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"Découvrir, c’est voir la méme chose que les autres

et penser autrement.”

Albert Szent-GyoOrgyi. (Nobel de Médecine en 1937)
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Introduction

Introduction générale

La lutte contre le réchauffement climatique esteiere depuis une dizaine d’années, sinon
centrale, du moins parmi les préoccupations d’igmme des gouvernements des pays
industrialisés. En effet, malgré les incertitudesm a la quantification du phénomeéne dans
les années a venir, les experts du GIEC (groupenméatgouvernemental d’experts sur
I'’évolution climatique, qui vient de rendre puble 1* volume de son%*rapport lors de la
conférence qui s’est tenue a Stockholm le 27 sdp®ra013) sont formels : I'impact de
I'activité humaine sur I'évolution climatique du ifade la libération massive dans
I'atmosphére de gaz a effet de serre est avéepplhrait sans controverses possibles que le
globe a gagné environ 0,9°C en moyenne depuis 1%0@c une augmentation
particulierement forte depuis les années 80 a s En conséquence, du fait de la fonte
accélérée de la calotte de I’Antarctique et dealagpiise arctique, et de I'expansion thermique
des océans, le niveau moyen des mers est monté dingtaine de centimetres en a peine un
peu plus d’'un siécle. Simultanément, les épisodesadjues de chaleur ou de précipitations
abondantes ont sensiblement augmenté sur la pldparterres émergées et en particulier
dans I'hnémisphere Nord. Les périodes de séchestdser intensité, ainsi que l'activité des
cyclones tropicaux sont également en augmentatidabte. Le réchauffement global et la
montée des eaux ont des conseéquences directesras tée modifications a court terme des
habitats, de la reproduction et des migrationsadgeces. Cependant, des effets secondaires
sont aussi constatés, comme la variation des tawalihité locaux (perturbation du cycle de
I'eau), lesquels pourraient avoir un impact sur desnds courants marins qui assurent les
transferts thermiques du globe, et dont la modifica pourrait avoir des conséquences
imprévisibles a plus long terme. L’augmentationcspeulaire depuis le début du®20siécle

de la concentration de GQ@l'origine anthropique dans I'atmosphére est inestatblement
considérée comme principalement responsable desseffe serre qui ont entrainé une

absorption nette d’énergie du systéme climatique.

Je cite (extrait d’une traduction préliminaire dypport du GIEC) : " L'influence humaine a
été détectée dans le réchauffement de I'atmost@te I'océan, les changements du cycle de
'eau planétaire, la fonte des neiges et glac&dévation du niveau marin moyen, et la
modification de certains extrémes climatiques.xis&e plus de confiance dans ce résultat
depuis le REA4. Il est extrémement probable quédémce humaine a été la cause principale

du réchauffement observé depuis le milieu du Xelsl'.



Introduction

Ainsi, en seulement quelques décennies I'ensenddeadtivités industrielles et économiques
humaines liees aux énergies fossiles (productiénedgie et transports), ou a la fabrication

de matériaux cimentaires en est arrivée a sérierisemenacer Nos Sociétés.

La tendance pour I'avenir semble plus que pessénétant donné que nos économies restent
fortement dépendantes des énergies fossiles deg@eonomies dites émergentes des années
90 (Chine, Inde, Brésil...) sont devenues des actdergpremier ordre dans I'économie
mondiale, avec des besoins énergétiques croissAnssi, la poursuite du réchauffement
climatique semble déja une réalité inéluctable.l&S&uquestion concernant la vitesse de ce
réchauffement reste encore posée, puisque legatiffé scénarios envisagés sur la base de
modeles numériques indiquent une augmentationtala,5 a 4 ° d’ici la fin du siécle, avec
une tres forte probabilité que 'augmentation faesiau-dela de 2,5°. Il est trés clair que
I'humanité fait face a un défi, sinon une menacamgleur inégalée et que le ralentissement
du réchauffement climatique nécessite une rédudii@stique des gaz a effets de serre
d’origine humaine. Citation du rapport : « De ndles émissions de gaz a effet de serre
impliqueront une poursuite du réchauffement et dhangements affectant toutes les
composantes du systéeme climatique. Limiter le charant climatique demandera une

réduction significative et durable des émissiongalea effet de serre ».

Les efforts pour aller dans cette voie peuventiermer soit sur une baisse massive de la
consommation énergétique, ce qui apparait éconamgot peu realiste, soit sur le
développement de techniques de captage et de gwocHarable du CO d'origine

anthropique.

Afin de limiter la vitesse du réchauffement clingate, des efforts multiples peuvent porter
simultanément sur plusieurs axes. Une des voiesecna I'amélioration du rendement des
moteurs thermiques (baisse de consommation) ethdbgats (meilleure isolation). Une
deuxiéme voie concerne le développement des éseiernatives (€olienne, solaire,
carburants issus de la biomasse ...) pour limitdilisation des énergies fossiles, qui sont a
I'origine de I'émission massive de gaz a effeteleescomme le CO Cependant, ces voies ne
peuvent constituer la seule réponse dans l'immgédiat les énergies alternatives (ou
renouvelables) sont intrinsequement intermitteategcessitent le développement de moyens
de stockage d’énergie (batteries, hydro-motricid, compressé...), qui pour I'heure
manquent cruellement, et dont la capacité actustlepermet de situer ces énergies que

comme sources d’appoint. Par ailleurs, I'économamdnale est si fortement dépendante des
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hydrocarbures d’origine fossile que la transitioergétique serait tres longue. Aussi, un des
axes incontournables de recherche et de développepoete sur le stockage géologique
profond et durable du GOUn des moyens les plus étudiés est le stockagmjpation dans
les aquiferes salins profonds. Les motivations stidlelles a stocker le GQlans les couches
géologiques profondes dépendent de la rentabilii@ahlser ce processus. Pour le moment,
I'incitation est surtout liée a I'image de marquescdentreprises concernées auprés du grand
public. Mais des gouvernements comme celui du Danlerou de la Finlande mettent aussi
en place des taxes sur les émissions de gaz pjuasquelles se répercutent sur le prix des
produits finis, favorisantn fine les produits les moins « polluants » et/ou l'itigsement
dans la dépollution (stockage). La mise en placBl@mvelle-Zélande d’'une taxe « carbone »
assortie d’'un marché de « droits a polluer » aldértes intéréts économiques du stockage du
CO.. Une telle démarche est seulement en cours d’'é@nderance, mais cette perspective a
déja motivé de nombreux industriels a réaliseréledes sur le stockage de £0

Les techniques de captage, de conditionnementirgection du CQ dans le sous-sol sont
éprouvees. Mais, le devenir a long terme des réssrdans lesquels le G@st injecté est
encore inconnu. Depuis 2010 Total exploite un pitete & Lacq (France) qui permet le
stockage du C©émis par une chaudiere industrielle dans I'ancéservoir gazier (épuisé) de
Rousse. Ce site a permis de démontrer la faisabilitprocessus d’injection et de développer
les techniques afin d’améliorer les rendements rdasport et d’injectivité¢ du COen
condition réelles. Cependant, la durée d’explatatde ce site est encore beaucoup trop
courte en comparaison avec les temps de stockaggagés pour avoir le recul nécessaire a
une analyse de faisabilité a long terme, de plisdaditions d’injection de ce site ne sont pas
comparables a celles d’injection dans un aquifeakn sprofond, qui ne peut pas étre
simplement assimilé a un réservoir gazier de pédilee, comme a Rousse. L'injection de
CO, dans la saumure présente au sein des aquiféries gabfonds perturbe I'équilibre
chimique entre la roche réservoir et le fluide dseau poreux qui s'acidifie. Dans le cas de
réservoirs carbonatés cette acidification résuftdaedissolution de la roche, avec comme
possibles conséquences sa fragilisation, 'endoremagt et la fracturation, c’est-a-dire la
mise en péril de l'intégrité du réservoir. De cé,fd est nécessaire de réaliser des études
expérimentales sur I'évolution des propriétés hytrcaniques des roches carbonatées dans
des conditions d'altération chimique, dont les Hégsl puissent servir a développer des

modeles numériques prédictifs de I'évolution a ltergne des réservoirs.
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C’est précisément le but de cette thése, qui visaractériser ['évolution des propriétés
hydromécaniques des roches réservoirs carbonatdgesies a I'altération homogéene, qui est

caractéristique des conditions a moyen et longaeamloin du puits d’injection.

Le travail, principalement expérimental, a repagéa réalisation d’échantillons de carbonate
de Lavoux altérés, suivant un protocole spécifigpeemettant d’obtenir une altération
homogene avec augmentation de porosité controkégré&mier lieu, nous avons étudié les
propriétés d'écoulement de notre carbonate, seactéastiques microstructurales et
pétrophysiques. La seconde partie de cette thésensisté a caractériser les propriétés
mécaniques de notre matériau a l'aide d'une camepdigasais triaxiaux classiques menés sur
des échantillons sains et altérés a différents édegdtaltération. Ces essais ont permis de
mettre en évidence une transition dans les régoeesipture du matériau, en relation avec
I'état d'altération. Afin de caractériser les lasafions qui préfigurent cette transition et de les
relier & la microstructure pour mieux comprendrentale d’action de I'altération, nous avons
appligué une méthode de corrélation d'images nujués obtenues par observations plane
(2D) et en volume (3D), a trois échelles d'invettan. L'étude des échelles macroscopique
et microscopique, réalisée par observations en dkiunensions, fait suite a des travaux
antérieurs menés au laboratoire sur différents géémaux et utilise le méme type
d’équipements que ceux déja mis en place. Une matgeapportée par cette thése repose sur
l'utilisation d'une presse triaxiale miniaturiségermettant l'acquisition d'images dans
I'enceinte d'un microtomographe, afin de permdtéteide par la corrélation d’'images 3D.
Les résultats obtenus grace a cet équipement novaé permis de décrire la localisation de
tres petites déformations et d’observer I'activiatiles mécanismes sous-jacentsitu, ce qui
offre de trées grands avantages par rapport auxnigpobs classiques d’observati@ost-
mortem La compréhension de la physique de ces mécanigraessi été approfondie grace a
I'étude microstructurale et pétrophysique de leheoiinsi cette étude intégrée, basée sur
I'utilisation de nombreuses techniques expérimestabmplémentaires, appliquées a diverses
échelles depuis celle de la microstructure jusgelée de I'échantillon représentatif, a permis
d’obtenir un faisceau de données et de caractpredisuffisant pour permettre une meilleure
compréhension de la localisation et du développémes mécanismes a la rupture dans les

carbonates chimiquement altérés.

L’aboutissement de cette thése est le résultat dmllaboration de trois équipes, issues de
trois laboratoires : le Laboratoire de Mécaniqus @&®lides de I'école polytechnique, de

'Ecole des Ponts Paristech et le Département éHiegie de Réservoir a I'lFPEN. Les
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mesures pétrophysiques, les essais triaxiaux edskemis triaxiaux couplés a I'acquisition p-
scanner ont été menés a l'aide du matériel etedpeltise de I'FPEN. L'acquisition des
images nécessaires a I'ensemble de la corrélatioragks 2D (optique et microscopie a
balayage) s'est faite au Laboratoire de MécanigseSlides. Enfin, le Laboratoire Navier a
apporté l'expertise sur la corrélation d'images wte partie des acquisitions au
microtomographe nécessaire a I'étude microstruetdenotre roche.

Cette these est divisée en six chapittespremier chapitre essentiellement bibliographique,
s'attachera a présenter le contexte industriehdidse, les différentes méthodes de stockage
de CQ ainsi que les études préliminaires menées endadioe pour décrire les processus de
dissolution dans les puits d'injection. On rappeallees études mécaniques menées sur des
roches réservoir (gréseuses ou calcaires) et taigesn des comportements de ces roches a
la rupture dans des conditions de chargement htgdigpses ou triaxiales. Enfin, on
présentera la méthode de corrélation d'images etréeents développements pour des

applications aux géomatériaux .

Le second chapitrepasse en revue I'ensemble des méthodes expériesentidisées pour la
description pétrophysique et microstructurale deérenaarbonate. On y décrit aussi le
protocole d'altération homogene et notre protoadde sélection des échantillons. Nous
décrirons ces méthodes en descendant dans ledegct&bservations et de mesures. La
seconde partie de ce chapitre est dédiée a laiplstrdes moyens expérimentaux utilisés
pour les essais triaxiaux macroscopiques, ainsilgwescription de nos campagnes d'essais
meécaniques. La derniére partie décrit la méthodeodelation d’images en 2D et 3D, ainsi
que les caractéristiques techniques des trois sitfiseexpérimentaux permettant I'acquisition

des images aux différentes échelles de pertinence.

Le troisieme chapitre présente dans une premiéere partie la descripticnostructurale et
pétrophysique des deux calcaires de Lavoux étwdiggat sain. On insistera en particulier
sur la différence entre les deux carbonates gen lgue présentant une porosité similaire et
issus de conditions de dépbt sédimentaire tréshpmcprésentent une différence de
perméabilité liée aux différences de microstructueeseconde partie de ce chapitre concerne
la description de ces propriétés apres altératibomet en évidence les mécanismes de
dissolution, mais surtout des évolutions différentde la porosité (linéaire) et de la

perméabilité (non linéaire) avec l'altération. Afitexpliquer ces différences, la derniere
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section de ce chapitre présente une nouvelle métdthagerie (basée sur la soustraction
dimages 3D) des particules fines bloquées danpolasité aprés l'altération, qui sont

interprétées comme étant a l'origine des variatnmslinéaires de perméabilité.

Le quatriéme chapitre développe les résultats issus des essais triari@exoscopiques. Au
regard des résultats, on observe une transitiatodwaine de rupture fragile a un domaine de
rupture ductile liée a l'altération. Afin de met&e évidence les mécanismes qui opérent lors
de la sollicitation mécanique, nous avons applid@écorrélation d'images 2D a des
échantillons de taille standard (pluri-centimétajjilsoumis a des essais de compression
uniaxiale. Les résultats présentés dans la seqoeutie montrent que l'altération favorise la

localisation des déformations dans des zones daaantre oolithes.

Enfin, le cinquiéme chapitreest consacré a la CIN 2D et 3D a I'échelle micopsgque,
utilisant respectivement les images du MEB (aveaiesu LMS par machine de compression
uniaxiale in-situ) et la microtomographie (avecdallule miniaturisée de I'lFPEN). Les
résultats de ces méthodes ont permis la mise eersé (au MEB) d'une localisation précoce
de la déformation des échantillons altérés six fisut comme pour les essais
macroscopiques) et lidentification de meécanismes nticrofracturation. La corrélation
d'images obtenue a partir des volumes microtomdgoaes a montré le développement de

trois types de bandes de cisaillement que noustoiss.

Ce manuscrit de thése se cléture fmarsixieme chapitre qui propose une synthése de
I'ensemble des résultats présentés pour explitgitatlde I'altération sur la microstructure et
sur le comportement mécanique du matériau. Nousi@tons enfin quelques perspectives

pour prolonger ce travail.
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|.1- L'injection du CO , comme moyen de réduction des gaz
a effet de serre

|.1-A) Les différents moyens de stockage du CO

Le rapport du GIEC (2005) indique que la productomuelle de COpar I'humanité est de
30 milliards de tonnes. Comme nous l'avons indigunéintroduction, une des solutions
envisagée pour la réduction de la quantité de €@is dans I'atmosphere est le stockage

géologique du C®

Trois approches pour le stockage du,@0Ont étudiées. La premiere est I'injection darss le
puits de pétrole en voie de déplétion pour permeittie amélioration des rendements de puits,
la deuxieme est linjection dans des mines de dmarbu dans des roches moins
conventionnelles pour le stockage comme les basaltdes granites, enfin, la troisieme voie
est l'injection en aquifere salin profond si cetuiprésente des caractéristiques de pieges

structuraux.

|.1-A-a) L'injection de CO, comme moyen de récupération amélioré du
pétrole.

L’exploitation d’'un champ pétrolier entraine unendiution de la pression de pore au sein de
ce réservoir (Addis, 1997). Cette perte de pressienpore induit une diminution de la
production du puits par I'équilibrage des pressiense la surface et le réservoir. Afin de
compenser cette perte, l'injection de &fans les couches géologiques réservoirs permet une
augmentation de cette pression et une ameéliordésimendements du puits. Ce rendement est
évalué a 25 a 30% selon les puits en récupéragoanslaire du pétrole. Les deux attraits
principaux de cette méthode sont que l'infrastmechécessaire a l'injection du £6€st déja
présente puisque identique a l'infrastructure amipgération et par ailleurs, la solidité des
pieges geéologiques n'est plus a prouver puisqatills servis de pieges pour le pétrole.
Cependant, la déplétion des champs peut entraieercdangements dans les capacités
d'écoulement d'un réservoir comme la perméabildstdrmeieret al, 2001) qu'il est
nécessaire d'étudier pour s'assurer de pouvoirctariele CQ dans le réservoir. Son
inconvénient majeur reste cependant le transpo€@usur ces gisements qui sont souvent

difficilement accessibles (en haute mer pour lappiti des gisements pétroliers) et leur
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mauvaise répartition a la surface du globe. Laacip de stockage de ce type de réservoir
d'apres le rapport du GIEC (2005) serait de 930ardk de tonnes.

l.1-A-b) L’injection de CO, dans des veines de charbon non exploitées et les
roches basaltiques ou granitiques.

Lors de linjection de COdans des gisements de charbon, le, @® prendre la place du
méthane (Cl) par adsorption a la surface des couches de amndBronaueret al, 1938).
Cependant, les estimations de quantité de stockagees formations sont d'environ 40
milliards de tonnes de G{ce qui est faible. Par ailleurs la faible perni#gides couches de
charbon ne certifie pas une bonne injectivité dw,dendant difficile I'exploitation de ces

veines a moindre codt.

Certaines roches non sédimentaires comme les gsagtiles basaltes sont envisagées comme
site de stockage du GOhotamment dans les pays du nord de I'Europetffdaa2009) et en
Inde (Garg et Shukla, 2009) qui posseédent une grapntité de roche non carbonatées
(roches du socle et trappes du Decches. réactions mises en jeu dans ce type de roctie so
des réactions de minéralisation du £gar le biais de réaction de carbonatation de iosrta
éléments comme le magnésium ou le calcium en présdm CQ (Oelkerset al, 2008). Ce
type de stockage est considéré comme le plus simgaterme par le GIEC (2005). Il est
prometteur, car ces roches sont trés bien répatiesensemble du globe et de trés grands
volumes pourraient étre stockés dans les trappd3eduan en Inde ou la crolte océanique.

Les réactions observeées pour ce genre de stockagdestype :

%MgsSiZO5 (OH), +CO, - MgCQ, +§Sio2 +§ H ,O pour une serpentine

%MgZSi O, +CO, -~ MgCQ, +%Si02 pour une olivine

Les études menées sur ce type de stockage sonteetnop récentes pour permettre une
évaluation des quantités théoriques de stockagdfiguit ces roches, cependant, I'aspect peu
poreux et trés faiblement perméable de ce typ®dees est un probléme pour une utilisation

peu colteuse.
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l.1-A-c) L'injection en aquifére salin profond

L'injection en aquifére salin profond repose suaitcgisortes de piégeages. Mais avant de les
présenter, nous allons définir les conditions €gtipn du CQ ainsi que les parametres

assurant la pérennité de ce stockage.

Afin de stocker la plus grande quantité de,QOssible, ce dernier doit étre sous une forme
dense, non gazeuse. En observant le diagrammeade gRigure 1) il apparait que I'état qui
correspond le mieux aux conditions de stockage pession et température) est |'état
supercritique (Law et Bachu., 1996) puisqu'il ¢stiat des 7,4 MPa et 31,1°C (Figure 1), soit
environ 800 m minimum de profondeur pour un gradilkearmique terrestre normal. Dans cet
état, le CQ posséde une viscosité proche de celle d'un gaafvale 250 a 322 Pa.s selon les
conditions de pression et température) et une tepsiche du liquide (0,47 g/énd'aprés
Gulik (1997). Le fluide peut alors diffuser comme @az (facilité d'injection) mais

transportera une quantité de matiere plus impatant

Selid .
/
1000 - -
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- Fluid
= Liquid
g 100 1 .
= g \
w -~ o ;
2 g Critical Point
P //
=N 10 Gas
\Triple Point
1 T T T T T T T
-50 0 50 100
Temperature (C)

Figure 1 : Diagramme de phase du £0

D'apres Lawet Bachu., (1996), une fois ce @@upercritique injecté, il se crée une phase
gazeuse qui va se retrouver piégée par différeaadedsité dans les pieges géologiques, une
phase dissoute et une phase immiscible restantfeoue supercritique, ces conclusions sont
tirées d'observations d'un bassin en Alberta maigelur en souligne l'applicabilité a tout

autre aquifére présentant les mémes caractéristique
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Lors de son injection, le CQ I'état supercritique va envahir les pores dedhae réservoir et
pouvoir se substituer a la saumure initialemenplaoe. Différents mécanismes de piégeage
vont alors s'établir successivement dans le résedvapres un rapport du BRGM (2007)

réalisé dans le cadre du projet PICOREF :

- Le piégeage structurel
De par sa plus faible densité, le £ avoir tendance a remonter vers la surfacentiEéa
que l'on appelle un panache. Cette remontée ggiétdorsque le C{encontre une couche
imperméable, généralement d'argile ou de sel. Lev@@lors s'accumuler sous ce piege et ce
mécanisme constitue la plus importante fractionadgscités de stockage.

- Le piégeage résiduel
Lors de sa remontée et malgré sa faible densitéQe peut rester piégé au sein des
restrictions de pores sous l'effet des forces leaq@s. Ce mécanisme est fonction des
propriétés intrinseques de la roche et ne constjtiien faible pourcentage de la capacité de

stockage.

