le fluide déplacé des parois, mais ce type
de mouvement reste probablement négligeable et il semble trés naturel de supposer que le
mouvement général a lieu selon y. Dans ces conditions il s’agit d’un cisaillement simple et il
n’y a pas d’effet d’¢longation. L’interface s’étire simplement sous ’effet de ce cisaillement

simple.

5.2.7 Ecoulements a travers des restrictions

Nos observations (Figure 107 et Figure 108) montrent que pour un écoulement
suffisamment peu rapide, autrement dit quand les effets et les contraintes normales sont
suffisamment faibles les caractéristiques de 1’écoulement sont identiques a celles d’un fluide
newtonien : I’interface se déforme assez prés de ’entrée de la filiére puis s’élargit de maniére
symétrique en sortie de filicre. Lorsque la vitesse est suffisamment élevée pour les fluides
viscoélastiques, ou plus généralement lorsque les contraintes normales sont suffisamment
fortes, comme on peut le voir clairement en augmentant la concentration du PEG-PEO4 sur
la Figure 108, les caractéristiques de I’interface entre les deux fluides sont différentes. On a
d’abord un resserrement de 1’interface qui démarre bien avant I’entrée dans la filiere. Cet
effet est tout a fait opposé a celui de contraintes normales, il provient certainement d’effets
¢longationnels dans : effectivement, pour pénétrer dans la filiere le fluide doit s’étirer ;
lorsque les dissipations visqueuses associ€¢es sont importantes du fait de la viscosité
¢longationnelle plus importante avec certains fluides viscoélastiques qu’avec un fluide

newtonien [96;97], et ces dissipations peuvent étre minimisées a travers un taux d’élongation
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plus faible que si I’entrée était brutale. A la sortie de la filiére on pourrait s’attendre au méme
type dans le sens inverse, c’est-a-dire un ¢élargissement progressif pour minimiser les
dissipations résultant des effets élongationnels. C’est exactement ’effet inverse qu’on
observe : un élargissement d’autant plus brutal lorsque la vitesse ou la concentration
augmente. On peut naturellement attribuer cet effet, qui ressemble beaucoup a
I’¢largissement d’un jet de fluide viscoélastique a D’air libre en sortie de filiere, aux
contraintes normales qui se développent dans la filiere. On peut donc en conclure qu’ici les
effets de contraintes normales prennent clairement le pas sur les effets élongationnels (qui

sont pourtant bien slr présents aussi en sortie de filiére).

A noter que dans le cas d’une filiere de forme hyperbolique (Figure 109 et Figure
110) il est probable que les différents effets se compensent, ce qui expliquerait que I’on
n’observe aucune différence entre 1’ensemble des profils au cours du temps a différentes

vitesses et pour différents fluides.

Cette expérience est particulierement intéressante car elle montre que les « effets
¢longationnels » (nombre de Trouton significativement différent de 4) et de contraintes
normales, tous deux en général présents en méme temps dans le comportement des fluides
viscoélastiques, agissent tous deux mais dans des circonstances différentes a travers un

milieu poreux modéle.

5.2.8 Implications pour les écoulements de fluides
viscoélastiques en milieux poreux

Voyons maintenant comment tirer des conclusions de nos observations concernant la
qualit¢ du «nettoyage » d’un milieu poreux saturé¢ d’huile newtonienne par un fluide
viscoélastique. D’apreés nos expériences en cellule et leur interprétation on peut conclure
qu’il est favorable d’utiliser un fluide viscoélastique pour mieux nettoyer une cellule droite,
puisque des différences sensibles vont apparaitre a des vitesses suffisamment élevées. 11 faut
remarquer que ces différences seront sensibles uniquement au démarrage de 1’écoulement :
on va emporter un peu plus d’huile sur les bords avec le fluide viscoélastique. Ensuite, en

régime stationnaire, il n’y a plus de différence.
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Chapitre 5 : Analyse et Discussion

En réalit¢ un milieu poreux est plus complexe qu'une cellule droite. Les fluides
rencontrent sans cesse des resserrements et des élargissements des conduits. Il est probable
que I’on se trouve souvent alors plus proche d’une situation telle que celle étudiée a travers la
restriction. Dans ce cas on constate que ’effet d’un fluide viscoélastique est finalement
mitigé : a ’entrée d’une restriction il a tendance a moins bien nettoyer 1’huile, alors qu’a la

sortie il a tendance & mieux nettoyer.
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Conclusions