- Le piégeage par solubilisation dans I'eau
Le CQ injecté va pouvoir également se dissoudre enealtins I'eau de formation, la
cinétique de dissolution étant fonction de la stefde contact entre le G@t I'eau. Cette
dissolution est également limitée par la conceiotnaa saturation du COdans l'eau.
Cependant, I'eau chargée en,@mant plus dense, elle tend a redescendre ddosnation,
entrainant un mouvement de convection au sein skervéir, et un renouvellement de l'eau
salée disponible pour la dissolution. Ce mécanidempiégeage est lent, mais comme nous le
verrons dans la section suivante, de part I'acation de I'eau du fait du G@issous, il peut

en augmenter la réactivité par rapport a la foromati

- Le piégeage minéral
Le dernier type de mécanisme intervient lorsqueC{® est dissous dans une saumure
sursaturée en espéeces minérales permettant |pipsa&on de phases secondaires. Chadwick
et al, (2006) montrent par simulation numérique que 8WLQ injecté pourrait étre piégé

par minéralisation en 10.000 ans.

Ces différents mécanismes de piégeage vont cepetulenétre couplés a des processus de
dissolution lors de l'injection du GO
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Le CQ injecté va se dissoudre en partie dans I'eauntides ions bicarbonate d'aprés la

relation :
CO, +H,0 -~ H,CO,
H,CO, o H" +HCO;

Les ions H libérés vont diminuer le pH de la solution. Onlasaune altération de la roche

par la solution injectée, dans le cas d'un résepavbonaté, la réaction est la suivante :
CaCQ +H" « HCO; +Ca*

Si le carbonate n'est pas pur, les équilibres imawls ne sont pas identiques (Cledwal,
1989) et les espéces précipitées ne sont pas a&eessnt de la calcite, mais seront fonction
des cations présents dans la saumure. Les réaatiungques peuvent alors modifier
fortement la structure de la roche (réseau poréuratrice solide) et donc avoir un impact

notable sur les propriétés hydromécaniques deadiion.

A partir de simulations numériques, Ande¢ al, (2007) proposent une description des
phénomenes dus a linjection de L£€upercritique en fonction de la distance au pudts,
Figure 2 présente une schématisation de cetteipiéser Une premiere zone proche puits,
dans laquelle on ne retrouve que du,@@zeux, montre un assechement pouvant induire des
phénomenes de déshydratation. On observe un méten@®) gazeux et de saumure dans
une deuxieme, puis une troisieme saturée par wmawa chargée en GOCes deux zones
vont étre le lieu d'interactions fluide-roche pontvalonner lieu a des phénoménes de

dissolution et précipitation. Enfin, loin du puitsn ne retrouve que l'eau de la formation

initiale.
Injection de S04 supercritique
Zone 1: Zone 2 : mélange Zone 3 : saturée
quasiment saturée de CO; gazeuxet par une saumure
en 005 gazeux de saumure forterert chargée Zone 4 :
en C0; dizsous saturée par
1 la saumure
¥ imtialement
Fhéno ménes de Fhénoménes de en place
Fhénnmenes de dizsolution f dissalution f
déshyd ratation précipitation précipitation
Figure 2 : Phénomenes attendus en fonction deigigéEment au puits. D'apres André et al. (2007)
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1.1-B) Les études menées en laboratoire sur les pressus de
dissolution des carbonates

Les différents phénomenes cités précédemment nikcessne approche expérimentale afin
de mieux contraindre les modeles traduisant le cotement des roches dans les conditions
naturelles. Nous allons dans cette section noésesger a ces études expérimentales menées

a l'échelle de I'échantillon.

A l'échelle du laboratoire et en condition d'injentd'une saumure saturée en CiDa éte
montré que le régime d'écoulement a une forte enfte sur le type d'altération (Daccetd
al., 1989; Bazin. 2001; Egermarat al, 2006). Ces études permettent ainsi de difféeenci

deux types de figures d'altération :

- 'altération hétérogene avec génération de woleshgui peuvent étre transportés loin de la

surface d'injection, observée a fort débit d'ingect

- l'altération compacte entrainant une dissolutiméférentielle de la zone proche de
I'injection, observée pour un faible débit d'injent

Ces difféerents régimes de dissolution peuvent &agactérisés a l'aide de deux paramétres

adimensionnels, les nombres de Pe@el €t DamkohlerDa) (Damkohler, 1936).

A
Pe=D @
et

K
Da=— 2
v, @

avec \p vitesse du fluide, | longueur de pore, D coeffitide diffusion,k réactivité de la

solution en mol 2 s?.

A géométrie et fluide constant, le nombre de Peaxdétprincipalement régi par la vitesse du
fluide. En revanche, le nombre de Damkohler estaamebinaison de la réactivité du fluide et
de sa vitesse. Pour s'affranchir de la vitesseluddef dans I'expression de ce nombre sans
dimension, on utilise également le produit PeclatiRohler, nombre sans dimension

permettant de comparer les phénomeénes de réattiiendiffusion.

PeDa=— (3)
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Il est a noter que la surface réactive qui inflieeaassi la dissolution (Noiriet al, 2009) est
comprise dans le terme réactif k.

En traganPeen fonction dé°eDa on obtient les trois domaines de dissolutionagction de

la vitesse et de la réactivité du fluide (Figure Mptons que I'obtention d'une dissolution
homogene de I'échantillon n'existe que pouPeatendant vers zéro. Cette condition est
guasiment impossible a reproduire expérimentalenmaais elle est cependant nécessaire a
I'obtention d’échantillons homogénes et reproduesitpour les études géomécaniques.

Pe

{ .-' gt o, I rifavrme afis vl fians
- o

Nomimars wors sl 4 A L . . ’
e " % + -

Compact divufution

Figure 3 :Régime de dissolution en fonction du nombre de Peclet et de Damkohler d’apres Egermann et al (2006)
et figures d’altération correspondante obtenues sur le calcaire de Lavoux (Bazin, 2001)

Il est également a noter que la microstructure ehinéralogie de la roche jouent un rdle clé
dans le développement de figures d'altération bgédre. Une hétérogenéité locale de
perméabilité peut favoriser le développement d'wairation compacte (barriere a
I'écoulement) ou de type wormhole (drain pour Léement) (Izgeet al.,2008).

Une fois ces trois régimes d'écoulement et leuctndté établis, des protocoles d'altération
des carbonates ont été développés afin d'évalogralt de ces altérations sur les capacités
d'écoulement des roches ainsi que leur microstreicNous allons donner ci-dessous une liste

non exhaustive mais représentative des princiggdpsoches possibles :
-injection de solutions saturées en QM co-injection de saumure et de £O

-injection d'un acide a activation retardée peramtttd'assurer I'homogeénéité du profil

d'altération le long d'un échantillon.

Différentes expériences ont été menées pour sinmleraltération par injection de saumure
concentrée en CQdans des échantillons de roches carbonatées ssuges. Nous pouvons
distinguer les expériences avec écoulement et Xpg&riences statigues pour lesquelles

I'échantillon est saturé par une solution réactive.
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a) Le protocole de Noirigdt al., (2005) (Figure 4.a) consiste a injecter en contine
saumure saturée en ¢@e pH compris entre 4,5 et 3,8 a un débit donfé &.300
mL/h). Le dispositif est couplé a une analyse chimides effluents (quantification
des ions C& en sortie). Les échantillons ainsi altérés sorguid@ imagés par
microtomographie RX, ce qui permet d'estimer lexgha porosité et d'imager l'impact
de l'altération sur la microstructure. Une limibatide cette approche réside dans la
faible pression imposée sur le fluide réactif (OMPa). A ces faibles pressions, le
maintien sous forme dissoute du £@est pas assuré, ce qui pourrait entrainer des
hétérogénéités dans le processus d'altératioraganeksence de bulles de gaz limitant

I'interaction fluide-roche.

b) Le Guenet al, (2007) ont étudié la réponse mécanique de cakat d'un gres
soumis a une contrainte triaxiale constante eteaaltération continue par percolation
d'une solution saturée en ¢@igure 4.b). Comme pour le protocole de Noieehl.,
(2005), les conditions hydrodynamiques sont repradives de la zone proche puits.
Pour les trois roches étudiées (calcaire d'Esti@iiacalcaire de Lavoux et grés de
Villefranche-sur-Cher), les contraintes effectigest respectivement fixées a 3 MPa,
8,4 MPa et 7,7 MPa, pour des valeurs de pressiacodffnementos représentatives
de réservoirs peu enfouis (7 MPas <12 MPa). Bien que les conditions triaxiales
soient proches des conditiomssitu, I'écoulement continu de saumure sursaturée en
CO, favorise une altération hétérogene et localisées das chemins d'écoulement
préférentiels. D'un point de vue de l'analyse mépan I'échantillon altéré est tres
hétérogéne et ne constitue plus un Volume ElentenReprésentatif du matériau

d’étude (VER).

s ss

c) Le protocole présenté dans la Figure 4.c alatdoge par Egermanet al., (2006).

Le principe repose sur l'utilisation d'un acidewcthermiquement; l'acide est injecté
a froid afin de saturer I'échantillon sans risqeeréaction qui pourrait entrainer une
altération hétérogene. La montée en températusetrer I'acide qui agira alors sans
mouvement de fluide au sein de la porosité. Ceti¢hate a été développée afin
d'obtenir des profils d'altération homogenes avee augmentation de la porosité
importante dans un temps d'expérimentation faiBGles essais permettent donc de
simuler une altération sur le long terme dans l@ezéloignée du puits favorable a la

dissolution du C@dans la saumure. Ce protocole a éteé repris paeBemlLombard
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(2010) et Nguyert al, (2011) afin d'identifier I'évolution de la rég@mmécanique de
roches carbonatées a différents niveaux d'altérdimmogéne. La méthode permet

eégalement de mesurer la perméabilité aprés chaglesataltération.

e d) Le protocole mis en place par Sterpergthal., (2009) (Figure 4.d) est basé sur
l'utilisation d'une saumure réactive sans mise @ulément. Les échantillons de
calcaire de Lavoux sont immergés dans une solutigmeuse et placés dans un
réacteur maintenu a pression partielle de (®o,) constante. Cette pression permet
d'assurer la saturation de la saumure en €&Qle maintenir un équilibre réactionnel
tout au long de I'expérience d'une durée d'un n@este méthode présente l'avantage
d'étre au plus prés des conditions chimiques davés (pH, température) et permet
de simuler les différents processus réactionnédsditis en fonction de la distance aux
puits (fonction de la saturation a I'état initidl gossibilité de déshydratation de
I'échantillon aprés passage de L Qes volumes dissous restent faibles et ne pgéuven
rendre compte des évolutions de la microstructureéghelles de temps d'un stockage
de CQ.
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Figure 4: Présentation des différents protocolealtdration
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|.1-C)Effet de l'altération sur les propriétés d'éoulement des
roches et leur microstructure

|.1-C-a) Impact sur les réseaux poreux

Nous allons ici résumer les résultats obtenusgmdifférents protocoles cités précédemment,
en termes d'évolutions de porosité, de perméaktlitie propriétés mécaniques.

Les mesures de perméabilité effectuées par Naitial., (2005) sur de petits échantillons de

calcaire de Lérouville montrent une augmentaties forte avec l'altération allant de 40 mD a
une valeur supérieure a 5000 mD. Cette augmenta®oleux ordres de grandeur de la
perméabilité est signe d'une altération hétérogkeng/pe wormhole, résultant du lissage des
parois des pores lors du passage du fluide. Lar&igyprésente un profil de porosité issu du
seuillage des images obtenues par le p-scannesbh&erve que ce profil n'est pas homogene
car la variation de porosité n'est pas constantalg de I'échantillon. En effet, celle-ci est de

9 % en entrée de I'échantillon et de 6 % avec uxirnan de I'ordre de 10% en sortie entre

I'état initial et aprés 22h d'expérience.

30

Intlet Outlet

Porosity ¢ (%)

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
Z (um)

Figure 5 : Profils de porosité obtenus par p-scande I'échantillon aprés 1h24, 13h54 et 22h24 dénignce, z
est la position de la coupe suivant I'axe de I'édillon. (D'apres Noiriel et al., 2005)

Le protocole utilisé par Sterpeniehal.,(2009) ne permet pas de mesures de perméabilité en
fonction du niveau d'altération. Cependant, legwangt supposent qu'un lissage des parois de
grains peut provoquer un mécanisme d'augmentagola ggermeéabilité comme observé par

Noiriel et al., (2009). Les résultats de Noirigt al., (2009) étant issus d'une altération
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hY

dynamique, il n'est pas certain que ceux-ci sowiréctement applicables a I'altération
statique menée par Sterpengthal, (2009). De plus, le gain en porosité sur lesagtihons
présentes, est trés faible (1,5% de la fractiomeotge soit moins de 1 % de la porosité

totale), ce qui implique que I'évolution des suefacéactionnelles n'est pas comparable.

Bemer et Lombard (2010), Radiks al, (2010) et Nguyeeet al., (2011) ont étudié l'impact
d'une altération homogéne sur la porosité et Ilangabilité de la roche selon le protocole
établi par Egermanret al., (2006). A titre d'exemple un profil d'évolution gmrosité
hétérogene est donné Figure 6.a. Les études ntilisaide retard ont montré des profils de
porosité scanner homogénes (Figure 6.b), avec wgraentation de porosité équivalente pour
chaque cycle d'altération. Cependant, cette prspatosité n'est pas forcément associée a
une forte augmentation de la perméabilité. Lesatians de perméabilité observées par
Nguyenet al.,(2011)sur le calcaire d'Euville de perméabilité initiale 103 a 150 mD pour
une porosité moyenne de 17 % montrent que pows tytles d'altération la perméabilité
augmente de 1 a 10 % et pour six cycles d'altérddiperméabilité augmente de 40 a 100 %.
Ces résultats dont comparables a ceux d'Egermtalh (2006) obtenus avec des calcaires
plus poreux (24 et 28 %). Avec ce protocole, ikise donc pas de relation claire entre la

prise de porosité liée a l'altération et le gaipdeméabilité.

50 25%

20%

x post alteration

X
=¥ O prior alteration 2

15%

Lavoux C1 4

10%

CT-scanner porosity

5% - 4 Before alteration

O After alteration (6 RAT)

—~
O
—

) A 0% 1 1 1 1 I I L
(a) 0 20 10 60 80 0 10 20 30 40 50 60 70 80

Distance from the mlet (numn) Distance from the inlet (mm)

Figure 6 : Evolution du profil de porosité scanner dans le cas a) d'une altération de type co-injection saumure CO,
(Egermann et al. 2006) et b) d'une altération a I'acide retard sur le calcaire de Lavoux (Bemer et Lombard, 2010)

Egermanret al.,(2006) et Noirielet al., (2005) évoquent un effet possible de détachentent e
de remobilisation de particules fines sous l'effene mise en écoulement. Les phénomenes
d'arrachements a la surface des grains étant pipsriants dans le cas d'un écoulement
continu de fluide réactif, la quantité de particufanes aurait une influence plus forte sur la
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perméabilité, celles-ci pouvant boucher les sedidecés aux pores. Noiriet al., (2005)
expliquent les fluctuations de perméabilité obsesva débit et saturation donnés par ces
cycles d'arrachement et de dissolution de partc@e phénomeéne rencontré dans le domaine

pétrolier est appelé 'clogging' et a été étudiddd&et al.,2006).

1.1-C-b) Impact sur la microstructure

Noiriel et al., (2005) ainsi que Le Gueat al., (2007) ont respectivement associé leurs
expériences a des observations par rayons X auw rtoonographe et au scanner médical,
avant et apres acidification de leurs roches. Corlenmaontrent la Figure 6.a et la Figure 7
ces deux altérations ont entrainé des figures dggées pour les carbonates. Les travaux de
Le Guenet al., (2007) ont porté sur des carbonates (Lavoux etillaskas) et un gres
arkosique du centre de la France. La Figure 7.atmmame dissolution préférentielle de
I'échantillon d’Estaillades dans les faces dentrée de sortie du fluide couplé au
développement d’'un réseau de canaux de type woewtawis I'échantillon. Cette observation
est confirmée par le profil de porosité présentésda Figure 7.b qui montre des maximum de

porosité aux extrémités de I'échantillon.

Echantillon d'Estaillades

3¢ Echantillon déformé
~«-Echantillon non déformé
——Echantillon non déformé

= M B e
& - o
<
‘g d _-—,:”‘-" ol »
e T R KT ‘_4-""" o
E S, P ,'-}"-5"7.‘_ — e,
Injection o R B Sortie
15 0 T 11} ES 4] 15 u
slice 10 slice 41 Longueur de I'échantillon (mm) b

Figure 7 : (a) Exemple de figure d’'altération hé&igene obtenue par injection dynamique de fluidetiEdans
un carbonate d’Estaillades et (b) profils correspants & différents niveaux d’altération, d’aprés@een et al.
(2007).

Le calcul de la porosité et de la perte de rugaparois des pores par seuillage (Nogiel
al., 2005) montre que l'altération est localisée dasschemins préférentiels d'écoulement,

mais aussi qu'il y a une ouverture de nouveauxssdeipores (Figure 8).
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Figure 8 :a)Echantillon sain d’Estaillades b) Différence entre I'état altéré et sain permettant la localisation des zones altérées
par seuillage. (Noiriel et al, 2005)

L'observation au microscope électronique a balaydjEB) menée par Sterpenidt al.,

(2009) descend a une échelle d'investigation pluae. fLes auteurs décrivent une
augmentation de la rugosité des ciments calcitiquesontact du fluide sous la forme de
‘corrosion pits' (Figure 9.a et b). Au contraies grains constitutifs des oolithes du calcaire
de Lavoux, ne présentent pas de changement de fmamiés sont moins exposés au fluide
réactif (Figure 9.c). Cependant, les faibles nixealaltération obtenus par ce protocole

limitent l'interprétation des figures de dissoluatio

Figure 9 : (a) Visualisation de la rugosité desstaiux aprées altération (b) détail de cette rugogifedétail de la
micrite d'apres (Sterpenich et al. (2009)
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|.2- Comportement mécanique des roches poreuses sou
contraintes

|.2-A) L'étude des gres et leurs régimes de rupture

La majorité des études mécaniques menées sur demajériaux durant les quarante

dernieres années ont été realisées sur des gesi@ies ont eu plusieurs objectifs :
-la détermination des comportements mécaniquelératits états de contraintes,
-la détermination des mécanismes a I'échelle minrosirale conduisant a la rupture,

-I'évolution des propriétés d'écoulements avegitentation des contraintes dans le cadre

d'études sur les réservoirs pétroliers.

L'approche utilisée pour étudier les propriétés ané&pes d'une roche poreuse est
principalement de sélectionner une roche pour somogénéité microstructurale puis réaliser
des essais mécaniques sous presse dans diffecemmisions de pression de confinement,

pression de pores et chargement axial. Les cheteichargement suivis peuvent étres :

- triaxiaux, o1 # 62 = 63 OU G correspond a la pression et l'indice correspoladp@sition dans

le tenseur des contraintes.
- uniaxiaux,o, = 63= Pampiante Dans ce cas, on a un essai a pression de comiriemmulle »
- hydrostatiques; = 6, = 3.

Des études systématiques ont mené a la descriggiomis régimes de rupture pour des gres.
Ces régimes se caractérisent par la facon dotiabdilon se comporte a la rupture. A titre

d'exemple, ces différents régimes sont représdritgge 11 pour le grés de Berea (Zhu et
Wong,. 1997a). On observe ainsi pour des pressiert®nfinement allant de 5 a 40 MPa une
rupture de pente nette a la rupture de I'échantilt@ractéristique d’'une rupture en domaine
fragile. A 160 MPa de pression de confinement @bsérve plus ce maximum de contrainte
et la pression différentielle reste la méme pendaet!’échantillon continue a se compacter,
on a ici un régime transitionnel de rupture. Enéir250 MPa, apres la rupture de I'échantillon
la pression différentielle augmente avec la déftionaaxiale, on a ici un comportement

ductile & la rupture.
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Figure 10 : Evolution de la rupture du greés de Beewvec une augmentation du confinement d'apresZivong
(1997a)

A partir de l'estimation des contraintes a la ruptpour différents confinements, il est
possible de décrire dans l'espace des contrairi®sl'®nveloppe de rupture (Figure 11) du
matériau étudié (Wonet al, 1997; Dautriat, 2009). P' est la pression mogegffective et Q

est la contrainte déviatorique :

o,+20
Pl: a r

-bP, etQ=0, -0,
Avec b le coefficient de Biot, Pp la pression deepo, la contrainte axiale ef; la contrainte
radiale. La rupture des roches est contrélée peor#rainte effective de Terzaghi (Boutéca et

Guéguen, 1999) pour laquelle b = 1.
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Figure 11 : enveloppe de rupture présentant latinfiiagile, la phase de transition et le comportatne
compactant-cisaillant. D'aprés Dautriat (2009)
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Ces études ont été menées a une échelle macrasequicsqu'elles ont été réalisées sur des
échantillons cylindriques de taille pluri centimétre (généralement 4 cm x 8 cm). Une
analyse des surfaces des échantillons en sorteltlide permet l'identification de processus
structuraux d’accommodation des déformations. @fésrents étatpost-mortenont été bien
décrits dans la littérature (Fortet al, 2005). On remarque dans la Figure 12 l'aspect des
bandes de cisaillement, uniques pour chaque étdbantipparues a faible confinement (12 et
30 MPa), puis I'apparition de bandes dites de catiga a plus fort confinement (50 a 90
MPa) perpendiculairement a la direction de chargerarial. La Figure 12 présente donc la
transition d’'une rupture par fracture nette et urirégime fragile) a un régime de bandes de

compaction multiples (régime compactant).

MPa Pe=50

Figure 12 Evolution des types de rupture a I'éehailacroscopique sur un grés de Bleurswiller d’agrédin et
al., 2005.

Ces différentes accommodations de la déformatitanrapture ont ensuite été investigués a
I'échelle microstructurale pour mieux comprendres cdifférences de mécanismes

d'accommodation et de rupture (Wong et Ba2@il2). La réalisation de lames minces aprés
imprégnation a la résine permet l'observation aorescope électronique a balayage du

réseau poreux.

Figure 13 : Broyage de grain et fracture Hertziesmans un grés de Darley d'aprés Wong., et al (R6h2
microscopie optique et au microscope optique ayde.
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Ces études dans les grés ont montré plusieursefigearactéristiques. Dans le régime de
rupture fragile les bandes de cisaillement se tsathtl par de I'ouverture de porosité dans ces
bandes de quelques centaines de microns d'épaifssugue I'on passe dans un régime plus
compactant, on observe dans les bandes de compadesomicrofractures dans les grains de
quartz appelées "fractures Hertziennes" (Figura)1&es microfractures sont associées a un
bouchage de la porosité induit par le broyage dasg moins rigides que le quartz et la
compaction (Figure 13.b).

|.2-B)Applications aux carbonates

Le cas des carbonates est plus complexe. Les essaiss en laboratoire ont montré que les
carbonates présentent des réponses mécaniqueairgmdvec 'augmentation de la pression
de confinement comme le montre la Figure 14 issu¥adovaet al, (2004). Une transition

d’'un domaine fragile de rupture a un domaine dectle rupture est observée avec
'augmentation de la pression de confinement. Onargue par ailleurs que le régime de
transition survient a une pression de confinemeférieure (50 MPa) a ce qui est observé
dans le grés de Berea par exemple bien que le radbale Tavel présente une porosité
inférieure (10.4% pour le calcaire de Tavel cottéo pour le grés de Berea). Les enveloppes
de rupture sont similaires (Baud et Wp2§12), seuls les niveaux de rupture sont diffé&rent
i.e plus bas car la calcite est moins résistante qequartz. Mais ['observation

microstructurale des carbonates aprés rupture mamte accommodation des déformations

différente.
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Figure 14 : Courbe de chargement d'un carbonatddeel en fonction de la pression de confinemeapré's
Vajdova et al., 2004

A I'échelle pluri métrique des bandes de compastgont observées (Cilora al, 2012) et

I'étude de lames minces dans ces bandes montmmidesstructures similaires a ce qui est
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observé en laboratoire (et a grande échelle) daasatmations gréseuses. Cependant, lors
des études en laboratoires menées sur des carboaateine bande -hormis les bandes de
cisaillement- n’est visible aprés la rupture debaétillons dans les régimes de rupture

compactants et ductiles mais le raccourcissemenécleantillons est cependant noté.

Des études récentes menées sur "l'Indiana limésatri#Alban Hills tuff* (Vajdovaet al,
2012 et Zhwet al, 2011 respectivement) montrent l'existence defifement de pores (Figure
15 a,b), de fractures Hertziennes (Figure 15 c¥iajjue de broyage de grains dans des
carbonates (Figure 15 d). Ces études montrent if@wra I'apparition de clivage dans les
ciments calcitique pouvant expliquer le comportenpdaistique du matériau. Cependant, bien
gue semblant situés dans des zones plus denslegalesation des ces microstructures en
bande de compaction n'est pas clairement mise &®ende dans ces publications mais
prouvent que les mécanismes mis en jeu dans |é®rees sembles proches mais non
identiques aux grés.

Figure 15 : Exemple de broyage de grains et detfnations Hertziennes dans des carbonates d'apajdova
et., al (2012) et Zhu et al., (2011).

Dans le cadre de la these, nous allons chercherétarntiner si ces observations
microstructurales peuvent étres associées a dediskitons comparables a ce qui a été
observé dans des grés. On cherchera a l'aide déneagolumique microtomographique,
couplée a de la corrélation dimages, a mettre eideace I'existence de bandes de
localisations associées a des événements micrastiug comparables a ceux qui viennent

d’étre décrits.
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|.2-C) Altération et effet sur le comportement mécaique

Les études décrites précédemment ont été menéelesgrés et des carbonates non altérés
chimiquement. D’autres études ont porté sur I'éiofudes modules élastiques suite a une
altération chimique et se sont attachées a compatéz évolution a celle en lien avec la

porosité naturelle des carbonates. Nous allondéciire principalement les études menées a
'aide du protocole d'altération homogene que nawons utilisé dans cette thése.

L'utilisation de ce protocole est importante cde elssure de ne pas induire d’hétérogénéité
macroscopique aux échantillons utilisés pour Isaiesnécaniques qui pourraient induire des

comportements non représentatifs de la roche.

Les études réalisées par Benet¢ral, (2004), Egermanet al.(2006), Bemer et Lombard
(2010) se sont intéressées a deux paramétregyékssti le module de compressibilité drainé
(noté Ky) et le module de cisaillement (noté G) issus deures de vitesses d'ondes P et S
mais aussi d’essais triaxiaux classiques. Cestadsudont comparés aux études similaires
conduites sur des carbonates de différentes pésogtbourri, 1991; Wegeet al, 2009;
Anselmetti et Eberlj 1993) mais non altérés. A l'état sain, les cartasnatudiés par
Egermanret al, (2006) suivent la tendance du modele associésatponates développés
par Bemett al, (2004) (Figure 16). Ce modele est basé sur laritnél'Hashin et Shtrikman
(1963) qui donne les bornes inférieures et supiseude ['évolution du module
d'incompressibilité (K) et de cisaillement (G) pour un matériau compoaite-phases. Ces
bornes correspondent aux modules exacts pour deatériaux modeéles définis par un
ensemble de sphéres composé de deux phases. @pptigue directement cette loi a un
matériel poreux, la borne inférieure devient naide I'air de la porosité ne possede pas de
valeur de rigidité. Pour contourner ce problemapgtliquer cette loi a un matériau poreux, un
modele a double niveau est appliqgué (Boutéca, 1982)peut alors obtenir une évolution

moyenne des modules élastiques pour un calcaii@etion de sa porosité.
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Figure 16 :Evolution des modules élastiques Ko et G en fonction de la porosité. D'apres Bemer et al. (2004)

Connaissant la valeur de la porosité des échamdillapres l'altération homogene, il est
possible de représenter dans le méme diagrammelegaux modules correspondant a ceux
de la roche altérée. Dans la Figure 17 on obseaws dn premier temps que les modules
(triangles noirs) diminuent avec l'altération. Dams second temps on observe que les
modules mesurés ne suivent plus le modéle phéndagtgoe reliant les modules a la

porosité (Figure 17, triangle noir). Si l'augmeiatatde la porosité ne peut expliquer a elle
seule I'abaissement des modules, les auteurs @mpase origine microstructurale liée a

['altération des ciments.
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Figure 17 : Evolution des modules élastiques d'atlans altérés. D'aprés Egermann et al. 2006.

Les essais triaxiaux menés par Bemer et LombardOj2@nontrent une diminution des

niveaux de rupture avec l'altération pour les caates de Comblanchian et Lavoux (Figure
18). L'augmentation de la porosité induite pardfation des matériaux n'entraine pas de
changement de régime d'endommagement aux presi@ocenfinement investiguées par ces

auteurs. lls précisent cependant qu'il est néaesdai réévaluer la position et la pente de la
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droite définissant la limite du régime fragile {ere de Drucker-Prager) pour le matériel altéré

qui a une porosité plus importante.
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Figure 18 : Comparaison des seuils de rupture pies carbonates sains (triangles noirs) et altéhdangles
blancs) projetés dans le diagramme pression effefctéviateur. (Bemer et Lombard, 2010).

Le Guen (2006) mesure I'évolution de la déformataiale d'un carbonate de Lavoux soumis
a un deéviateur constant et a un flux de saumureéaen CQ(Figure 19). Dans un premier
temps, lors de la saturation de I'échantillon, diseove une rapide augmentation de la
déformation axiale. Selon l'auteur, cette déforamatiapide serait due a un mécanisme de
lubrification et de réarrangement partiel des grgiar le fluide saturant et non a un effet
d'altération, car ce phénoméne est également absanle gres. Sous l'effet de l'injection, les
matériaux carbonatés utilisés montrent une évalutéguliere de la déformation axiale a
guantité constante de G@issous dans la saumure, i.e. a pH constant,uetyppméme débit,
i.e. @ une méme réactivité. Plus la concentrationC&, est forte, plus l'altération et la
compaction induite par l'augmentation de porosité smportantes. De méme, l'augmentation
du débit d'injection induit une plus forte réadivet donc une altération plus importante. Ceci
se traduit par les ruptures de pente sur les ceutbaléformation en fonction du temps lors
des changements de fluides et de condition diojectCependant, une limite de cette
approche résulte de la génération de figures dmldison hétérogénes qui tendent a localiser
préférentiellement la déformation dans ces zonesemdent difficile la détermination de

parameétres mécaniques a I'échelle de la carotte.
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Figure 19 : Evolution de la déformation verticaleys un échantillon & contrainte déviatorique comggsoumis
a un flux continu de saumure saturée er, @apres Le Guen, 2006)

|.3- L'utilisation de la Corrélation d'images Numérique
comme moyen d'identification des micromécanismes
impliquées dans le comportement mécanique des matarix

|.3-A) Développement de la CIN

Comme l'a montré la partie dédiée aux descriptibmda microstructure dans les bandes
d'accommodation de la déformation, la plupart deseovations sont faites apres la rupture.
Cette forte limitation peut étre contournée patilidation de la corrélation dimages

numériques (CIN) qui permet de mesurer et localiesr déformations au cours du

chargement sur une surface ou un volume imagé pefeddit chargement.

Cette méthode a commenceé a étre utilisée danstees 1980 principalement pour I'étude du
comportement mécanique des métaux (€hal, 1985). Le principe général de la corrélation
d'images est d'obtenir, par comparaison entre dmages, un champ de déplacement.
L’obtention de ce champ de déplacement peut se far I'identification de grains et de

formes (Andoet al, 2012) ou par l'identification d’'un pixel a I'adde I'histogramme des

niveaux des gris des pixels voisins (Bornert, 198@ns la seconde méthode d’identification,
il est donc nécessaire que les histogrammes dauivee gris soient suffisamment diversifiés
pour permettre une bonne identification du pixdblei Du fait de cette nécessité, des

marqueurs sont ajoutés a la surface des échastifom d’améliorer les contrastes locaux.
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Classiquement (en deux dimensions) les repéreomélation a la surface des échantillons
étaient de la peinture pour la corrélation d'imaggsiques ou des grilles d'or d’échelle
micrométrique déposeées a la surface pour les esgsd4EB. Les problemes de marquage et
de contrastes locaux deviennent plus importants Evenicro tomographie aux rayons X. En
effet, le contraste de ce type d’image est indaitges changements de densité locaux dans
I’échantillon. Dans le cas de roches denses morsggiseou de mono cristaux il est nécessaire
de créer des contrastes locaux. Une étude récesmiéarsur le sel (Bourciet al, 2013) a
utilisé des échantillons de sels fabriqués en ktboe et a montré que l'ajout de 5% de
cuivre lors de la fabrication permettait d’obtedes marqueurs dans le cristal visibles au
synchrotron et permettant la corrélation d’images 3D. Dans notre cas, et nous le
développerons dans une partie ultérieure, c’edtflarence entre la calcite micro poreuse et

la calcite monocristalline qui nous donne un catedocal suffisant.

1.3-B) Application aux matériaux a faibles déformatons et aux
carbonates

L’application de la corrélation d’images numériquex géomatériaux et plus particulierement
aux ceux a faible déformation (gres, carbonateglea) est peu répandue mais est en plein
essor tant les problématiques de stockage (dy @3 déchets nucléaires, d’air comprimé, du
CHa,...) nécessitent une approche micromécanique pmuapkendre le comportement de ces
réservoirs ou sites de stockages et élaborer desdmportementales utiles a la simulation et

la gestion de ces sites.

Les premieres utilisations connues de l'auteurdssrgéomatériaux a faible déformation ont
porté sur le carbonate d'Estaillades et le grésBdatheim (Dautriatet al, 2011b;
Charalampidowet al, 2011) ainsi que sur des Argilites du Callovieerthiret al, 2007). Le
travail de cette thése s'inscrivant dans la sweetthvaux de Dautrigt al, 2011a et b) nous
allons décrire les principaux résultats issus d#ecétude. Ce travail a porté sur la
comparaison des comportements sous contrainte ldairead'Estaillades et du grés de
Bentheim. L'étude de ces matériaux a nécessitéestimation des erreurs induites par la
méthode de corrélation et par les outils d'acqarsit'images pour permettre la discussion

autour des faibles déformations observées poumedsdriaux. Les principaux résultats sont :

e Pour la CIN 2D optique, échelle « macroscopiqueune estimation des erreurs
aléatoires et systématiques a montré l'importared'ajout sur les surfaces des
matériaux de gouttelettes de peinture permettavbdl' des contrastes locaux moins
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"durs" (variation rapide des niveaux de gris dend@e a I'échelle des pixels).
Cependant, I'étude a montré que lors des essa@nigées, I'usinage de I'échantillon
pour assurer le bon contact entre la presse efates inférieure et supérieure de
I'échantillon était essentiel pour éviter des axtef lors de la mesure de la déformation

globale induite par des mouvements hors plan diltdies échantillons.

* CIN-2D au MEB, échelle « microscopique ». A causd'idhpossibilité de réaliser un
marquage de surface pour les échantillons de caledide grés, I'étude a porté sur
l'optimisation des conditions d'acquisition pouréhorer le rapport signal/bruit. La
conclusion est gu’il faut un temps de balayage lenge 15 et 30 ps par pixel et une
taille de faisceau (spot) grande pour augmentequentité d'électrons recue par la
surface mais pas trop importante pour ne pas preradjeffet de charge, les tailles de
diaphragme (donnant la taille de spot) choisiesdumic été 2 et 4. Ces parametres
optimaux ont été repris dans cette thése pourrlzooate de Lavoux (balayage de 30
us et taille de spot de 4 pour un faisceau de 1B kV). Les erreurs mesurées sur le
dispositif MEB (identique a celui de notre travaiht montré que I'erreur sur le calcul
du champ de déplacement est plus importante d'oteuia dix par rapport aux

acquisitions optiques.

L'ensemble de ces études a donc permis de molitneoitance des marquages de surface
pour améliorer les contrastes locaux et diminugreleeurs liées a la méthode de corrélation
d’'images. L'erreur liee a la méthode sur le caltuthamp de déplacement est faible pour les
essais optiqgues et permet l'application de la CiX aatériaux a faible déformation.
Cependant, des précautions lors des essais eéparption des échantillons sont a prendre
pour éviter les mouvements hors plan des échamildui induisent des erreurs fortes lors de
I'interprétation du traitement par analyse d'imddapplication de la méthode a I'échelle du
MEB est possible mais les erreurs induites par &hode d'acquisition rendent difficiles
I'étude des valeurs locales de déformations, massid'obtention de modules mécaniques
issus des mesures globales de déformation a cipadjee de chargement. Aussi, cette échelle
permettra principalement la description des méoagsslocaux de déformation. Ces travaux
serviront de base de discussion lors de l'estimadies erreurs dans le cas de cette thése
puisque le matériel d'acquisition est similaireouples acquisitions optiques, et identique

pour les acquisitions au MEB.
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Les travaux sur les grées menés par Charalampatal, (2011) cherchent, tout comme pour
les travaux de Louis et al., (2007), a appliqueCId a des images obtenues par CT-scanner
sur un échantillon de gres avant et apres essaisdaflocaliser les déformations qui ont
conduit a la rupture. Comme cette méthode ne pemast une acquisitionn-situ, la
corrélation d'images a été couplée a des mesuéesistions acoustiques qui permettent la
localisation des endommagements pendant I'esstié @éthode est particulierement utilisée
pour les gres. Les auteurs ont ainsi pu, a l'aeke Idcalisations d'émissions acoustiques,
montrer le développement d'une bande en cisaillermenfirmée par la CIN sur I'échantillon
post mortemCependant la méthode d'émissions acoustiqugseasadaptée aux carbonates

qui présentent généralement peu d'émissions aqaastlors de la rupture.

Ces limitations amenent naturellement a envisagg@plication de la CIN a la 3D. Des
premiers résultats obtenus sur des matériaux & fdéformation ont été obtenus par Lenoir
et al, (2007) sur des argilites en utilisant comme ieu@D un synchrotron en condition de
triaxialité. Cette étude n'a pas réalisé I'étuddrotagique de la méthode mais a montré
I'applicabilité de la corrélation d'images en 3Dagbermis la description de localisation de la
déformation dans I'échantillon d'argilite testé.dadcul des déformations a I'aide du logiciel
de calcul en éléments finis Cast3M a été la méthdiisée dans le cadre de notre these.
Nous tacherons dans ce travail d'améliorer lesrastas locaux des images acquises a l'aide
d'un microtomographe de laboratoire et évaluerelesurs de la méthode de corrélation en
3D.
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Les différentes méthodes d'analyse utilisées damadre de cette thése visent a déterminer
les propriétés pétrophysiques et les caractéressicairucturales de la roche étudiée afin de
permettre le développement et le paramétrage deleswde couplage hydromécanique. Cette
détermination repose sur une approche multi-écl{pll&ricentimétrique a micrométrique),
indispensable pour les roches carbonatées quirmetgalifférentes échelles d'hétérogénéités.
Afin de comprendre l'impact d'une altération ching@csur le comportement hydromécanique
de nos matériaux d'étude, cette méthodologie apgikquée sur des échantillons sains et des

échantillons altérés.

L'une des difficultés de I'étude du comportementiroynécanique de roches carbonatées
provient de leur hétérogénéité intrinseque ind@itere autre, par leurs conditions de dépét et
leur histoire diagénétique. Une telle étude nétmdai mise en place d’'une campagne de
mesure sur un grand nombre d’échantillons qui duire représentatifs de la lithologie
considérée. Les hétérogénéités sont généralemedenies a toutes les échelles de
caractérisation accessibles au laboratoire. A &Behde la microstructure, elles sont
principalement liees a la nature des grains enepp&s (microporeux ou denses) et a la
répartition des ciments assurant la cohésion erggegrains. A I'échelle d’'un échantillon
pluri-centimétrique, les hétérogénéités peuventraduire par des fluctuations locales de la
porosité ou du degré de cimentation. Ainsi, au d&in méme bloc de carriére, il est possible
d’échantillonner des éprouvettes d’essai présenasvariations de porosité d’une dizaine de
pourcents. Lors de cette étude, il est égalemgmarapgue lors d’'un approvisionnement de
blocs par une méme carriere (Carriere de la Vietams notre cas), la nature méme des grains
(taille et répartition) et des ciments fluctuait deniére notable entre deux blocs. Cette
observation nous conduit a considérer que les raatépeuvent étre de nature différente d’'un
bloc a un autre pour une méme formation lithologigdous ferons donc la distinction entre
les deux blocs d’ou nous prélevons nos échantitloreicaire de Lavoux a gros grains
(LGG) et calcaire de Lavoux a grains fins (LGF). @wix sera justifié dans le chapitre

suivant.

La présence au sein d'un échantillon d’hétérogéasétentimétriques (ordre de grandeur de
I'échantillon) peut induire un biais et le volume téchantillon ne serait plus un volume

élémentaire représentatif (VER) pour le comportemmécanique moyen de la roche. Par
ailleurs, notre étude vise a estimer I'impact aglterme d’'une altération chimique homogéne
(loin du puits d’injection) sur les propriétés mgthyiques et mécaniques du matériau. Elle

doit donc se baser sur la réalisation d’essaisodepoession sur des échantillons présentant
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différents niveaux d’altération globalement homaggiiEgermanret al., 2006 ; Bemer et
Lombard, 2010 ; Nguyen, 2012). Il est donc indisadae que I'altération des échantillons ne

génere pas de figures de dissolution hétérogenéchelles centimétrique a millimétrique.

Notre méthodologie expérimentale sera donc guidépremier lieu par les deux conditions

suivantes:

1) Une sélection rigoureuse des échantillons diveé éffectuée. Celle-ci se base sur des
criteres d’homogénéité structurale et de porositégennes équivalentes entre les différents
échantillons. Cette sélection est possible pard{erie systématique au scanner médical des
échantillons suite a leur carottage et leur séclmmgétuve pendant 48 heures. La méthode
d’'imagerie par tomographie RX ainsi que la méthddesélection seront présentées section
[1.1-A).

2) Une altération homogéene des échantillons dodt &surée. Notre méthode d’altération se
base ainsi sur le protocole développé par Egerratiah, (2006) Les moyens expérimentaux

ainsi que le protocole d’altération suivi ferorgljet de la sectiol.1-D).

Comme nous I'avons mentionné en préambule de gatolda description des évolutions de

propriétés pétrophysiques et mécaniques du caldaireavoux est basée sur une méthode
d'analyse multi échelles a différents niveaux @éraltion. Les techniques d’analyses mises en
ceuvre requiéerent des échantillons de différenileaNous avons ainsi souhaité mettre en

place une méthodologie permettant d’aborder erllprat de facon optimale:

- les aspects propres aux évolutions de la streicle notre matériau des échelles

centimétrique a microscopique,

- la quantification de la prise de porosité et éeslutions du réseau poreux et de leur impact

sur la perméabilité du matériau,

- I'incidence de cette prise de porosité sur laong mécanique du matériau, par la mise en
ceuvre d’essais classiques sous sollicitations iafss; et par des techniques originales
d’'imagerie couplées aux méthodes de corrélatianatjes. Ces dernieres reposent également

sur l'utilisation d’échantillons de différentesltes.

Au début de cette étude, il n’était pas possiblecdéiser les altérations directement en cellule
triaxiale. Cette derniere n’était en effet pas pgépour assurer en méme temps la circulation
de fluides réactifs au sein du réseau poreux eédalation en température. Cependant, les

évolutions récentes apportées au dispositif Haotssion — Haute Température permettent
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désormais I'acidification des échantillons sousdittons de chargement déviatorique. Il est
ainsi possible de déterminer les modules élastiqieteurs évolutions avec les cycles

d’altération successifs sans sortir I'échantillom ld presse. Un tel protocole n’étant pas
réalisable au début de ce travail de thése, Idesylaltération sont réalisés dans une cellule
dédiée. Aprés un nombre de cycles d'altération sthdés échantillons sont réduits aux

dimensions requises pour les essais triaxiaux (80da long). Les essais triaxiaux ont pour
objectifs de déterminer les paramétres élastigas®dhantillons ainsi que leur contrainte a la

rupture.