L'objectif principal de la thése consistait a étudier comment les propriétés
viscoélastiques bien identifiées de fluides utilisés en récupération assistée du pétrole
pouvaient contribuer a modifier les conditions de déplacement de l'huile, et ainsi diminuer
la saturation résiduelle en huile dans le réservoir. Pour cela, nous avons réalisé des
expériences de déplacement immiscible en utilisant des fluides et des géométries
d'écoulement nous permettant de bien identifier les différents paramétres. Les fluides de
travail ont été formulés et caractérisés afin contrdler leur caractere élastique et visqueux sur
une large gamme et la géométrie d'écoulement a été choisie afin d'étre suffisamment simple

mais représentative d'un phénomene de déplacement.

Apres une description des techniques de récupération assistée, et un état des lieux
des connaissances sur les mécanismes physiques en jeu, nous avons présenté I'état de l'art
concernant l'influence des propriétés viscoélastiques des fluides utilisés sur I'efficacité du
procédé. La bibliographie a ce sujet est peu abondante, et presque exclusivement issue de
travaux de chercheurs du champ pétrolier de Daqing en Chine. Leurs conclusions montrent
que I'¢lasticité des solutions employées en polymer flooding a un effet positif sur la
saturation résiduelle en huile lors d'expériences de déplacement. Cependant, malgré la
combinaison de travaux expérimentaux, numériques et de données de champs présentés, le
manque de détails sur les expériences et les résultats obtenus, ainsi que l'imprécision des
données et caractéristiques rhéologiques rend difficile de donner une conclusion sans

équivoque sur ces phénomenes.

Pour nos expérimentations, nous avons formulé trois familles de fluides de
propriétés rhéologiques controlées et caractérisées. En premier lieu, les fluides a base de

polyacrylamide utilisant un solvant visqueux Newtonien primaire (Canadou) nous ont
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permis d'obtenir deux formulations notées PAM-6000 et PAM-4000, avec différents
niveaux de viscosité constante a gradient de vitesse nulle (0.49 Pass et 0.18 Pas
respectivement), avec un caractére rhéofluidifiant atténué par rapport aux solutions de
polyacrylamide aqueuses, et avec des valeurs non négligeables de différences de contraintes
normales N; . Une deuxiéme famille de fluides utilise le PEG (Poly Ethyléne Glycol) 50 %
comme solvant principal et le PEO (Poly Ethyléne Oxyde) de deux masses moléculaires
différentes, nous a donné des formulations de divers niveaux d'élasticité en variant la
concentration du PEO4. Une troisiéme famille de formulations PIB-PIB, bien que trés
prometteuse, n'a pas pu €tre utilisée du fait de leur trés haute viscosité et de la difficulté a

identifier un fluide aqueux immiscible de densité inférieure a la densité des formulations.

Un soin particulier a été apporté au choix et a l'optimisation de la géométrie
d'écoulement de type cellule de Hele-Shaw, ainsi qu'a la mise en ceuvre des expériences de
déplacement. L'utilisation de restrictions nous a permis de progressivement complexifier
I'écoulement en ajoutant des composantes ¢longationnelles. Enfin, des expérimentations
utilisant des microsystémes en PDMS ont été réalisées afin de s'approcher de 1'échelle du
pore. La premicre série d'expériences, c'est-a-dire le déplacement immiscible d'une huile
moins visqueuse par les fluides viscoélastiques PEG-PEOS, PAM-6000 et PAM-4000 et
par le fluide Newtonien de référence dans la cellule de Hele-Shaw, nous a permis de
dégager un certain nombre de résultats notables. L'interface huile/fluide aqueux (qui se
déplace a une vitesse macroscopique constante imposée par le débit), est progressivement
déformée (a partir d'une position droite) durant les premiers instants de I'écoulement avant
d'atteindre un état stationnaire apres une certaine distance parcourue dans la cellule. Pour le
fluide Newtonien, a faible vitesse le profil de l'interface est trés plat, puis il s’arrondit
progressivement et relativement fortement aux fortes vitesses avant une vitesse critique ou il
devient instable. Ce profil stationnaire ne dépend pas de la viscosité du fluide pousseur, ni
des éventuelles propriétés rhéofluidifiantes comme 1'ont montré des essais a différents
niveaux de viscosité ou avec des solutions de Xanthane. Le point remarquable est la
différence notable entre cette forme stationnaire dans le cas Newtonien et le cas
viscoélastique. Peu visibles a faibles vitesses, des différences importantes dans la forme des
profils apparaissent a partir d'une vitesse critique : les profils du fluide newtonien sont plus
courbés que ceux du fluide viscoélastique et ces profils s’écartent 1’un de 1’autre lorsque la
vitesse augmente. Cependant, le profil du fluide viscoélastique atteint une forme stable en