Afin de comprendre les évolutions de propriétés anipies avec les différents cycles
d’altération, nous avons étudié les évolutions dm$ité de nos échantillons. La porosité est
un parametre clé du comportement mécanique d’'wtleerd.a présence de porosité (« vide »)
induit des zones de roche de faible densité. Dargas de mesures dynamiques des modules
élastiques a l'aide des vitesses des ondes acoestR et S, ces zones de faible densité vont
ralentir les ondes et fournir des modules élastiquies faibles. Inversement, une cimentation
plus importante entrainera une vitesse d’ondes giasade (Anselmetti et Eberli.,, 1993 ;
Casteleyret al.,2010; Fortinet al, 2005 ;Louis., 2003 ; Vanoricet al, 200§. Dans le cas

de mesures en compression quasi-statique, la pbreaiinfluencer la compressibilité du
matériau, sa résistance a la rupture et son modeptare (Baudet al,. 2009 ; Bemer et
Lombard, 2010 ; Wong et Baud., 2012 ; Nguyen, 20l&us nous sommes donc attachés a
quantifier de facon exhaustive les variations deogités liées au cycle d’altération en
combinant différentes méthodes. Ces méthodes,tégaans la sectiohl1-B), reposent sur
I'utilisation d'échantillons de différentes taillesllant de celle de la carotte utilisée pour les
essais mécaniques a des sous échantillons de 18enaiametre. Ces derniers sont collectés
au fur et & mesure des cycles d'altération en geduun disque de 15 mm de long a

'extrémité de I’échantillon altéré.

La conservation des volumes élémentaires reprégeritas des sous échantillonnages sera
eégalement vérifiee grace a la redondance de nosresede porosités aux différentes échelles.
Nous avons de plus décrit les caractéristiques édeau poreux et leur évolution avec
I'altération a l'aide de deux méthodes. La premiaéthode est la résonance magnétique
nucléaire du proton (sectidh1-C-a) ). Elle nous permet de définir le type mlerosité en

présence dans notre roche, sa taille moyenne ehsmuation avec I'altération. La seconde est
la méthode d'injection de mercure a haute pres@eantionll.1-C-b) ), qui nous permet

d'accéder a la taille moyenne et a la distributii@s seuils d'entrée de pores. Ces deux
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méthodes sont réalisées dans cet ordre sur un s@mseschantillon, la porosimétrie mercure
étant destructive. Ces deux méthodes permetterdilbeurs d'obtenir une estimation directe
de la porosité que nous comparerons aux valeuenobs sur les échantillons de plus grande
taille. Enfin, la porosimétrie mercure permet uséneation de la perméabilité de notre sous

échantillon a partir de la forme de la courbe desgion capillaire de mercure.

L'impact de l'altération sur I'écoulement au semdtre roche a également été évalué par la
mesure de la perméabilité a la saumutd-O-b) ). Cette mesure de la perméabilité est
effectuée au sein de la cellule dédiée aux altératet peut étre mise en ceuvre a I'état intact
ainsi qu’aprés chaque cycle d’altération. Les évois de perméabilité sont interprétées en
fonction de l'augmentation de la porosité. Cettesune permet également de vérifier
gu'aucun chemin d'écoulement préférentiel de typarmiole n'a été initié lors de
I'altération. Un tel phénomeéne se traduirait ereteffar une augmentation d'un facteur 10 a
100 de la perméabilité (Cohex al, 2008 ; Daccorcet al, 1989 ; Noiriel, 2004). Au cours
d’essais préliminaires, il a été observé que laodge successive de I'échantillon pouvait
affecter la mesure de la perméabilité en modifiardhemin d’écoulement préférentiel ou par
destruction de la face d’entrée par la scie et dachage de certains pores en entrée
d’échantillon. Cette altération de la perméabibiggrées découpe est visible Figure 20, la
différence est suffisamment significative aprésdaconnage a 3 et 4 cycles pour étre au-dela
de la barre d’erreur de la mesure (5%). La découpefavorise pas l'évolution de la

perméabilité dans un sens precis.

150
LGG_2

100 [~ E

e ot
e

Permeabilite (mD)

0 1 2 3 4 5 6
Nombre d’alteration

Figure 20 : Evolution de la perméabilité pour I'aattillon LGG_2 trongonné apres 1, 3 et 4 cycledtdration.

Pour cette raison, il a été choisi d’estimer lesldéions de perméabilité sur des échantillons
qui ne faisaient pas I'objet de manipulations edliférents cycles d’altération, c'est-a-dire

les échantillons dédiés aux essais triaxiaux.
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La réalisation d’'une analyse fine de la microstitetde notre roche et de ses évolutions
repose sur trois meéthodes d'observation. Des odis@ng sur lames minces et sous
microscope électronique a balayage (MEB), ainsi deid’imagerie par microtomographie

RX, permettent de relier I'évolution de la microastiure a celle des propriétés pétrophysiques
et mécaniques de notre calcaire d’étude. Les pméiscide ces différentes méthodes
d’observation, ainsi que les techniques de préjpardies échantillons, seront rappelés dans la
section1l.2-. Il est a noter que les observations sontigéas sur la base d'un sous-

échantillonnage a différents niveaux d’altération.

Ces études pétrophysiques ont été complétées gamdsures de propriétés mécaniques.
Celles-ci se basent sur la réalisation d’essaittux dont le protocole sera développé dans
la partiell.3-B). Notre campagne d’essais a été menée aeguateaux de confinement (2
MPa, 6 MPa, 11 MPa et 16 MPa) et trois niveauxtéfation (sain, altéré trois fois et altéré
six fois). Ces essais ont pour but de caractéfisgpact de I'altération sur le comportement

macroscopique de notre calcaire d’étude, et notarthme

1) sur sa résistance a la rupture, afin de coresblas résultats d’études antérieures qui

indiquaient un affaiblissement mécanique (Bemdioetbard, 2010 ; Nguyen, 2012),
2) sur le mode d’endommagement et de rupture.

Enfin, il s’agit de déterminer si ces évolutionsahmportement macroscopique apparaissent
de facon progressive, ou au contraire soudaine,dafidéterminer s’il existe un seuil critique

d’altération.

Les évolutions du comportement mécanique sont ggaleapprochées par la mise en ceuvre
d’essais couplés a des techniques d’imagerie. Ceyxermettent d’appréhender les
mécanismes mis en jeu, des échelles centimétriguesrostructurales, ayant un impact sur
la réponse macroscopique des échantillons. Cessessat réalisés sur des échantillons
prélevés a différents cycles d’altération ident&(@ 3 et 6 cycles) pour ces essais couplés a
de l'imagerie et les essais triaxiaux. Des essaiss onditions de chargement uniaxial
combinés a des outils d'imagerie 2D optique et M#&Bt conduits sur des sous échantillons
de 35 mm (et 36 mm de diametre) et d’environ 14 whnlong (de 7 mm d'arréte),
respectivement. Enfin, une série de tests a égakeaté réalisée sur une cellule triaxiale
spécialement congue pour de I'imagerie par micrognaphie RX en cours d’essai. Les sous
échantillons cylindriques testés ont une hauteur2demm et 10 mm de diametre. Le

traitement des images obtenues au cours de lzitlbn mécanique est réalisé au moyen
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d’outils de Corrélation d’'images Numériques (CINntlles principes seront décrits dans la

partiell.4-.

En raison du grand nombre de méthodes d’analyd®s$ais mis en ceuvre dans cette étude,

nous avons suivi le protocole d’essai réesumé dafggure 21.

Afin d’assurer la meilleure reproductibilité dessas mécaniques, nous avons cherché a
minimiser I'nétérogénéité des échantillons et avdoonstte fin utilisé un scanner meédical pour

opérer une présélection. Cette premiére étapeataqmie est décrite en sectibri-A).

Notre méthodologie repose sur l'utilisation de noaéchantillons cylindriques de 40 mm de
diamétre et de 80 mm de long, ce qui est une tedilemune pour les essais mécaniques sur
géomateriaux). Certaines éprouvettes seront sdwasllonnées par trongonnages successifs
pour obtenir des échantillons fils de plus petitenaghsion, pour la caractérisation
pétrophysique et microstructurale de la roche. lodgectifs sont de comprendre si
I'affaiblissement mécanique observé dans les étymtésédentes (Bemest al, 2010 ;
Nguyen, 2012) se fait avec ou sans transition ratoncturale observable et d’identifier les
indices microstructuraux relatifs a une telle timis. Les échantillons préparés a des fins
d’essais mécaniques seront: sains, altérés toiés du altérés six fois. Une mesure de
perméabilité est réalisée a chaque étape d’albégtisqu'au nombre d’altération final désiré.
La Figure 21.A présente le protocole de mesureadperméabilité et la préparation des
échantillons pour les essais triaxiaux. On sélangoun échantillon de 100 mm de long qui
est ensuite réduit & 80 mm de long dans la zom¢édét afin d’éviter les effets de bords, liés
a la concentration en acide en entrée et en sbédhantillon. La préparation des échantillons
pour les essais associés a de I'imagerie MEB etotoimographique RX est la méme, mais
sans mesures de perméabilité et avec un redimemsient des échantillons aprés altération

afin de les réduire a la taille appropriée aux as#fs utilisés.

Afin de mieux cerner les évolutions microstructasalun deuxiéme protocole de sous
échantillonnage est effectué a chaque cycle daltdr sur deux échantillons jugés
suffisamment homogenes et comparables (Figure 2UmB)Xes échantillons est trongconné a
chaque cycle pair d’altérations, alors que le sdahantillon est tronconné a chaque cycle
d’altération impair. D'un coté cette méthode pectemtuer les incertitudes de la mesure de
perméabilité, mais d'un autre coté, elle permefptifniser le temps d’expérimentation, et
donc, d’augmenter le nombre d’échantillons traiflesus les deux cycles d’altération

I'échantillon est sorti pour étre tronconné. Il gstalablement séché, passé au scanner
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médical, puis remis en cellule pour une nouveliération. On profite du temps de découpe et
de séchage d’'un échantillon pour monter dans laleal’altération I'échantillon compagnon.

On alterne ainsi les altérations pour optimisgartzcédure.

15 mm
—
A B
1 5 mm 15 mm
1 CYCIe ' o 15mm
Essais triaxiaux X CychS 15 mm 15 mm
standards

Essais mécaniques () "
optiques couplés a de £ ¢ i ‘ :
e sl(Echl H () [z | ( ()

100 mm 100 mm

Figure 21 : A) préparation d’échantillons pour lessais mécanique couplés aux mesures de perméajilit
préparations de sous échantillons a I'aide de décixantillons pour obtenir I'évolution microstrucale a
chaque cycle

40 mm

ll.1-Sélection des échantillons et description pédphysique

Il.1-A)Mesure de la porosité par scanner médical esélection des
échantillons

La méthode non destructive et permettant d’accdddacon simple aux hétérogénéités pluri
millimétriques le long de I'axe d’'un échantillontds scanner médical. Le principe réside
dans le bombardement d’'un échantillon par une sodecrayons X rotative, ces rayons X

étant absorbés en fonction de la densité du matéria

L'utilisation d’un scanner médical (Figure 22) petnd'obtenir une succession de coupes
radiologiques, espacées d'un demi-millimetre, gy lde I'axe de la carotte. Aprés étalonnage
sur des échantillons de méme composition chimiquee lg matériau d'étude et de porosités
connues, la densité radiologiqgue moyenne calculéersmque coupe (fonction de I'énergie du
faisceau et de la minéralogie) permet d'accéder @otosité moyenne de celle-ci. On peut
ainsi établir un profil de porosité le long de &ade la carotte. La mesure scanner permet
d'obtenir une mesure de porosité moyenne de Iatteatpar sommation des porosités de
qualifiera de "mésoscopique” (sur quelques coum)s d'autres cas (Jouetial, 2008) ces
profils sont utilisés pour déterminer la compositehimique des échantillons et réaliser des

prédictions de perméabilité. Nous avons de facstésyatique scanné les carottes de 40 mm
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de diametre par 200 mm de long issues du foragenade blocs de calcaire pour nos

présélections.

Tapis porte échantillon
coulissant

Figure 22: scanner médical utilisé a I''FPEN potettention des porosités moyenne par tranche des
échantillons de roche

Nous avons basé notre sélection dans un premigrstsnr la porosité moyenne (Figure 23)
selon :

- 1) ’homogénéité de la porosité de la carottelaupngueur utile @ nos mesures (80 mm),
24% (+0,5 %);

- 2) la porosité moyenne égale ou proche d'un ditleana I'autre €1,5 % pour les essais

mécaniques) ;

La porosité moyenne de I'échantillon n'est cepengas une information suffisante pour
procéder & une sélection d'échantillons macrosoepige fagon a assurer la représentativité
et la reproductibilité de nos résultats mécaniques.

Nous nous sommes aussi appuyés sur les imagesstecms issues du scanner. La
résolution de ces images est de 120 pm, et lareift®@ de niveaux de gris dépend
directement de la différence de densité locale dtérrau. On va donc chercher a avoir des
échantillons dont les images présentent le moirssiple de fluctuations des contrastes
locaux, car ces derniéres indiquent des zones ldodensité dévie fortement de la valeur

moyenne. Des exemples de sélections d'échantslmmsdonnés dans la Figure 23.
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Figure 23 : Exemple de critére de sélection des#gtitions avant altération. A gauche la selecti@hos la
porosité moyenne, a droite I'affinage de la sétatpar visualisation des hétérogénéités localesenrajs.

II.1-B)Les mesures de la porosité

II.1-B-a) Mesure de la porosité par pesée

La méthode de porosité par pesée repose sur ligg®mique I'échantillon est saturé a 100%
avec de la saumure. On mesure tout d’abord la masd&chantillon sedls.caprés 48h
d’étuve a 60°C. L'échantillon est ensuite placésdan dessiccateur et un vide primaire
(environ 10 torr) est appliqué pendant au minimum 2 heured 4é s’assurer que toute la
porosité est libérée de I'air humide initialemeahtenu, on injecte dans un premier temps du
CO,, puis on refait le vide. Le GG’associe a I'humidité de I'air résiduel, ce qarmet de la
retirer lorsque I'on refait le vide a nouveau. @eshumure a 5 g/l de NacCl est alors injectée
dans l'enceinte. Ce dosage en sel est mis de fpgéwventive pour éviter le gonflement
d’éventuelle trace d’argile présent dans le milguweux. Afin d’éviter toute réaction entre
notre saumure et la roche, nous tamponnons le gl st@ution en mélangeant préalablement
la saumure a une poudre de notre carbonate. Cengeést ensuite filtré a 0,22 um avant
I'injection pour éviter toute pollution du milieuwopeux par des particules apportées lors de
cette opération.

La masse de I'échantillon est & nouveau mesuft@&ah saturé Ms,). La masse volumique
de notre saumure étant connue (1,011 g/l pour anengre a 5 g/l de NaCl, et a la

température ambiante), le volume poreuy peut étre déterminé selon:

V - (Msat B MSEC)

b 1011 (4)

En exprimant la masse en gramme et le volume ren lit
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Le volume totaMV; est obtenu a partir des dimensions de I'échantitheesurées a l'aide d’'un

pied a coulisse. On obtient finalement la porgs#&ela formule suivante :

_VP 5
v (5)

L'incertitude sur cette mesure est principalemed&é la la mesure des dimensions de
I'échantillon, une quantification de cette erresir donnée dans Nguyen (2012) a une valeur

de 0,2%.

Cette mesure peut étre réalisée sur les échamstilloacroscopiques qui sont dédiés a
I'altération. Cependant, une méthode plus pratiquepoint de vue de notre méthodologie
expérimentale a été préférée a celle-ci et apptiquens la plupart des cas. Il s'agit de
I'estimation du volume de pores par saturation &damure lors de la mise en place de

I'’échantillon en cellule d’altération. Cette métkoskt décrite ci-dessous.

11.1-B-b) Mesure de porosité par saturation a la samure

L’estimation du volume de pores est réalisée awidéb notre protocole d’altération, qui sera
décrit dans la sectiol.1-D-c) . L'échantillon est préalablement mis'éuve pendant 48h
puis est monté dans une cellule de type Hasslest Iinis en place dans une membrane Viton
permettant d'avoir une étanchéité entre le milietepx et le fluide de confinement (ici de
I'eau). Un vide primaire est alors fait dans |'éthian et une pression de confinement de 60
bar est appliguée. Une premiére injection de, @ermet de retirer I'air résiduel, puis on
rétablit le vide dans [I'‘échantillon. Enfin, de laumure (préalablement équilibrée
chimiquement avec de la poudre du carbonate aitd)ltest injectée dans le milieu poreux. Le
volume injecté est mesuré par l'intermédiaire d'poepe, ce qui permet une évaluation du

volume poreux de I'échantillon.

Cette mesure nécessite la connaissance du volumoé’ ‘e notre dispositif. Celui-Ci
correspond au volume de tubage susceptible d'@&rerés au moment de linjection. Ce
volume mort est estimé par saturation des tubédsral la pompe avec un plot métallique
cylindriqgue de 40 mm de diamétre pour 80 mm de ltvagersé par un canal de diametre
connu a la place de I'échantillon. Le volume ‘medirespond alors au volume injecté lors de
la saturation, auquel est soustrait le volume dwalcdu plot métallique. Dans notre cas, le

volume mort a été évalué a 3,16 ml.
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Cette mesure a été préférée a la mesure par pesém) évite les incertitudes de mesure du
volume de I'échantillon et car la mesure du volueesaumure injectée fait de toute facon
partie du protocole d'altération. Il y a ainsi @e®nomie de temps et de mesure. Notons que
cette mesure est réalisée a chague mise en pladéadthantillon au sein de la cellule
d'altération. L'erreur de la mesure est limitée fmamprécision de nos pompes a°16e

précision sur la mesure de volume.

II.1-B-c) Mesure de porosité par injection d'Heélium

Cette mesure de la porosité a été réalisée cat gfes méthode simple qui permet des
mesures relatives méme si la valeur absolue obtesuentachée d’'une surévaluation dont
nous parlerons lors de la présentation des résutala méthode. Elle est mise en ceuvre de
maniere systématique sur les sous échantillonsnifb de diametre et 15 mm de haut)
prélevés au fur et a mesure des cycles d’altéra@aite méthode repose au préalable sur
I'estimation du volume total (VT) de I'échantillgmar un pycnomeétre a poudre. Ce volume
total est déterminé par la différence d’avancée giiston dans un cylindre calibré. On place
dans le cylindre une quantité de poudre suffispote enrober 'ensemble de I'échantillon si
on le plonge dans cette poudre et I'on appliquefaree suffisante pour tasser au maximum
cette poudre. L'avancée du piston nous donne lauvadlu volume de poudre. On place
ensuite I'échantillon dans le cylindre avec la méyuantité de poudre que précédemment et
on applique la méme force. La difféerence d’avaraéiston entre les deux situations nous

donne le volume total de I'échantillon.

Une fois ce volume total établi, I'échantillon esicé dans un porosimétre Hélium. On utilise
I'Hélium en raison de la trés petite taille de sésmes, qui permettent ainsi d’accéder a
'ensemble du réseau poreux connecté. On détergnidee au porosimetre disponible a
'IFPEN, le volume solide (VS). Le porosimetre estini de deux chambres C1 et C2. On
place notre échantillon dans la chambre C2 quisedéée de la chambre C1 et initialement
laissée a pression ambiante. On applique une pressia la chambre C1. On met alors en

communication les deux chambres, et on note lasjge$? une fois I'équilibre atteint.
On obtient le volume solide a l'aide de la loi deg parfaits :

Pl le + Patm X (Vz _VS) = Pz le + Pz X (Vz _VS) (6)

le volume solide s’exprime alors comme :
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P -P
VS=V, -V, x—1 -2 (7)
I:)2 - I:)atm
La connaissance du volume total et du volume sofidemet d’exprimer la porosité comme :
b= \LVSX100 (8)

I1.1-C)Description du réseau poreux

Une meilleure connaissance du réseau poreux de rmomine passe par la définition de la taille
des pores et de la taille des seuils d’entrée despet ce a plusieurs niveaux d’altération afin
de quantifier les évolutions induites. Pour obteeis informations, nous avons mis en ceuvre

deux techniques.

II.1-C-a) Analyse de la forme de la porosité par réonance magnétique du
proton

La RMN est couramment utilisée pour caractérisecdmplexité des familles de pores en
présence (macro et micropores), en se basant swedare du temps de relaxation des protons
(Denniset al, 1997) et sur la connaissance du rapport Volum&d&el de I'échantillon. Le
principe de la RMN repose sur les propriétés magueés du noyau atomique des especes
chimiques, et en ce qui nous concerne de l'atomaidigéne de I'eau. Les noyaux atomiques
sont en rotation sur eux-mémes, cette rotationezerdu noyau une aimantation propre, qui
est caractérisée par un vecteur de rotation agpaiémagnétique. Les spins des protons de la
saumure n'ont pas d'orientation préférentielle.dvisiiun champ magnétique extérieur intense
(BO) est appligué a I'échantillon saturé en sauroargolarise les protons, c’est-a-dire qu’on
force un alignement des spins des protons danisdetion de BO. Si en plus on applique un
pulse magnétique a l'aide d'un deuxieme champ niggeéextérieur (B1), on perturbe
I'alignement initial des spins, qui se réorientsnivant B1. Ce principe est schématisé Figure
24,
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Figure 24 : Principe de la RMN d'aprés ZinsznePetlerin (2007)

A la fin de ce pulse, les protons vont reveniréguilibre d’alignement imposé par BO. Le
temps de retour a I'équilibre est appelé tempsetixation. Ce dernier dépend de plusieurs
facteurs, et notamment :

1) du magnétisme naturel des minéraux présents ldarche (négligeable dans le cas de

notre carbonate composeé a 99% de CgCO

2) de la forme et de la taille de la porosité qai définir l'interaction fluide-roche. Plus
I'espace poral est grand, plus le temps de retaxast long.

Le temps de relaxation de l'aimantation des protess mesuré pour les différentes
composantes de cette derniére. On distingue la asampe longitudinale Mz (suivant la
direction du champ BO) et les composantes trangsdux et My (contenues dans un plan
perpendiculaire a B0). Le temps de retour a I'éorglde la composante Mz est appelé temps
de relaxation spin-réseau et est noté T1l. Le retodiéquilibre de Mz implique un
changement d’énergie du systeme. Le terme « réseatrespond a I'environnement autour
du noyau dans lequel se dissipe I'énergie lors etour a I'équilibre initial de Mz. Au
contraire, le retour a I'équilibre des composarites et My (qui s’annulent) se fait sans
dissipation d’énergie, avec une constante de téf@pappelée temps de relaxation spin-spin.
Nous nous intéressons dans notre cas au tempsiEatgmterprété comme représentatif du
rapport Volume/Surface (V/S), et de ce fait deikribution des tailles de pores. Des études
antérieures systématiques ont permis de calibrervdéeurs de T2 (en millisecondes) en

fonction des tailles de pores.
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I1.1-C-b) Analyse de la taille d'entrée de pore par injectiermercure a haute
pression

La seconde méthode que nous avons utilisée emctlon de mercure a haute pression
(IMHP ou HPMI en anglais). Cette méthode consisigecter du mercure par incréments de
pression dans un échantillon de roche en consitigremle mercure est non mouillant avec la
roche. On mesure alors a chaque valeur de prelsiariume de mercure injecté. La courbe
obtenue est la courbe de Pression Capillaire gum@iede déterminer une distribution de
rayons des seuils d'acces aux pores, en utiligapuidtion de Washburn (1921) :

2.ylco
Pz_V‘R i ©)

avec P la pression, R le rayon d’entrée de parete coefficient de tension de surface du
mercure (0,485 N.f) et6 I'angle de mouillabilité (140°). Ce qui donne :

_ 062

p (10)

Avec R en m et P en Pascal. On représente génénatides résultats en courbe saturation

capillaire et sa dérivée comme dans l'exemple ptéstans la Figure 25.
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Figure 25 : courbe de saturation (bleue) et 'opgesie la dérivée (rouge) donnant le rayon moyeccé's aux
pores.

Cette distribution des seuils d’accés aux poreg pee reliée a une valeur de perméabilité
théorique a I'aide des lois de Swanson (1981) einTéer (1960). Le lecteur pourra se référer
a la thése d’Egermann (2003) pour plus de détail. dOnnera ici uniquement les deux

formules proposées par Thomeer et par Swansonré&agomeer :
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2
k = 38060x 6"334[\%} (11)
d
avec, k la perméabilité en mD, G est un paraméajestement appelé facteur de forme de la

courbe de pression capillairepVle volume occupé par le mercure en % extrapolé poa

saturation infinie et Pla pression de déplacement extrapolée a déplatcemken bar.

D’aprés Swanson :

2005
k = 355x [\F/)—ﬂ (12)

A
avec, k la perméabilité en mD, Vb le volume occppéle mercure en % Pc la pression en

bar. Dans cette expression le terme entre crockptgsente le maximum de la courbe de
pression capillaire, correspondant a la fin du m&gide percolation. Nous utiliserons
principalement la formule de Thomeer qui s'adapteurmna des valeurs de perméabilité

inférieures au Darcy.

11.1-D)Equipement et protocole d'altération
II.1-D-a) Dispositif expérimental

Nous avons utilisé un montage préexistant qui pediesfectuer des cycles d’altération dits
homogenes (Egermanet al., 2006), auquel nous avons apporté des amélioratioes
altérations sont réalisées a l'aide d'un acide@ttiermiquement, en suivant un protocole mis
au point et décrit par Egermaehal., (2006). Le montage utilisé est présenté dansdar€i
26.
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Figure 26 : Schéma de montage de la cellule degawt du circuit hydrauliqgue permettant l'altératio
homogéne d’un échantillon de roche ainsi qu'uneureede sa perméabilité.

Ce dispositif s’articule autour d’'une cellule dpeyHassler, communément utilisée a I'lFPEN
pour ‘laver’ des échantillons de puits. Elle perrd&ppliquer une pression de confinement
maximale de 390 bar sur un échantillon de rochmdwgtjue. Celui-ci est isolé du fluide de

confinement par une membrane en Viton. La presseénonfinement est maintenue a l'aide

d'une pompe Isco dont le volume de chambre es0ael 6

Le piston ‘amont’ de cette cellule est muni de datrivées pour les fluides, le piston ‘aval’
est doté d’'une unique sortie. Le circuit hydraudidan bleu sur la Figure 26) est alimenté par
une pompe Isco de 260 ml permettant une régulatiorpression ou en débit. Afin de
maintenir une pression de pore constante danslieunpioreux lorsque la pompe applique un
débit, un dispositif de régulation (dit de "backegsure") est placé en sortie du circuit
hydraulique. Le dispositif régule au moyen d’'uné/gacontrdlée par pression qui ne s’ouvre
que lorsque le fluide lui impose une pression fixgsr I'expérimentateur réalisée en

appliquant la pression de gaz (azote).

Un capteur de pression différentielle de capadi@ dhbar est placé, en dérivation, entre les
extrémités de I'échantillon. Celui-ci permet I'egigrement du différentiel de pression (perte
de charge) génére par la mise en écoulement dieftleé pore au sein de I'échantillon. Dans

le cadre de cette thése, le montage initial a étélifd pour permettre la mesure de
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perméabilité dans les deux directions de I'axe aledrotte. Un ensemble de vannes et de
lignes d’écoulement permet la mise en écoulemeffiudie dans les deux directions, et ce, en
utilisant une seule et unique pompe. L'ensemblalidpositif hormis les pompes est placé

dans une étuve.

La mise en place de I'échantillon se fait en suil@protocole décrit sectidh1-B-b) .

I1.1-D-b) Mesure de perméabilité a la saumure

Les mesures de permeéabilité sont réalisées swratestillons de 40 mm de diamétre par 100
mm de long. L'entrée et la sortie de I'échantilpydsentent des dérivations amenant a un
capteur de pression différentiel. Apres la sataraties échantillons a la saumure, lors de
I'écoulement a un débit donné, un différentiel despion entre lI'entrée et la sortie de
I'échantillon s'établit. Ce différentiel est mesuai@ns notre cas par un capteur de pression
différentiel de la marque ABB. Pour les mesuregpdanéabilité, la gamme de mesure de
notre capteur est de 0 a 400 mbar (limite maximamseillée). Dans le cas des mesures
bidirectionnelles le capteur est réglé sur une garde-200 a +200 mbar. Afin de minimiser
les erreurs lors de I'évaluation de la perméabihi@us réalisons une mesure continue du
différentiel de pression en appliquant des pal@#sdébits successifs automatisés par la
programmation des pompes. On enregistre alors @uehgalier de débit la pression
différentielle. La formule de Darcy suivante nowsmet d'obtenir la perméabilité de notre

échantillon :

AP
Q = kS—, (13)
ML
avec Q le débit d'injection en’fs, k la perméabilité en m2, S la surface d'injecén m2AP
le différentiel de pression en Pa, L la longueurl'dehantillon en m et p la viscosité

dynamique de la saumure en Pa.s.

A titre d'exemple, la Figure 27 montre une acguisitde pression différentielle pour des
paliers de débit successifs. La détermination deelanéabilité se fait alors par calcul de la
pente QAP. La valeur de viscosité dynamique de la saumar®, g/l de NaCl a une
température de 60°C et une pression de pore darl@ukest obtenue en utilisant les résultats
de Kestinet al.,(1981).
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Figure 27:évolution de la pression différentielleea les paliers de débit successifs.

Les incertitudes induites par cette méthode onteétémées a 5% a l'aide d’'un formulaire
interne a I'lFPEN permettant d’estimer I'incertitide cette mesure par la formule suivante :

La)’ a\’ —uLa) L)
uZ = 12 D((?) uf,+(%) uf+(é—2) u§+('u?) uj] (14)

Avec : u la viscosité de la saumure a 60°C, L lagleeur de I'échantillona la pente de la
régression linéaire obtenue a partir des mesunedriexentales (Q a.AP + b), S la section

de I'échantillonu, ; u_ ; U, etusles incertitudes de chaque mesure.

[1.1-D-c) Protocole d'altération

L’acide retard utilisé est TACIDGEN® commercialig@r la société Cleansorb. Ce produit
est couramment utilisé dans l'industrie pour lestements d’'acidification des puits. Son
action est ralentie par I'ajout d’additifs mélangedacide, qui permettent une pénétration

plus lointaine dans la formation.

Pour ralentir la réaction et mieux la maitriser si@iluons I'acide commercial environ dix
fois (20 ml d’acide pour 180 ml d’eau distillée, sneés a la burette). Nous avons aussi réalisé
des essais d’altération avec une solution d’acideé dcing fois afin de vérifier si la
dissolution était deux fois plus intense (en terd@sigmentation de la porosité) et si elle
reste homogéne. Il s’est avéré qu'en effet on dodllugmentation de porosité tout en
conservant I’'homogénéité de la dissolution. Cependa grande quantité de matiere dissoute
et/ou détachée lors de la dissolution entrainebdeshages dans le circuit d’écoulement et
des difficultés a effectuer le nettoyage de I'édtian a la saumure. Nous n’avons donc pas
retenu ce mode opératoire comme protocole, maguenment comme solution d’appoint, en

cas de nécessité d'obtenir rapidement des éclmndillL'acide retard initial (contenant des
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additifs) est cependant encore trop acide ( pHwifen 3) pour pouvoir l'utiliser directement,
car il entrainerait une dissolution immédiate ldesson injection. Aussi, il est préalablement
tamponné a l'aide d'une poudre de notre calcdireda neutraliser son acidité lors de sa mise
en place dans I'échantillon. On prend soin de ne¥derpH de cette solution au cours de son
tamponnage. Une fois I'acide a I'équilibre avepdadre de calcaire (pH proche de 7), celui-ci
est filtré a 0,22 um avec un filtre en polycarbende la marque Nuclepore. Cette solution est
injectée dans I'échantillon a l'aide d'une pomparfhcia a un débit de 500 mL/h et a

température ambiante.

La solution acide et la saumure déja en place tactsantillon étant parfaitement miscibles,
trois volumes poreux sont injectés dans la canmbier assurer la bonne substitution par la
solution acide. Une fois cette saturation réalisgejsole la sortie de I'échantillon et on fait
circuler sur la face d'entrée environ 10 ml de saxen Cette opération de ‘léchage’ de
I'entrée de la carotte permet d’enlever la solutimide retenue dans les rainures du piston,
afin de limiter I'apport d’acide ‘frais’ au courseda réaction d’acidification a la surface de
I’échantillon et une altération plus forte dansteetone. L'ensemble des vannes est alors
fermé et la température de I'étuve réglée a 60fC aé réactiver I'acide retard en altérant les

additifs thermosensibles.
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L'échantillon est ensuite isolé pendant une nuit@mditions non drainées, pendant ce temps

la pression de pore est enregistrée (Figure 28).
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Figure 28 : Evolution de la pression de pore agrgsction de l'acide

L’enregistrement de la pression de pore nous mauieeévolution en trois phases (Figure
28):

A) Baisse de la pression de pore associée a I'anti@n de la porosité

B) Augmentation de la pression de pore liée a onte foroduction de Cgazeux au cours

de la réaction.
C) Equilibre chimique entre le fluide et la rocbe,considere que la réaction est terminée.

Le réseau poreux est ensuite balayé par de la sauarun débit de 10 mL/min pour un total
de quatre volumes poreux. Les effluents issus@yuale d'altération sont collectés.

C'est a partir de ce moment que notre méthodolaegiedifférentie en fonction de nos

objectifs, comme nous I'avons expliqué dans lidtrction de ce chapitre :

Si I'échantillon en place va étre utilisé pour @ssais mécaniques, on laisse s’écouler quatre
a cing volumes poreux de saumure pour s’assuretogiide CQ gazeux résiduel soit enlevé
du circuit et on réalise une mesure de perméalzfirés altération. On réinjecte ensuite un
acide nouvellement dilué et tamponné et 'opéragshrealisée jusqu’a atteindre le niveau
d’altération ciblé. Une fois ce niveau atteint, @@monte I'échantillon, on le scie dans la

partie de 80 mm de long que I'on avait présélecigan on passe I'échantillon au scanner
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médical pour s’assurer de 'homogénéité de l'atiéraapres I'avoir séché 48h a I'étuve.

L’échantillon peut alors étre utilisé pour les éssaaxiaux

Si I'échantillon est voué a étre utilisé pour larac@érisation pétrophysique et

microstructurale, il est alors sorti du disposititis les nombres pairs ou impairs de cycle
d’altération (rappel : Figure 21). Il est alorsriconné de 1,5 cm a la face de sortie de
I'échantillon, puis séché et passé au scanner mlégmur s’assurer de ’lhomogénéité de
I'altération. Une fois son échantillon compagnotér@ le nombre de fois nécessaire, il est
remis en cellule aprés mesures précises de sesslons au pied a coulisse. Soit une mesure
de porosité par pesée est faite avant la mise aceple I'échantillon, soit une mesure de
porosité par saturation est faite lors de la misepkce de I'échantillon. Le protocole

recommence ensuite pour deux cycles d’altération.

II.2-Analyses microstructurales

Nous présentons succinctement dans cette seciautéds permettant une caractérisation de
la microstructure de notre calcaire d’étude etateevolutions avec l'altération. Nous verrons
cependant que les techniques de Microscopie Elegre a Balayage et de
microtomographie RX seront utilisées également deadre d’essais mécaniques couplés a
la corrélation d'images numériques. Nous évoquerdosc lors de la présentation des
résultats issus de la mise en ceuvre de ces desatanditions plus spécifiques d’acquisition

et/ou de reconstructions inhérentes a ces deuritpeds d’'imagerie.

1I.2-A)Microscope optique et cathodoluminescence

La premiere méthode d’observation repose sur lzrgi®n de lames minces. Pour les
besoins de notre étude, les échantillons sont wdsezn lumiére polarisée non analysée
(LPNA). Les grandissements utilisés (x20 a x200)nmdtent d'imager des surfaces de
guelque millimétre a quelque dizaine de microméties6té avec une résolution de 4 a 10
pum. Lors de la préparation des lames, la porosittédhantillon est imprégnée sous vide par
une résine Epoxy bleue permettant d’identifier l[Gaoent la porosité. D’'une maniére
générale, les lames minces permettent d’apporterimfermations sur la répartition des
ciments, de la porosité et des grains, mais a@ssathctériser ces grains composant la roche
de facon simple et rapide. Une quantification depdaportion des différentes phases est

également possible.
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Cette méthode couplée a la cathodoluminescenceediesinformations sur la mise en place
et la diagénése de la roche pendant son enfouissgusgu'a son exhumation. On pourra se
référer a Barbin et Schvoerer (1997) pour une dasmn pour détaillée de cette méthode en
géosciences. L'imagerie par cathodoluminescencbassie sur le bombardement d'électrons
de la surface polie, afin d'exciter les électroms @ouches de valence des atomes. La
relaxation vers |'état fondamental apreés I'excgatinduit une émission de photons dont les
longueurs d'onde (et donc les couleurs) dépendetd domposition du cristal bombardé, du
réseau cristallographique, de la présence d’él&nantivateurs minoritaires, tel que le
manganeése, qui se substituent aux éléments majeuasstructure cristalline de la calcite. Le
principe est schématisé sur la Figure 29, ou IgeeEl correspond a I'énergie nécessaire
pour faire passer un électron de la couche de ealara couche de conduction (énergie de
gap). L’énergie E2 est I'énergie émise sous foratkative lors du retour a I'équilibre. Cette
énergie peut étre inférieure a E1 si le retouéquilibre se fait par piégeage de I'électron au
voisinage d’'une impureté, auquel cas il réside darnsande interdite et émet une radiation
(photon) correspondant au niveau énergétique dyepevant un retour a I'état fondamental.
Cette méthode nécessite de mettre la lame mincevsoe pour permettre au canon a électron
d’étre opérationnel. Le canon a électrons estdbd@ombarde une zone de la lame sur un spot
large (quelque mm?2). C’est a [lutilisateur de déplala lame a l'aide de la platine

micrométrique pour imager d’autres zones.
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Figure 29 : principe de la cathodoluminescence
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I1.2-B) Microscope électronique a balayage (MEB)

Le MEB a été utilisé dans le cadre de cette thédeux fins. La premiére est la description
de la microstructure du matériau a I'échelle micétnque. La seconde utilisation a été dans
le cadre de la corrélation d'images numeériques pdtindre une échelle d’observation nous
permettant de mieux comprendre les mécanismes stigoburaux activés lors d’un
chargement mécanique. La méthode de corrélationagés numérique 2D-MEB nécessite
une estimation des erreurs, notamment celles eslypar le fonctionnement du MEB lui-
méme lors de l'acquisition des images et donc uampcéhension compléte de son
fonctionnement. Une description plus précise ductionnement du MEB ainsi que les
optimisations que nous avons menées pour miningesrerreurs seront données dans le
chapitreV.1-A), partie dédiée a la corrélation d'images MEB. Nous allons rappeler ici

uniquement le principe général du fonctionnemeunhdEB.

Le principe de I'imagerie a l'aide d’'un MEB reposer l'interaction électrons-matiére. Un

faisceau d’électrons est focalisé et accéléré daasolonne dédiée a cet effet (Figure 30).
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Figure 30 : Principe de fonctionnement du MEB
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Ce faisceau d'électrons est trés fin et pour pauwvoager la surface de I'échantillon on lui

impose un mouvement de balayage grace un ensemiieldnes. Lorsque les électrons du
faisceau incident rencontrent la matiere, deux dyp&lectrons vont étres réémis: les
électrons secondaires (a faible énergie) et lestréles rétrodiffusés (a forte énergie). Ces
deux types d'électrons sont enregistrés par deswapdifférents et permettent d’accéder a
différents types d’information. Les électrons sat@res permettent une observation de la
topographie de la surface, tandis que les électeinzdiffusés donnent une information sur la

cristallographie et la composition de la surface.

[I.2-C)Microtomographe de laboratoire

Les observations 2D sont complétées par des oligsrs&8D obtenues par microtomographie
RX. Tout comme pour le MEB, le microtomographe diokatoire a été utilisé a des fins
d'observations microstructurales. De plus il aggocié a une cellule triaxiale miniaturisée
permettant la réalisation d'essais mécaniguestu. Nous allons ici rappeler brievement le
principe de la microtomographie. Nous apporteroes précisions sur les conditions
d'acquisition et de reconstruction de nos imagess da partie dédiée aux résultats de
corrélation d’'images 3DJ.2-A), la maitrise de ces conditions étant uned@mn nécessaire

a I'obtention de résultats les plus précis possible

Le principe de la microtomographie est d'obtenie uimage en trois dimensions de notre
échantillon a partir d'un ensemble de radiograptiassorption des rayons X. On applique a
I'échantillon cylindrique autour de son axe deséntents de rotations fixés par I'utilisateur, a
chaque pas on obtient une projection radiologiguééthantillon (Figure 31). L'intensité du

faisceau arrivant au détecteur dépend de la dedsitéhatériau traversé et de lintensité

(connue) du faisceau de rayons X incident.
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Figure 31 : Principe de fonctionnement d'un microtgraphe de laboratoire.

Le microtomographe disponible & I''FPEN permet tnis une résolution maximale de 3 um
pour un échantillon cylindrique de 5 mm de diamédteefaisceau incident est produit par une
source de la marque Phoenix, dans laquelle le batebeent d’'un filament de tungsténe par
des électrons produit des rayons X. Les électrons accélérés dans un tube par une tension
accélératrice maximale de 180 kV et avec une poissanaximum de 15 W. Le faisceau de
forme conique va traverser I'‘échantillon et couVegnsemble du capteur de 2304 x 2304
pixels. Nous avons acquis 1800 projections parrédlwan a partir desquelles on reconstruit

un volume 3D.

La reconstruction est menée a l'aide du logicigbBagui utilise I'algorithme de Feldkanep

al., (1984) spécifiguement adapté a la reconstructiomades obtenues par un faisceau

conique. Cette technique permet une descriptida d&partition spatiale des phases solides et
poreuses au sein de I'échantillon. Il est possjide traitement des volumes, de pousser cette
analyse vers une quantification des parametregskau poreux équivalent (tailles des pores,

des seuils) et d'estimer la perméabilité du volimegé (Yousseét al.,2007).

lI.3-Caractérisation mécanique du matériau

11.3-A)Dispositif et préparation des échantillons

Une campagne d’essais triaxiaux a été menée aatifie niveaux de confinement sur des
échantillons sains et altérés. L'objectif de ceempagne est la détermination de I'impact de
I'altération sur les modules élastiques de notreééreu d’'une part, et d’autre part, sur la
pression critique et les modes de rupture. Cettgeétisait initialement a une caractérisation
du comportement a la rupture dans le domaine &aghr les essais sont réalisés a faible

pression de confinement, ce qui nous permet unegiravec les essais uniaxiaux couplés a
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la CIN. Nous verrons gue cette analogie n’est paptirs justifiée car I'effet de I'altération

peut entrainer un changement de mode de rupture.