fonction de la vitesse au-dela d’une deuxiéme vitesse critique qui dépend du niveau
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d'¢lasticité du fluide considéré. Des expérimentations faisant varier la tension interfaciale
des fluides utilisés nous ont permis de mettre en évidence l'effet prédominant de 1'¢lasticité

sur les effets de tension.

Les expériences d’écoulement a travers des restrictions nous ont permis de
confirmer la tendance des fluides viscoélastiques dans les régimes transitoires a former des
fronts plus larges que les fluides newtoniens déplacants. Elles nous ont également permis
de distinguer les effets élongationnels des effets de contraintes normales. Finalement, si
I’on tente d’extrapoler ces résultats aux écoulements réels en récupération assistée on en
conclut qu’un fluide viscoélastique développant des contraintes normales importantes est
de moins en moins efficace pour déplacer I'huile avant la restriction lorsque la vitesse de
balayage augmente, mais en revanche déplacent plus d’huile a la sortie de la restriction par

un effet de « grattage » des coins.

Nous n’avons pas pu tirer de conclusions nettes a partir des résultats obtenus dans
les micromodéles, probablement parce que les caractéristiques de cet écoulement résultent
du couplage de nombreux phénomenes: forme du profil de I’interface issue de
I’écoulement en amont des trous, effets transitoires, effets élongationnels et effets de
contraintes normales a la fois a ’entrée et a la sortie du trou. Ces expériences ont au moins
le mérite de montrer que, contrairement a ce que 1’on était tenté d’en déduire a partir des
travaux précédents, cette géométrie n’est certainement pas adaptée pour distinguer
clairement I’impact du comportement élastique sur les caractéristiques des écoulements en
milieux poreux. Notons au passage que cette géométrie ne représente de toute fagon qu’un
type particulier de configuration géométrique au sein d’un poreux, i.e. les « dead end

pores ».

En utilisant des géométries d'écoulement modeles, et des fluides aux propriétés
rhéologiques bien maitrisées, nous avons pu dans ce travail apporter des éléments de
compréhension sur l'influence des caractéristiques bien identifiables de fluides
viscoélastiques sur les conditions de déplacement d'une huile par un fluide immiscible. Les
résultats indiquent que lorsque les contraintes normales sont suffisamment élevées les
fluides viscoélastiques ont tendance a mieux nettoyer une conduite initialement remplie
d’huile. Notre analyse théorique semble montrer que cet effet est finalement 1’analogue de
I’effet de gonflement d’un jet viscoélastique en sortie de filiere. Cependant nos expériences
ont également montré que dans certaines conditions ces effets peuvent étre contrecarrés par
des effets ¢longationnels. Il serait intéressant de prolonger ces travaux d’une part avec des

géométries se rapprochant un peu plus de celle d’un milieu poreux modele (en particulier
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avec l'outil microfluidique), et d’autre part en réalisant des expériences avec des milieux
poreux réels, en quantifiant le taux de déplacement de 1’huile au cours du temps, tout en
conservant la base de notre approche qui consiste a controler les caractéristiques des fluides
utilisés. Cette généralisation aux géométries complexes permettra d'apporter une
compréhension globale de l'effet de la viscoélasticité sur l'efficacité des procédés de
récupération assistée, et de fournir ainsi un parameétre de formulation supplémentaire pour

optimiser les opérations.
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