11.3-A-a) Description de la presse triaxiale AT40

La cellule triaxiale AT40 utilisée pour cette cddtsation du comportement mécanique
macroscopique, est composée d'une chambre de eodim, qui permet d'appliquer a
I'échantillon une pression de confinemeny) (€hoisie, d’'une presse mécanique qui permet
I'application de la contrainte axiale,j et de deux pompes hydrauliques pour appliquer une

pression de pore g

Le schéma de principe est rappelé dans la Figure 3

—
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=
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Pression de pore amont

—

Figure 32 : Schéma de I'AT40. D'apres Nguyen (2011)

La pression de confinement est appliquée en imjecta volume d'huile (incompressible) a
l'aide d'une pompe hydraulique de capacité maxirdal€4 MPa. L'échantillon est isolé de

I'huile par une membrane Viton®.

La pression de pore (Pest appliquée a l'aide de deux pompes, identiquiespompe de
confinement, qui régulent la pression dans la @antiérieure et supérieure de I'échantillon.
La saturation de I'échantillon se fera par la fad@rieure pour assurer une saturation
maximale de I'échantillon et éviter le piégeagdé dé&siduel. Ces pompes sont controlées en
pression afin d'assurer que I'on ait une presseopaie constante au cours de nos essais (afin
de contrller la contrainte effective moyenne).
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Le chargement axiay, est appliqué par une presse mécanique de cagécitinnes. Cette

presse peut étre pilotée en force, en déplacemeeah witesse de déformation. Dans le cadre
de la thése, nous avons opté pour un pilotageree fmntrélé par la cellule de force a la base
de I'échantillon. Le piston en contact avec I'étHan présente une forme conique qu'il est
nécessaire de prendre en compte lors du calcuh dmitrainte axiale car la pression de
confinement s'oppose a la force appliqguée (FiguBe Bans cette figure, ySon €t Sch
correspondent aux surfaces en contact du pistde &échantillon respectivement. La valeur
Feellule €St mesurée par un capteur de force a la baséathartillon (100 kN de limite dans

notre cas).

I l F= (Spwston = Sech)'Pc

Piston

1 Fcel\ule
Figure 33: schéma de principe du piston de la ¢elAT40

On obtient alorgy, par la formule suivante :

a_a - I:ceIIuIe - (Sgiston - Sech)'l:)c (15)

ech

L'ensemble du dispositif est complété par un captMDT externe fixé au piston qui nous
permet de mesurer le déplacement global du pi§€tercapteur est donné a titre indicatif car
la mesure obtenue cumule la déformation de I'édlmantnais aussi de I'ensemble du piston

lors du chargement. L'ensemble du montage esti@iBigure 34.
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Figure 34:montage AT40 pour essais triaxiaux

[1.3-A-b) Préparation et mise en place de I'échanfiion

Les déformations de nos échantillons ont été mesuad'aide de jauges de déformation. On
colle a la surface de I'échantillon six jauges ééodnation. Trois sont placées verticalement

pour mesurer les déformations axialgy, (et trois sont placées horizontalement pour nessur

les déformations radiales) (Figure 35.a).

Figure 35 : a) échantillon préparé pour les esdaimxiaux, on y voit une jauge de mesure axialeret jauge de
mesure radiale b) échantillon aprés pose de la manm®Viton®

Une fois ces jauges collées, I'échantillon estéldans la membrane Viton® (Figure 35.b)
puis placé dans la cellule en contact avec le pidte vide est fait dans I'échantillon puis
I'huile de confinement est injectée et une faiblespion de confinement est appliqguée. On
sature alors I'échantillon par sa base a l'aideedhwile minérale (la Marcol 52) qui est inerte

vis a vis de la roche et assure de ne pas avo@attion chimique pouvant altérer la roche.
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L'utilisateur programme ensuite le déroulement'@gkrience. Il peut ainsi définir comment
sont contrélées les différentes pressions applgjad&chantillon, programmer des cycles de
charges/décharges axiales et définir des paliengrelgsion de confinement. Une fois cette

programmation réalisée, I'essai se déroule judguiapture de I'échantillon.

I1.3-A-c) Parameétres mesurés dans le cadre de notétude

Afin de décrire le comportement mécanique de noiaériau, une étude a été menée sur des
échantillons sains, altérés 3 fois et altérés §. fOette étude se base sur la détermination des
parametres élastiques et de la contrainte a lamepLes parameétres choisis sont le module

d’Young E et le coefficient de Poisson définis par les relations suivantes pour un essai

uniaxial :
Ao
E= A; (16)
a
et
— _ A‘S‘r
- A a7

a
Avec, o, la contrainte axialey, la déformation axiale et la déformation radiale.

Nous avons par ailleurs cherché a comparer les Im®dgtatiqgues K (module
d’'incompressibilité) et G (module de cisaillemesdmpilés pour des carbonates de différente
gammes de porosité et des carbonates altérés slgvamtocole de cette thése (Bemer et

Lombard, 2010). A cette fin, nous les avons déteésa partir des formules suivantes :

Ap
A&

v

Ko =

1 2
(18) ef5 25 (19) avedt, =&, +2.&, et &4 = g.(é‘a -£,)

Acg,
Par définition pour un matériau isotrope on a kations 20 et 21 entre les modukest v,

d'une part et Ket G d'autre part :

K. 3K,-2G
= 9,6 (0) ey =—2——

S T~ (21)
3K, +G 6K, +2G
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1I.3-B)Protocole de la campagne d'essais

Les niveaux de confinement choisis pour cette éameP. = 6, 11 et 16 MPa. Les essais
sont réalisés en conditions drainées a une predsigoreP, = 1IMPa. Les déformations sont
calculées a partir de la réponse de jauges caliéestement sur I'échantillon (rappel : Figure

35). Notre protocole comprend trois étapes schégedisur la Figure 36 :

- un cycle de charge / décharge de la contraintdeadiBc constante égale 2 MPa, dans le
domaine de réversibilité, qui permet de détermiasrmodules élastiques E etpour

I'ensemble de nos échantillons (1);
- une montée en pression hydrostatique jusqu'a tsiorede confinement choisie (ll) ;

- un chargement triaxial a la pression de confinenfer#te, jusqu'a la rupture de

I'échantillon (l11).

v
F 3
v
F 3

Contrainte Axiale

Pression (MPa)

/ Pression de confinement

Pression de pore

v

Temps
Figure 36 : Schéma explicatif de nos essais méca@sigous presse.

Chaque échantillon est préalablement sélectionamgrés la méthode décrite dans la partie
[1.1-A). La détermination des seuils de rupturestpre celle-ci se fait dans le domaine fragile
est aisée. On prendra comme critere dans ce cda laleur maximale de la contrainte
déviatorique. Il s'est avéré cependant, que pauédbantillons altérés et aux confinements de
11 a 16 MPa nos échantillons sortaient du régiragiler de rupture pour rentrer dans des
régimes de rupture plus compactant. Dans ce cdslg,a pas de maximum de la contrainte

déviatorique et il n'est pas aisé de déterminée eatieur de rupture.
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Il est alors nécessaire de trouver un critere pstimer la rupture de ce type d'essai.

Ce critere a été établi sur la base du fonctionmérde la presse. La presse étant pilotée en
force, la régulation de son taux de chargemengis@ f'aide du capteur de pression situé sous
I'échantillon. Cette régulation conduit a une \s&ede chargement de 0,1 Tonne/min pour nos
tailles d’échantillons. Cependant, dans le casedtupture fragile, I'ouverture de la bande de
cisaillement entraine une perte de signal au nivialcapteur de pression a la base de
I'echantillon. Le mode de contréle impose a la ggeaugmenter la vitesse de chargement
pour retrouver la valeur de consigne en force. cuadaineté de l'activation de la bande de
cisaillement entraine une réponse quasi instantdada presse. Dans le cas d'une rupture
dans un domaine compactant, la formation d’'une éalecisaillement localisée n'existe pas
et les déformations subies par I'échantillon sdud diffuses (micro fracturations, écrasement
de la porosité et des grains, bande de compadiizm)d ¢ al., 2000a ; Fortiret al., 2007,
Zhu et al, 2010 ; Vajdoveet al., 2012). Dans ce dernier cas la course du pistoalmas
s'accélerer de fagcon exponentielle jusqu'a atteindréquilibre dans sa vitesse de course pour
maintenir la force sur I'échantillon (qui entre dame phase de compaction). Nous estimons
alors que linstant correspondant a la rupture dassdomaines compactant se trouve a
I'intersection des tangentes a la partie élastifjuehargement et a la partie ou la vitessse de
la presse atteint sa limite de fonctionnement, cenon le voit dans Figure 37 sur le
graphique présentant la vitesse d'avancée de $sgen fonction du temps. A l'aide de ce

temps nous déterminons la contrainte a la rupture.
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Figure 37 : Exemple d'estimation de la rupture dneas d'une rupture en régime non fragile.

Il.4-La méthode de CIN

Suite a la description des évolutions microstrwadas et du comportement macro mécanigue
sous l'effet d’'une altération homogéne, nous avappliqué des méthodes novatrices de
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mesures de champs a différentes échelles. Parda em ceuvre de telles méthodes, nous
souhaitons mettre en évidence l'impact de ces noadiibns structurales sur la réponse
meécanique des échantillons altérés. Celles-ci pgemteen effet, I'initiation de localisation et
la quantification des niveaux de déformations pahda chargement mécanique couplée a

une observation microstructurale.

Pour comprendre les principes de la corrélatiomages exposés dans cette section, il est
nécessaire de faire quelques rappels sur ce qupasenune image. Une image est la
guantification numérique d'un signal physique asquia un systeme d’acquisition dédié,
dont l'interprétation dépend du principe de fonatiement du dispositif. Chaque pixel (ou
voxel en trois dimensions) possede une valeur gudéterminée par la fonction image de
'image appelée niveau de gris. La taille de I'imagon nombre de pixel) est fixée par la
résolution du capteur optique utilisé (cas d'uneewpbation optique), des parametres du
balayage dans le cas du microscope électroniqualaydye, ou encore des parametres de
reconstruction retenus pour la microtomographietteCeaille peut éventuellement étre

modifiée au moment de I'enregistrement de I'imaguger fnoyenne ou interpolation).

Comme nous l'avons vu dans la partieA) le principe de la corrélation d'image numérique
est la détermination d'un champ de déplacement ffératits niveaux de sollicitation
meécanique, par la comparaison d’images d’'une zén&€t acquises a ces diverses étapes
de chargement. A partir de ce champ de déplacernhest, possible de calculer un champ de
déformation. Cette détermination repose sur I'agitjan d'images surfaciques ou volumiques
d’un échantillon a I'état initial puis a différerdtats de chargements mécaniques choisis. Les
images ainsi obtenues vont servir de jalons deéfarohation au cours du chargement et
seront comparées a limage initiale pour détermileerdéformation totale entre la
configuration initiale et la configuration actuelleest également possible de comparer deux
images acquises a deux états de chargement distpmir évaluer une déformation

incrémentale.

Afin d'obtenir le champ de déplacement, nous audgiise le logiciel CMV développé au

LMS et au laboratoire Navier.

11.4-A) Acquisition du champ de déplacement

Le principe de la méthode repose sur l'identifaratile petits domaines dont la distribution

des niveaux de gris (« marqueurs ») est identiguiee d'image de référence et les images
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déformées. L’hypothése de convection de ce comttastl par la transformation mécanique
permet d’interpréter les positions de ces domaiass les diverses images comme les
positions de points matériels sur le systeme étudi@age est discrétisée par une grille de
points, en général régulierement espacés, donbrebre est défini par l'utilisateur (points
rouges sur la Figure 38). On définit alors des doasacarrés dits de corrélation dont le pixel
central correspond a ces points rouges. Il estirellimais non imposé) de choisir une taille
de domaine correspondant au pas de la grille, de goe les domaines voisins se touchent
mais ne se recouvrent pas. Ainsi, I'ensemble deslpides images est exploité par I'analyse
et le déplacement en deux positions voisines edtié\de maniere indépendante (car basé sur
des pixels distincts). Dans ces conditions, ldetalles domaines, i.e. le pas de la grille,
dépendra de la volonté de l'utilisateur d'avoirpb@n un calcul plus local des déplacements,
associés a une bonne résolution spatiale, maidqiigsnent impacté par le bruit des images,

ou bien un calcul moins local des déplacement ahais le bruit est mieux moyenné.

Chaque pixel du domaine de corrélation dans I'imageéférence est identifié par sa valeur
de niveau de gris et sa position dans l'image. daherche de domaine homologue dans
I'image déformée se fait avec le logiciel CMV emuxiéemps. Dans un premier temps une
recherche « au pixel » prés est menée. Elle censiskplorer plusieurs positions du domaine
de corrélation dans I'image déformée, centréeslesupixels situés dans un « domaine de
recherche » et a retenir celle qui minimise un fogeht de corrélation prenant en compte les
coordonnées et la valeur de niveau de gris dedspoanposant les domaines dans I'image
déformée et dans I'image initiale. Ce coefficierdsure la ressemblance entre domaines de
corrélation dans l'image de référence et 'imagéhéée. Ce principe est resumé dans la

Figure 38.

Cette position de pixel est ensuite affinée pa& optimisation « subpixel », reposant sur une
interpolation des niveaux gris de I'image déformneéeitilisant un algorithme de descente de
gradient. On obtient au final la grille de I'imag@&formée avec pour chaque pixel central les
nouvelles coordonnées exprimées en pixels, maisendares. On note qu’il est possible de
« déformer » les domaines de corrélation au coeila transformation, mais que compte-tenu
des déformations tres faibles analysées, I'hypaetlis transformation rigide locale au sein

des domaines de corrélation est souvent suffisante.
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Figure 38 : lllustration des recherches de champmidplacement par corrélation d’images

I.4-A-a) Eléments mathématiques d'obtention du chenp de déplacement

Comme nous l'avons vu, l'objectif est d'obtenir teordonnées des points (numéjo
constituants la grille initiale_(X dans l'image déformée ;\xpour obtenir le champ de
déplacement. Ces deux coordonnées sont reliéda pansformation mécanique subie par

notre matériau selon la formule :
X =¢(X;) (22)

Les images (référence et déformée) sont définies glmaque pixel par leur niveau de gris a
l'aide des fonctiong et g pour l'image de référence et limage de I'échamtiliéformé

respectivement. Dans le cas idéal ou les deux imagat acquises dans des conditions
permettant de supposer la conservation du niveauisléors de la transformation, on a, pour

toute position X de I'image de référence :
9(@(X)) = f(X) (23)

Cette conservation est cependant quasi impossiloleteénir, notamment sous MEB ou en

microtomographie, et I'on peut alors retenir urlatien de conservation relachée, s’écrivant :

g(@(X)=af(X)+b+g (24)
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avec a et b les évolutions du contraste et deilearae et g' le bruit aléatoire des images
d’origine variée

Une estimation®,, valable localement au sein d’'un domaine de catiod, de la
transformation réell@ (inconnue) est obtenue par la minimisation d’uteoce de corrélation.
Le critere utilisé par le logiciel CMV est assoai¢ principe de conservation du niveau de gris
relaché (24) et autorise ainsi des variations darilance et de la luminosité, uniformes sur
les domaines de corrélation, éventuellement vaggabll’échelle de 'ensemble de 'image. Le
coefficient de corrélation C utilise dans CMV edt ckntré normé et s'exprime selon la
formulation suivante (Doumalin, 2000) :

> o [9(@X)) = go ]x[f (X)) - 1o ]
VD la@X) =g ] x> o L (X)) = fo]

Ou, D est le domaine de corrélation défini sur #ge de référencéX) et g(x) les niveaux de

Clw)=1-

(25)

gris respectifs des domaines de pixels de I'imagesterence et de I'image déforméeetgp

les moyennes des niveaux de gris sur D. Le butl@shinimiser C par rapport a un jeu de
parametres qui décrivent la transformation locg@erechéed,, la minimisation porte sur 2
(ou 3 en 3D) composantes de translation (bien eguseformulations plus complétes soient

disponibles).

La premiere étape «au pixel prés » consiste aerebbr les parties entiéres de ces
composantes (exprimées en pixel). L'interpolati@s diveaux de gris des domaines de
'image déformée va permettre d'atteindre une td®wl subpixel dans la seconde étape.
Cette interpolation (Figure 39) est bilinéaire,utitue ou biquintique et permet d'obtenir la
position des points de notre grille a une valeun eatiére de pixel. Les détails sur ces
méthodes d'interpolation peuvent étre obtenus temsnnexes de la thése de Doumalin,
(2000).
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Interpolation des niveaux
de gris

7@

Niveaux de gris

Pixels
Figure 39 : Représentation de I'interpolation degaaux de gris.

Une fois les coordonnées des points de la grillenaes dans les images déformées, il est

possible d'obtenir le champ de déplacemete ces points dans le plan d'observation :

u(x;)=x - X, (26)

I1.4-A-b) Passage a la 3D

La philosophie d'approche de cette méthode endiniensions reste la méme. On rappellera
donc ici simplement la formulation du coefficierd dorrélation et I'on donnera en Figure 40
un exemple de schéma permettant une meilleure @&rapsion de la déformation d'un

domaine composé de voxels (pixel en dimension B)n@era que dans cette représentation

le domaine de corrélation est déformé @agui n’est pas une simple translation.

Figure 40 : Déformation du domaine de corrélaticand le cas de la CIN 3D, d’aprés Bornert (2004).

Le coefficient de corrélation utilisé lors de l'apgmation "au voxel pres" en 3D peut

s'écrire;
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> e (FO=T5) X (9(AX)) - gp)

Cle) =1~ a :
(o (FOO=To)2x Y, (0(@X) - 9o

(27)

avec_Xreprésentant les voxels de D, f et g les niveaangris des images de référence et
déformée, et?D et §D leurs moyennes sur D dip(D). Tout comme pour la version 2D,

I'expression du coefficient de corrélation permet daffranchir des variations globales de
contraste et luminosité. La seule différence amegelrsion 2D de ce coefficient de corrélation

est I'ajout d’'une dimension a travers D, le domanevoxels.

Le calcul de ce minimum est affiné pour descendia ré&solution "subvoxel" a l'aide d'une
méthode de descente de premier gradient, commedealaas 2D. Cette approche s’avére plus
robuste qu'une méthode de Newton-Raphson propeséselleurs dans la littérature (Bruek
al., 1989), bien que potentiellement moins rapide. El¢ détaillée dans Borneet al.,
(2004).

La méthode de corrélation ne différe ainsi pas méanent pour I'obtention du champ de
déplacement en trois dimensions par rapport arsautation en 2D. Seul le temps de calcul
augmente fortement avec I'ajout de la troisiemection d'espace, tout comme la taille des
volumes traités (plusieurs gigaoctets par imagdreajuelques dizaines de mégaoctets pour

les images en deux dimensions).

11.4-B)Obtention de la déformation

Nous allons dans cette partie décrire la méthoalatetition de la déformation locale a partir
des mesures de déplacement précédemment décriteain€ aspects de la méthode ne sont
pas développés dans cette partie et le lecteurgpearréférer a (Salencon., 2005; Alketisl,

1994) pour plus de précisions.

I1.4-B-a) Calcul des déformations en 2D

Une fois le champ de déplacement obtenu a l'aida @@mule 26 pour tous les points de la
grille, on peut déterminer les déformations locatglobales de I'échantillon. La mécanique

des milieux continus classique introduit le tensgadient de la transformation :

oD
F=2" 28
X (28)
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Ce gradient de transformation F représente |'enkedds transports dans le voisinage de X

de tous les vecteurs infinitésimaux dX tels que :
dx=F(X).dX (29)

On mesure alors dans notre cas les déformatiorsid® Idu tenseur des déformations de
Green-Lagrange E défini par :

E(X):%(FTF -1 (30)

Avec, | le tenseur identité de second ordre'dafransposé du tenseur F.

Dans le cas de matériaux présentant des faiblesrndéfions (notre cas), on utilisera le
"tenseur des petites déformations" qui est uneesspn linéarisée de E par rapport aux
composantes de F-Il, supposées petites devantd.unit

1, - 1(,0u,; odu

e==(F +F)-l==| (=) +— 31

TGRSR R (IR B
L’application de cette expression a nos champsegéadement issus de la CIN doit faire face
a une difficulté. En effet ces champs de déplacémersont connus que de maniére discrete
et réaliser une dérivée n'est donc pas possilBetdiment. Pour contourner ce probleme, cette
dérivée est remplacée par une différence finiefobmule générale de la différenciation finie
selon la base de mesuke d'une fonction unidimensionnelfesur une série de points discrets

est:

(df(X)j _f(X+AL/2)- f(X -AL/2) (32)

dX AL

Si les points sont espacés de facon régulieraldeon peut alors calculer cette formule a
partir d'une mesure discréte feCette définition correspond a la moyenne spasalele
domaine D(X) = [X -AL/2, X + AL/2] du gradient classique, on obtient alors :

df (X)) _ F(X +AL/2)- f(X—AL/Z)_ijxmuzdf df
W T AL Ix-aLiz gx dX

o o ~ = (u)du = —>D(X) (33)

Cette formule peut étre généralisée aux quantéésorielles, définies sur un espace bi-
dimensionnel, dont nous avons besoin pour caraetéles déformations de surface. Le

gradient de déformation locale au point X ainsidgftni comme la moyenne du gradient sur
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une surface S(X) centrée au point X et peut émasformé en intégrale de contour par

I'application du théoreme de Green :

F(X)=(F) ®(v) O n(v)dl, = F5(x) (34)

1

S(X) _WLS(X)
ou S(X) est le domaine autour du point X, |S(X}|leére de ce domainéS(X) le contour
fermé de S(X) qui en pratique passe par les pdiatsiesures et n la normale sortante de ce
contour. La base de mesure utilisée pour la détetion de F au point X est donc cette
surface S(X) et dépend des besoins de l'utilisat@arappelle cet ensemble des points voisins
et leur position un schéma d'intégration. Quatteéstas d'intégration sont possibles pour
I’évaluation de la déformation locale et leur aspst présenté dans la Figure 41. Le choix du
schéma d'intégration influencera directement lbetaie la base de mesure et donc l'aspect
local de la mesure du champ de déformation. Plgsh€éma d'intégration est large moins la
mesure de déformation sera locale mais plus leakggra moyenné et donc la précision de la

mesure sera meilleure.

Pour le calcul de la déformation moyenne sur laezbanalyse, on utilise la méme relation en
considérant un contour de la zone étudiée définides points de corrélation situés en
périphérie. La déformation moyenne ne dépend queddplacement de ces points

périphérigues, et est indépendante de la transldis points intérieurs.

Schema 0 Schema 1 Schema 2 Schema 3
-0 Q © O o
- < Jo ol o0 B
© 6-o- clol oo
e Point de Mesure Q 8 O

o Point Voisin

Figure 41: Différents schémas d'intégration possstxén corrélation d'image 2D
pour évaluer le gradient local de la transformatidiapres Dautriat (2009)

Cette formule ne permet cependant pas d'obteniiodnations sur la composante hors plan
de notre déformation (selon l'axe z) mais uniqudnhes composantes Xxx, Xy, yx et yy du
tenseur gradient de la transformation. Pour obtiexsircomposantes en z du tenseur, il est

nécessaire de faire d'autres hypotheses. La premstrde supposer que I'axe normal au plan
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(x,y) est un axe principal de déformation et laosele qu'il n'y a pas de rotation hors plan,

donnant ainsi = R, = Fx = Ry = 0.

Pour calculek,,, I'utilisateur peut choisir entre trois hypothésepplémentaires dans CMV :
-déformation planes;,= 0,

-déformation isochore,, = -(exx + &yy)

-déformation axisymétriquez, = €1 Si k1| < k2|, ete= g2 Sinon, aveg; et g, les déformations

principales dans le plan xy.

Une fois les six composantes du tenseur des peéliiesmations obtenues (dont degy,et
gy, Sont supposées nulles avec les hypotheses prgesjjeon peut représenter la
déformation déviatorique par un scalaire. Dans CButilise la déformation équivalente de

von Mises qui quantifie la distorsion de la matiéta'exprime par la formule suivante :
& :g\/e' e e:a‘—}tr(g)i (35)
eq 3 ' 3 =

ou e est le déviateur de la déformation. On note spus I'hypothese de transformation

axysimeétrique, la relation obtenue est
2
£ :§|£1—£2| (36)

si bien que cette quantité mesure alors l'interditécisaillement dans le plan d’observation

(second invariant plan).

11.4-B-b) Calcul des déformations en 3D

Comme indiqué dans Bornegt al, (2004) I'extension tridimensionnelle de la méinale
calcul par CIN des déplacement et déformationslésca historiquement été limitée
principalement par les capacités de calculs et éimaire des ordinateurs. Ces limitations ne
sont maintenant plus d'actualité et il est (toytesportions gardées avec la 2D) rapide
d'analyser une grille 3D de 64.000 points avec wume de 1,5 gigaoctets. Si la
détermination par corrélation du champ de déplaote 3D est trés similaire a I'analyse en
2D, les relations précédentes pour calculer lesra&ftions sont moins faciles a mettre en
ceuvre, car les intégrales de contour se rameneB8Deh des intégrales de surface qu'il est

plus délicat de manipuler. L'équation (34) se gdlis® en effet selon la formule suivante :
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E(X)=(F),,, =], E)dX= ‘Qi [, (X+uC) 0N, (37)

dans laquelle Xreprésente un point de la grill@x, un domaine associé au poiatQxo
représente la surface du domaie, dont la normale sortant estX) et |Qxo| la mesure du
domaine Qxo. Mais il est délicat de discrétiser l'intégrale derface obtenue. D’autres

procédures sont ainsi mises en ceuvre.

En pratique, les mesures par CIN sont transféraes lagiciel de calcul aux éléments finis
(Cast3M) : les centres des fenétres de corrélatidimissent les nceuds d’un maillage formés
d’éléments a 8 nceuds. Le calcul de la déformatipnse sur la dérivation des fonctions de
forme trilinéaires de cet élément. Les composadieggradient peuvent étre calculés en
chaque point de Gauss ou moyennées par élémertsil (exact d’'intégration). Dans le
second cas le résultat correspond a la relationdid¥essus, dans laquellk, est le domaine
occupé par I'élément fini considéré. La base deumgeassocié au calcul des déformations est
ainsi la taille de I'élément fini, soit en pratigaessi le pas de la grille. Le logiciel Cast3M

permet aussi de moyenner le gradient sur touteria d’analyse.

Une fois les composantes du gradient calculéegerseur des déformations de Green-

Lagrange peut étre calculé comme pour la situ@&ipar les relations suivantes :

I

E=SE'E-) (@9
CLETapyog <Y Qu, ou)
e=2(E+B)-1L 2{65{6%” (39)

Un énorme avantage de la formulation tridimensitianest qu’il n'y a plus d'hypothéses a
donner pour obtenir les déformations dans les tddisctions puisque linformation est
obtenue par I'acquisition 3D des volumes : lesudiants des trois composantes du champ de

déplacement selon les trois directions de I'esgacé fournies par I'analyse CIN.

11.4-B-c) Sources d’erreurs en CIN

De nombreuses sources d’erreurs existent en anadys€IN. Elles peuvent étre classées de

la maniére suivante

- la CIN opérant comme un filtre, ayant en entréeigheges et en sortie des champs de

déplacement, tout bruit sur les données d’entrdeitirun bruit sur les données de
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sortie. Le bruit d’'image, c’est-a-dire la fluctuati aléatoire des niveaux de gris des
pixels, plus ou moins intense selon le type d’imagédes conditions d’acquisition,
induit donc un bruit sur la mesure de déplacemenCIN reposant sur I'utilisation du
contraste des images, il faut que ce dernier géggmt est bien marqué. Les erreurs
seront d’autant plus grandes qu'’il y a moins deati@ns des niveaux de gris dans les
fenétres de corrélation. Des analyses plus pougkiddset Roux, 2006) montrent que
I'erreur en CIN, sous des conditions de translagiore, est proportionnelle au ratio du

bruit d'image par le contraste, intégré sur la femée corrélation.

- L'algorithme de CIN peut lui-méme induire ses pegperreurs. L'erreur de fonction
de forme est liee a linaptitude de la transforomatid, supposée, a décrire la
transformation réelle a I'’échelle de la fenétrecderélation (Borneret a, 2009). Dans
le cas des tres faibles déformations des rochdys#ées dans ce mémoire, elle est
faible et peut étre négligée (voir aussi Wan@l, 2013 pour une discussion a ce sujet
dans le cas de l'analyse de roches argileuses). &l erreur intrinséque a
I'algorithme de corrélation est associée a I'opsiation sub-pixel reposant sur une
interpolation des niveaux de gris, qui peut-étresmu moins efficace pour restaurer la
texture réelle des images. Elle induit une errdite « systématique », car fortement
corrélée avec la partie fractionnaire des compesae déplacement mesurées,
exprimées en pixel (Dautriat al.,2011b, Amiotet al, 2013). Elle induit une sur ou
une sous-estimation du déplacement évoluant pguedient avec le déplacement lui-
méme, qui se traduit par des bandes de déformp&dodique (« moiré ») dans les
cartes de déformations. Cette erreur systématiqti@’autant plus critique que les
déformations sont faibles, ce qui est le cas deamadyses. Il convient donc de la

maitriser.

- Le troisitme ensemble d’erreur regroupe les errgammeétriques, associées au fait
gue les images, notamment 2D, sont des projecptussou moins complexes, d’'une
réalité tri-dimentionnelle. Les imperfections des garojections, et leurs évolutions
eventuelles dans le temps, peuvent induire desrdéfmns apparentes sur les images
2D qui pourraient étre a tort interprétées comme déformations de la matiere
observée. Parmi ces erreurs, celles induites pavdeations de grandissement peuv-
étre critiques pour mesurer précisément la défoomatCe variations sont elles

mémes induites par les mouvements relatifs dert@capar rapport a I'échantillon.
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- Une derniere source d'erreurs est I'évolution dataste d’image au cours de la
déformation, du fait de I'évolution du matériausuration par ex) ou de son
marquage (décollement du mouchetis). L’hypothéseameection du contraste local

par la transformation mécanique sous-jacente aNan€ s’applique alors plus.

Ces sources d’erreurs induisent un champ de déptatemal estimé, affecté d’'une erreur
aléatoire ou systématique. Ces erreurs se propggeries formules de dérivation utilisées
aux composantes du gradient et de la déformatidaut noter que les erreurs induites sur les
composantes de la déformation par les erreursesdéplacement dépendent fortement de la
base de mesure choisie. Plus précisément, Doumajirantifié les erreurs sur la déformation

locale en fonction du schéma d’intégration utili§ableau 1

Tableau 1: Estimation des gains et des pertes ietifin du schéma d'intégration choisis d'aprés Dalim

(2000)
Schéma d’intégration 0 1 2 3
Gain de précision 1 2 3,26 4,61
Perte du caractére local 1 1/ 1/5 172 |1/ 2-\/5

Moyenner plus fortement permet donc de mesuredd&smations plus faibles, mais moins
bien résolues spatialement. Dans le cas du calomeddéformation moyenne, le méme
principe s’applique, et I'on peut estimer I'écame¢ de I'erreur sur la composante xy du
gradient relatif a la base de mesugedans la direction y induite par une erreur aléatoi
(supposée uniforme) sur le déplacement selon éetitin x, d’écart-type, par:
g
O, -

-2 %
v JN L,

Dans cette relation, N est le nombre de paires dsures de déplacement indépendantes

(40)

utilisées pour calculer la composante du gradiéour une déformation moyenne L est de
'ordre de 100 pixels ou voxel et N de l'ordre dedentaine, alors que pour une mesure
locale, L est de I'ordre du pas (ou de quelque} gada grille (soit 10 a 100 pixels ou voxels)
et N est proche de l'unité. L’erreur aléatoire effedonc beaucoup moins le calcul de la

déformation moyenne que celui de la déformatioal®¢facteur 100 a 1000 entre les deux).
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[I.5-Description des trois dispositifs d'acquisition d'images
et leurs limites

Nous présentons dans cette section, les diffédisp®sitifs permettant I'acquisition d'images
au cours d’'un chargement mécanique. Les images$ @ltienues sont ensuite traitées au
moyen de méthodes exposées précédemment. Troissilifspont été utilisés au cours de
cette thése. Les deux premiers permettent I'oltent’'images en deux dimensions aux
échelles macroscopique et microscopique sous éonslile chargement uniaxial. Ces types
de dispositifs ont déja été décrits dans le chamitmsacré a la bibliographie. Le troisieme
dispositif original a fait I'objet d’un développemieet d’'une calibration poussée lors de ce
travail de thése. Il permet I'application d'un opament triaxial sur un échantillon et
simultanément son imagerie par microtomographie R¥us allons présenter dans cette
section les trois montages que nous avons utilisés. méthodes d’estimation d’erreurs
inhérentes aux différentes techniques d’imageriesiaque les résultats obtenus aux

différentes échelles seront abordées dans le®ssbii.2-B), V.1-B) etV.3-.

1I.5-A) Imagerie optique

Pour des raisons de disponibilité du matériel, nausns été contraints d’utiliser deux
dispositifs expérimentaux trés similaires au couls cette thése. Les dimensions
d’échantillons sont les mémes, seules les caratitires des caméras et des capteurs CCD

ont changé.

Le premier montage permet d'acquérir une suiteadjes de la surface d'un échantillon
cylindriqgue de 35 mm de haut par 36 mm de diametsiné spécifiquement pour cette
expérience. On réalise deux surfaces planes ouatségé 26 mm de large diamétralement

opposées sur les échantillons testés permettaradérie des deux surfaces par deux cameéras.

Le capteur de la caméra imageant la partie « mad® I'acquisition a une dimension de 24
mm x 36 mm et image la surface a un grandissenmeett ks pixels (16 mégas) ont alors une
résolution de 7,4 um. La mise au point sur la serfest effectuée une fois en début d’essai et
n'évolue plus pendant le chargement mécaniqueédddntillon. Le capteur numérique de la
caméra dite « micro » est aussi de 16 mégas petelsage une zone de 1,5 x 1,5 mm avec
une résolution de 0,74 um. Cette caméra est éqdipéesystéme automatisé lui permettant
de régler sa position en X et Y mais aussi de férenise au point par un mouvement selon
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'axe Z. Cet équipement permet de réaliser unenaatisation de le mise au point selon un
algorithme de maximisation de contraste moyen ptéset utilisé par Yangt al, (2010b).

L'utilisateur peut définir plusieurs zones d'intéigu’il veut imager avec un pas de temps
choisi, la caméra sera alors déplacée pendantdegement pour acquérir les images des
chaque zone. Le positionnement précis de la cameréait par une méthode rapide de

corrélation d'images entre I'image initiale et lage a acquérir.

Le second montage est similaire au précédent maismament de son utilisation,

I'automatisation de la camera « micro » n’était easore disponible.

L’éclairage de la surface doit étre uniforme epae provoquer des effets de brillances sur les
surfaces imagées. Pour nos expériences nous avitisé un éclairage a l'aide de LED
bleues. Ces LED sont positionnées directement weani de la lentille de I'objectif des
cameéras « micro » de fagon latérale. L'éclairageesgaire a la camera « macro » se fait par
deux spots de LED placés a gauche et a droite danteéra. L'ensemble du dispositif est
placé dans une piece souterraine afin de ne pasdéabentuels changements de luminosité

induits par la lumiére extérieure.

L’échantillon est placé sous une presse électrom@ga opérant en condition uniaxiale, les
presses appliqguent une force maximale de 100 KkN.chargement est contrélé en
déplacement et défini a 1 um/s pour 'ensembleadetests. Le chargement mécanique se fait
de facon continue avec une vitesse d’acquisitieme&’image toutes les dix secondes pour le
premier montage et toutes les deux secondes powedend montage. On obtient le
déplacement du piston mobile par la conversionamubre de tours du vérin de la presse en

déplacement vertical.
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Platine micrométrique
XetY

Figure 42 : a) Montage de CIN macroscopique avegrésse mécanique et les deux caméras hautes tiésolu
b) géométrie de I'échantillon pour ce type d'essaisnage d'un échantillon aprés rupture, les fésimdiquent
la fracture.

[1.5-B) Imagerie au MEB

Le montage utilisé pour I'acquisition au MEB repesge |'utilisation d'un banc de chargement
uniaxial spécialement développé pour étre placé thanhambre d’un MEB. Les échantillons
utilisés pour ces essais sont des parallélépipd@esiron 14 mm de long et 7 mm d'arréte.
La surface qui sera imagée pendant I'essai esteagsgment polie afin d'obtenir une surface
la plus lisse possible dans les limites des anfomités induites par la porosité. Cette
préparation est nécessaire afin de minimiser létsefi'ombre pouvant nuire au contraste
local de l'image et entrainer une mauvaise comoélad’images. Ce polissage permet par
ailleurs d'assurer une meilleure continuité dedacbe d'or que I'on dépose a la surface de
notre échantillon pour permettre une évacuationdiestrons puisque notre carbonate n'est
pas naturellement conducteur. Les détails sur qutparation de la surface observée et
I'influence de cette préparation sur la corrélatidimages seront développés dans la partie
0IV.2-A).

Cette préparation semble aisée au premier aborsl seaiévele difficile lors du polissage des
échantillons altérés. L'altération peut en efferaimer une perte de cohésion entre les grains
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lors de la manipulation d’échantillons de petitdlédalors du polissage, il est fréquent que
des grains se désolidarisent, ce qui provoque dashements de matiere a la surface. De
plus, il a été observé que les micrograins de tealmnstitutifs de notre matériau peuvent
obstruer la porosité lors de cette préparationugterau contraste local de I'image obtenue.
Cette étape ne doit pas étre négligée car elle drapdirectement la qualité des images

obtenues et donc la qualité de la corrélation djesa

Les essais mécaniques dans I'enceinte du MEB seildét de facon différente des essais
optiques. En effet, la prise d'images haute résmiuau MEB est longue et nous devons
procéder par des paliers de chargement successitiapt lesquels les images sont acquises.
Le chargement est controlé en déplacement questoppe lorsque I'on a atteint valeur de
force ciblée. On effectue alors la prise des imatgesotre surface a différentes échelles de
grossissement. Il faut environ sept minutes parmgampour une résolution de 4096 x 3775

pixels et un temps de pause de 10 ms/pixel.

, —— chantillon Chaml_)re sous
- vide

Platine micrométrique -, Cellule de
XetY LG = compression

Figure 43 : a) Montage d'acquisition CIN 2D dareniceinte du MEB b) Positionnement d'un échantateant
essais ¢) exemple d'échantillon aprées rupture.

Comme le montrent la Figure 42.c et la Figure 43»e des limites de ces deux méthodes est
la possibilité que la rupture se propage en delderda surface imagée. Lorsque cela se
produit, il devient difficile de lier les événemsntrécurseurs de la localisation observés en
surface aux mécanismes de rupture de I'échantillore autre limitation est la nécessité de

conserver une surface observable ce qui ne permeati@ux que d’associer la CIN a des
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essais uniaxiaux ou biaxiaux. Ces méthodes pemependant d'identifier des mécanismes

de localisation de la déformation avant la rupfuagile, et ce, a une échelle tres fine.

11.5-C) Imagerie a I'aide d’'une cellule triaxiale & de la
microtomographie

L’'un des objectifs de cette thése est d’aller da des limitations des méthode d’imagerie 2D
par le développement d’une cellule triaxiale mimietée permettant d'imager un échantillon

de roche en trois dimensions au cours de I'esdaid& d'un microtomographe.

Cette cellule triaxiale a été développée par I'INRIEa été spécialement congue pour prendre
place dans la chambre d’un microtomographe de Ngm@otom. Pour rendre possible cette
utilisation, les spécifications de la cellule étai¢res strictes. La hauteur de I'ensemble du
montage composeée du vérin et le corps de la celleldevait pas faire plus de 490 mm de
haut. Par ailleurs, afin de ne pas endommager dtinpl rotative du micro tomographe,
I'ensemble du dispositif ne devait pas excéder.Ekdin, le matériau utilisé pour le corps de
cellule devait a la fois supporter un confinemetieau distillée de 15 MPa et un chargement
axial de 10 kN tout en minimisant I'absorption d@gons X. Le matériau choisi a cet effet a
donc été un alliage d’aluminium (5083- F Norme EBb-2) avec une paroi de 2 mm

d'épaisseur.

Dans sa configuration originelle, la contrainte adi est appliquée a I'échantillon par
l'intermédiaire d’'un vérin actionné par un motewaspa pas. Ce vérin permet I'application
d’'une force maximale de 10 kN et permet une cooragimale de 10 mm. Le pilotage de ce
vérin est réalisable depuis un ordinateur et neesste pas d'accéder a la chambre du
microtomographe pendant I'essai mais cette fonnabté n’était pas opérationnelle pendant
la these. Le pilotage peut étre effectué en déplane contrélé, mais également en taux de
chargement controlé, par I'intermédiaire d’'un captde force placé au contact du piston
mobile. La programmation par une interface Labvikwmoteur pas a pas permet également
la définition d’'une séquence de paliers de chargesgccessifs.

Cependant, lors des essais préliminaires de misplaa® de I'ensemble vérin/cellule de
confinement dans I'enceinte du microtomographe, dté noté que le poids excessif de cet
ensemble empéchait une rotation satisfaisante delaéne, ce qui s’est traduit par un
endommagement de cette derniere. Le temps néaessaon remplacement et le colt élevé

de cette piece du microtomographe, nous a condghedcher une solution alternative a
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I'utilisation de ce vérin. Celui-ci a donc été rdag#® par un vérin a chargement manuel
actionné a l'aide d’une vis micrométrique. Le poidstreint de ce vérin de substitution, nous
a tout de méme permis la réalisation d’'une campd@ssais triaxiaux. Le capteur de force a
été adapté a ce nouvel élément, le contréle dessais a donc été effectué par incrément de

force sans connaissance exacte du déplacemenstdn.pi

Notre cellule est composée de trois pieces pritespaisibles Figure 44.b. Le corps de la
cellule est creux (Figure 44.b.1) et permet deniasiérer le piston fixe (Figure 44.b.3) par le
haut et le piston mobile (Figure 44.b.2) par le. h#s échantillon cylindrique de 10 mm de
diamétre pour 20 mm de longueur (Figure 44.d) E&tépdans une membrane permettant de
l'isoler du fluide de confinement (de l'eau). Lenfimement est contrdlé par une pompe

Quizix a deux pistons.

Dans le cadre de cette thése, nous avons réaligéemment des essais drainés et sans fluide
interstitiel. Ces conditions nous permettent desnoapprocher au mieux des essais 2D
puisqu’il 'y a pas de fluide interstitiel non pluSependant, la présence de fluide interstitiel
aurait été intéressante pour obtenir une meilleangparaison entre les essais triaxiaux menes
sur les macros échantillons et les résultats de. ®bis de nombreux retards pris par la
conception de la presse triaxiale miniaturisée &tnise en service (panne du micro
tomographe et endommagement de sa platine deomlatis des premiers essais) ne nous ont
pas permis de réaliser ces essais. Nous n'avomagmer que la premiére campagne nous
permettant de déterminer nos conditions d’acqoisitt de reconstruction pour la CIN sur

des échantillons secs.

Cependant, ce dispositif a également été concu petmettre de travailler en condition
saturées et permettre la mise en écoulement akefsous pression au sein d’'un échantillon.
Un circuit dédié a la pression de fluide, conti@dé une autre pompe Quizix et régulé par une
"back pressure" permet la réalisation d’essais amlitions drainées. Ce dispositif permet
également des mesures de perméabilité via 3 captieupressions différentielles montés en
parallele et dont les gammes de mesures permealtertavailler sur des matériaux de
différentes porosités et perméabilités. L’ensendlele circuits du dispositif et leur contréle est

visible sur l'interface utilisateur Labview (Figud®).
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Figure 44 : a) enceinte du microtomographe avemlero cellule et le vérin de chargement b) micrbute
démontée, on y voit en 1. le corps de la celluie?.de piston qui permet d’appliquer le pressioiaée et en 3.le
piston rigide et la membrane c) cellule montée)eatichension des échantillons
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Figure 45 : Schéma du dispositif dans I'enceintexdcrotomographe. En rouge est représenté le dircui
contrdlant la pression de confinement, la flecheeveeprésente le chargement par le piston motile eircuit
noir correspond au contrdle de la pression de petra mesure de perméabilité.

Une fois I'échantillon en place, le chargement mépae est appliqué de la méme fagon que
pour les essaim-situ dans I'enceinte du MEB. L’acquisition des radipinias nécessaires a

la reconstruction d’'un volume nécessite environ®2#&ns nos conditions d'acquisition : 1800
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coupes, soit une coupe tous les 0,2°. Le chargesesiatit donc par paliers successifs pendant
lesquels le volume est imagé.

La difficulté lors des essais sous confinement toamme pour les essais triaxiaux
macroscopiques, a été d'estimer le moment de kareupe I'échantillon lorsque 'on n’est
plus dans un régime de rupture fragile et s'iltétaitifié de continuer le chargement ou non.
En effet, comme on peut le voir dans la Figure 4& aucun moment n'est observée une chute
nette de la force traduisant l'ouverture d'une batwl cisaillement contrairement a la Figure
46.b qui présente un chargement uniaxial pour lelgueupture est nettement visible. Il a
donc été nécessaire apres les premiers essaisamiocgr soucis d’estimation de la contrainte
a la rupture de trouver une méthode pour arréess#lis et ne pas charger trop vite nos
échantillon a I'approche de cette rupture pour migisualiser les endommagements qui
précédent la rupture. Ce développement sera eépliains le chapitre consacré aux résultats
de cette méthode.
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Figure 46 : a) exemple de chargement a 5 MPa déimement sur un échantillon altéré six fois dont le
comportement n’est pas fragile, la rupture n’a g#é clairement identifiée lors d’acquisition CIN 3®) Courbe
de chargement sain dans le méme dispositif expétahe
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microstructurales de notre roche et leur évolution
avec l'altération
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[1l.1- Le calcaire de Lavoux a I'état sain

La partie bibliographique de ce manuscrit montre tps aquiféres salins profonds sont des
cibles privilégiées pour le stockage du £@Qu fait de leur grande étendue spatiale et dws leu
propriétés d’écoulement (forte porosité et pernl@épqui facilitent I'injectivité. Par rapport
aux roches gréseuses, les réservoirs carbonatgsnpeat de plus I'intérét de permettre un
stockage pérenne par minéralisation partielle dy. @@ns le bassin de Paris la formation
géologique la plus étudiée est la formation dushigaie moyen, le Dogger. Cette formation a
été particulierement étudiée dans le cadre dureherehe concertée entre plusieurs
organismes autour du projet PICOREF (BRGM, 200@urRette thése nous avions besoin
d'un carbonate dont I'homogénéité microstructuraf®us assurerait une bonne
reproductibilité pour des essais mécaniques, toutagant des propriétés d’écoulement
facilitant I'injectivité de I'acide. Nous avions t&hoix entre plusieurs carbonates disponibles a
'IFPEN : 1) le carbonate d’Estaillades provendhine carriere du Vaucluse, qui était le
matériel d’étude de la thése de Dautriat (2009)e Zplcaire d’Euville provenant de la région
de Provence, trés utilisé dans la these de Ngugéi2] pour étudier des altérations
homogenes et 3) le calcaire de Lavoux étudié #HER dans le cadre de 'ANR GéoCarbone-
INJECTIVITE (Bemer et Lombard, 2010 ; Fleugyal, 2007 ; Radilleet al, 2010).

Finalement le calcaire de Lavoux a été choisi ptaamogénéité de sa microstructure, nous
assurant d'obtenir des échantillons représentgtdfar nos essais. De plus les travaux
précédents cités ont permis la description desrg@tgs hydromécaniques de ce calcaire et
leurs évolutions avec l'altération a l'aide d’'unofmcole basé sur l'utilisation d’'un acide
retard (que nous allons également utiliser). Enfinrelative simplicité de I'organisation
microstructurale permet a cette roche d'étre agsmd un empilement de sphéres cimentées,
facilitant I'élaboration d’'un modéle de milieu égalent (Dvorkinet al, 1994).

Nous nous attacherons au début de ce chapitrergiedicmicrostructure de notre carbonate
en suivant et en adaptant la classification de k@(8906). Nous étudierons la pétrophysique
de notre roche a l'état sain a l'aide des méthadiesrites dans le chapitre dédié aux
protocoles expérimentaux. La suite du chapitreitlss évolutions de la microstructure, des
propriétés pétrophysiques et d’écoulement aprédradibn homogene, avec un intérét
particulier sur I'analyse des effluents apres atién et sur I'imagerieén-situ des particules

mobiles au sein de la porosité.

101



Evaluation des caractéristiques pétrophysiques etigrostructurales de notre roche et leur
évolution avec l'altération

[11.1-A)Etude microstructurale

Le calcaire de Lavoux se trouve dans la régionalelPs, au sud-ouest du bassin Parisien. Le
calcaire de Lavoux est daté du Callovo-Oxfordieg'ett déposé dans des conditions de récifs
coralliens issus de « hauts fonds ». Ce calcaiparéipnt a la formation du Dogger qui
s’étend sous le bassin parisien. Il est a I'affieuent dans la région de Poitiers comme on le
voit sur la Figure 47, qui présente la coupe géqlem du seuil du Poitou, limite entre le
bassin parisien et le bassin aquitain. Les rochd3atger dans cette région sont caractérisées
par des calcaires oolithiques, classiques des zdeefepdbts récifales (carte géologique de
Poitiers, BRGM).

COUPE SCHEMATIQUE SW-NE DE LA REGION POITOU-CHARENTES |

i 5t Jean

| dingely E\buneuil

Seul du Poitou

Bassin de Paris

Plate-forme aquitaine o I0 30 40 km - 1500

B Alluvions quatemaires 3 Turonien B Kimmeé ridgien infé reur =3 Lias inférieur - Trias

3 Eacéne mm Cénomacien =3 Oifo rdien calcaire == Trias

3 Campanien B Crétacé inférieur B o rdien mameus B3 Socle

B Santonien = Tithonien = Dogger = Faille

= Coniacien E= Kimmeé ridgien moy. sup.  EE Pliensbachien - Toarcien Source : GRGM

Figure 47 : coupe SW-NE du Seuil du Poitou metanévidence la position a la limite du bassin parisdu
calcaire de Lavoux

Les premiers blocs étudiés étaient issus d'étudesieures menées a I'lFPEN cités dans
I'introduction de ce chapitre. lls étaient défiommme étant du "Lavoux Jaune a gros grains".
Malgré un niveau d’homogénéité satisfaisant degléxshde la microstructure a celle du bloc,

notre critere de sélection strict basé sur I'aralgs scanner médical entraine une perte
importante de matiere issue d’'un bloc. Nous avtésapidement confrontés a un épuisement
des blocs disponibles a I'lFPEN. Ainsi de nouveblocs ont été commandés a la carriére de
la Vienne et approvisionnés. Malgré le type deaiedcdemandé, nous avons observé que la
microstructure apparente du nouveau calcaire éfait plus fine et la cimentation plus

présente.

Sur la base des observations microstructuraless avons opté pour une nomenclature pour
la suite de ce manuscrit. Les échantillons issusatiee premiéere série de carottage et définis
comme Lavoux a gros grains seront référencés « bG{es échantillons issus de la seconde

série seront quant a eux dénommeés « LGF » pouruxasagrains fins. Il est a noter que le
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LGF présente un niveau d’hétérogénéité a I'échadld’échantillon plus important que le

LGG. On a observé que la répartition de la porosiéait pas homogene sur les blocs.
Malheureusement les blocs de carrieres n’étanbpastés, il n’est pas possible de savoir si
cette distribution est dans le sens du litage a@lite par un dépdt sédimentaire particulier

comme une mégaride (visible dans les carrieresodegdgne (Casteleyet al.,2010).

Les blocs de LGG sont labellisés J6 et J8 selowiaenclature IFPEN. Le bloc de LGF est
labellisé J9. La microstructure de ces blocs aéétéliee et décrite par les méthodes de
microscopie sur lames minces et cathodolumines¢grareimagerie micro-tomographique
RX, ainsi qu’au MEB. Sur la Figure 48 on peut vdeux lames minces en LPNA a un
grossissement de 60x. Un ensemble de 25 imagesLjgd@r et 21 images pour LGF ont
permis de créer des panoramas (visibles en annegertettant de mieux appréhender la
microstructure et les hétérogénéités. On voit && ganoramas qu’a I'échelle de quelques
centimeétres la variabilité de la microstructurefeste et il est difficile d’étre exhaustif dans la
description de cette microstructure. Cependantdii#&rences entre le LGG et le LGF sont

bien mises en évidence.

Figure 48: Microstructure des blocs LGG(a) et LG)@btenues a partir de lames minces en LPNA a un
grossissement de x60, La porosité est imprégnéenparésine époxy colorée en bleu. Les principdémeénts
observés sont numérotés: 1) macroporosité 2) aoBthFragments d'echinoderme 4) Ciment syntaxi&@dlet

l1l.1-A-a) Blocs de LGG

Le LGG présente de la macroporosité rendue visfae la couleur bleue induite par
'imprégnation de I'échantillon a la résine color@eant le polissage (Figure 48.a.1). On
observe majoritairement des oolites microporeusge$@ pm de diamétre moyen (Figure
48.a.2). La présence de bioclastes reste tres aingoel Les plages de ciments syntaxiaux
sont rares mais de grande taille et prennent maiesa la surface de fragments

d'échinodermes (Figure 48.a.4 ; Figure 49.a). Desrplages de ciments ne semblent pas
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avoir comme nucleus des fragments d’échinodermés lmanicrite composant les oolithes. Il
n'a pas été observé de calcite de blocage tredog@ée ou de ciment isopaque a la surface

des oolithes. Enfin de rares pellets microporeun sbservés (Figure 48.a.5).

L'analyse par cathodoluminescence du LGG préseatdés la Figure 49.b nous montre une
teinte principale dans les pourpres, classique ahodoluminescence de la calcite. Une
analyse plus fine du ciment syntaxial montre sepides de croissance, dont certaines ont une
teinte plus jaune caractérisant une présence pipsrtante en manganése (fndans le

fluide lors de la cristallisation.

Figure 49 :a) ciment syntaxial en LPNA x100 b)yme&iment syntaxial en cathodoluminescence

L'observation du LGG a l'aide du microtomographeficme ces observations (Figure 50).
Les niveaux de gris les plus foncés correspondextpares résolus par cette technique et
associés a la macroporosité ; les niveaux de gteymédiaires correspondent aux grains
microporeux (un voxel integre alors du vide et dlide) ; enfin, les niveaux de gris les plus
clairs correspondent a la calcite pure. |l appaxaiette échelle que le réseau de macropores
est bien connecté et que la microstructure du LGGredativement homogéne. Les oolithes
peuvent étres regroupées en deux familles. La premast la famille des oolithes dont le
nucleus est tres microporeux, leur donnant un aspex sombre en leur centre. La seconde
famille est composée des oolithes ayant un nucfertement cristallisé (trés blanc en
microtomographie). Leur microporosité est moins bgéme et se retrouve alors sous forme
d’'une microporosité concentrée dans des anneaoxiradé ce nucleus. Ces différences entre
les oolithes ont été décrites par Casteletyal, (2010) et reliees au comportement mécanique

de la roche par une étude acoustique.

Les ciments syntaxiaux sont localement visiblessnrastent tres dispersés et rares dans

I’échantillon, le fragment d’échinoderme constitudeur nucleus est difficile a voir en
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microtomographie (et au MEB), car la compositiomafue et la structure cristallographique
de ces fragments sont trés proches de celle duntir®m observe finalement, de grandes
plages de macroporosité et une calcite de blocaggepte comme un fin liseré discontinu

autour des oolithes (Figure 50, fleche blanche).

Figure 50 : image microtomographique du LGG a 5 gemrésolution avec : ool = oolithes ; bcl = bioctas pel
= pellets, c.s = ciment syntaxial et c.b = calaite blocage

La Figure 51.a nous montre une vue générale au MIERGG, on y retrouve les mémes
caractéristiques que ce que nous avons décritde ltles lames minces. L'utilisation du MEB
nous a permis d’observer finement les rhomboedeesalcite constitutifs de la calcite de
blocage présents dans la macroporosité, ainsiapieares plages de ciments syntaxiaux du
LGG (Figure 51.b et c). A l'aide d’'un grossissempluts important, nous avons pu identifier
les éléments les plus petits de notre roche :agis’des grains de micrite composant les
oolites (Figure 51.d). Cette micrite est constitysss de petits cristaux de calcite non
automorphes de 1 a 6 um de large. C'est cette tenigui sert denuclei a de petits
rhomboeédres de calcite visibles dans la macropeérdsi la roche que I'on qualifie de calcite
de blocage, méme si sa cristallisation n’'est p#seah son terme au point de bloquer

totalement la porosité.
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Figure 51: Microstructures classiques du bloc L&Gpyue générale du LGG b) Détails de la structues d
oolithes et des types de ciments rencontrés cjteale blocage d) Détail de la micrite constitutdes oolithes

I11.1-A-b) Bloc de LGF

Le LGF présente une porosité plus fine, avec uneraoparosité limitée (en bleue Figure
48.b), mais qui est compensée par une mésoporiosdrgranulaire forte. La proportion
d'oolithes est faible, mais ces derniéres, visilpp@s leur nucleus et leurs bandes de
croissance, demeurent microporeuses et ont un ttieamé 200 a 300 um (Figure 48.b). Les
grains majoritaires sont ici des pellets de caloiieroporeux de petits diamétres (10 a 50
um). La calcite de blocage est encore moins présagams la porosité et on n'observe de
facon quasi exclusive que des ciments syntaxiamxd@e par ailleurs une plus forte présence
de fragments de bioclastes (bivalves, échinodemhésachiopodes) tres abimés, induisant
d'importantes hétérogénéités locales. La cathodoksuence appliguée au LGF n’apporte
pas d’'informations nouvelles pour I'histoire diagéque de la roche. Mais la faible taille des
éléments composant cette roche rend difficile lmbation par cathodoluminescence.

L'observation des volumes microtomographiques \esiilans la Figure 52 permet d’avoir
une meilleure vue d’ensemble de la répartitionestadquantité des bioclastes pour le LGF.

On observe que les ciments syntaxiaux sont répdetilacon plus homogéne que pour le
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LGG, mais leur taille est bien plus limitée du faét la taille plus réduite de la macroporosité

dans le LGF. La quantité d’oolithes est plus fadtléa calcite de blocage n’est pas observée.

Figure 52 : image microtomographique du LGF & 5 gerrésolution avec : ool = oolithes ; bcl = bioctas pel
= pellets et c.s = ciment syntaxial

L'utilisation du MEB nous a permis de voir quedahre est micritisée a I'extréme dans le cas
du LGF. Les hétérogénéités locales sont tellestmig plans sont nécessaires pour présenter
I'ensemble des structures rencontrées (Figure B3.@). Les zones macro et meso poreuses
de I'échantillon ne présentent pas ou peu de eatist blocage contrairement au bloc LGG.
On trouve de tres grandes plages de ciments sgotaxomme on le voit dans la Figure 53.c.
Des bioclastes sont aisément identifiables (fldola@che Figure 53.a) mais la majorité est
plus difficilement localisable qu’a I'aide du mitoonographe car le polissage leur fait perdre
leur structure interne et ils apparaissent somboasme des ciments. Enfin, les oolithes ne

sont plus majoritaires en comparaison des cimgmitssiaux et des pellets.
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Figure 53 : a,b,c) vues générales du LGF d) détaicalcite de blocage avec pel = pellets; ool =iials

Ces observations montrent que ces blocs, bien gés d'un méme age et prélevés au sein de
la méme carriere, ont des microstructures tre€mifftes qui peuvent s'expliquer par une
variation de dép6t stratigraphique horizontal. leckde LGG représente un dépét dans un
environnement a agitation réguliere dans une eauds) permettant la formation des oolites
de grande taille (Purser, 1980). La faible quardéébioclastes et le tri dans le type de grain
situent ce dép6t proche de la barriere corallie@eou les vagues sont réguliéres. Plus
précisément, la grande taille des oolithes (~500 |ocrlise ce dépbt a l'intérieur du shoal
oolitique. Le bloc LGF présente une quantité trépdrtante de bioclastes trés altérés, une
faible quantité d'oolites et une grande quantitpeliets. Ce type de dépbt est caractéristique
d'un dépbt a l'intérieur du lagon (peu d'oolitebetucoup de pellets), en bout de chenal
(Rankey et Reeder, 2010).

[11.1-B) Caractérisation pétrophysique

Comme nous l'avons expose dans la pdttieA), la premiere étape de notre méthodologie
repose sur une présélection des échantillons. Athaigue bloc (30 cm x 30 cm x 20 cm pour
le LGF) est entierement foré et chaque carotteag&tiest passée au scanner médical pour
estimer la porosité moyenne de I'échantillon, af® sélectionner ceux d'une porosité

moyenne de 24% +0,5%. Nombre des carottes ne néqas dans cette catégorie, mais cette
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étude systématique permet d’estimer la dispersegnvdleurs de porosité au sein de chacun
des deux blocs.

Le Tableau 2 présente la porosité moyenne et [@edion observée pour chaque bloc. Le
bloc LGF présente des valeurs de I'écart type steddérema plus grandes, ce qui traduit une
hétérogénéité plus importante. Ce tableau a éténobpar des mesures effectuées sur 41
échantillons pour LGG et 75 échantillons pour LGF.

Tableau 2:Moyenne, écart type, valeur minimum etimam de la porosité des blocs J6 et J9 obtenus par
scanner médical

_ : Nombre
0
¢ moyen (%) | Ecart type | Minimum | Maximum d'échantillons
LGG 23,5 0,6 22,6 24,7 41
LGF 24,5 1,1 22,1 26,5 75

Ces mesures scanner ont ensuite été confrontéeaeses par injection de saumure lors du

protocole d'altération pour les échantillons ayat& sélectionnés pour étres altérés. Ces
résultats sont représentés dans la Figure 54.
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Figure 54 : Comparaison entre porosité a la saumeiréa porosité scanner
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On observe de fagoguasisystématique que la valeur de porosité scannesuggrieure a
celle obtenue par injection d'eau de 0,5% a 0,09%B : La valeur LGG_2 sort de la
tendance mais nous n'avons pas d’explication agufen défaut de mesure du volume de
I’échantillon initial). La différence peut étre idérée comme une évaluation indirecte de la
porosité non connectée de la roche. En effet, launeescanner permet d’accéder de fagon
moyenne a l'ensemble de la porosité présente dawnshe, tandis que la saturation a I'eau ne
peut étre effective que dans les zones connectégssaau poreux. Cette valeur est conforme
a celle donnée dans la littérature (Sterpepichi., 2009) sur un calcaire de Lavoux. Parmi les
41 échantillons de LGG, nous présentons deux éllbast détaillés dans la suite du
manuscrit. Parmi les 75 échantillons de LGF, naésgntons les échantillons utilisés pour les

essais mécaniques.

Nous avons ensuite caractérisé la porosité a l'dalenesures RMN effectuées sur des
échantillons de 15 mm x 15 mm sous échantilloniaés des blocs. La Figure 55 montre deux
résultats de temps de relaxation T2 pour un édi@antie LGG de porosité 23,9% et pour un
échantillon de LGF de porosité 24,1%. Pour les déalantillons, on remarque que la
distribution estquasi unimodale. Cependant, la courbe en trait continucgrrespond a
I'échantillon LGG présente une proéminence cenig¥se 600 ms, ce qui dénote un petit pic
convolué avec le pic principal centré vers 45 nasdlstribution des T2 de I'échantillon LGF
ne présente qu’un seul pic, centré sur 60 ms. B&pleury et Soualem (2009) un seuil de T2
a 200 ms correspond a une porosité de 2 um de ti@mdt@blie sur un carbonate a double
porosité. En placant cette limite sur nos courbe®loserve que la quantité de macropores
dans le LGF est trés faible cependant, la disivbutinimodale des temps de relaxation
suggere l'existence d’'une seule population de piEra®nnectée, ce qui n'est pas cohérent
avec les observations microstructurales. Vinagnal, (2011) ont effectué des mesures du
signal RMN sur des échantillons de Lavoux a groaingt lls interpretent la signature
unimodale en T2 comme un effet de couplage diffdsifleau présente dans I'’échantillon
entre les différentes porosités. Si les moléculeauwdpeuvent étre échangées librement par
diffusion entre la macroporosité et la micropo@giendant le temps de relaxation RMN, la
bimodalité du signal s’estompe au profit d'un sgialdans la distribution des T2 (Figure 55).
Cette hypothese se confirme pour le LGG et LGFsque d'apres la compilation de signaux
RMN réalisés sur différents carbonates, Vinagral, (2011) montrent que la bimodalité est
conservée seulement s’il y a un ciment isopaqueraitrés forte cimentation autour de la

microporosité, rendant les temps de diffusion dapace poral a l'autre trés grand devant le
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temps caractéristique du signal RMN. Notre roch@nésentant pas de ciment isopaque mais
une calcite de blocage non continue et éparsst fl@nc cohérent que nous ayons un signal
unimodal. On notera cependant que le signal RMNI'éghantillon LGG suggeéere une
bimodalité (proéminence a 600 ms), ce qui pouéiaé le fait d’'une trés grande différence de
taille entre la macroporosité et la microporodsité.petit pic convolué a 600 ms s’est retrouvé
sur cinq autres analyses menées sur le LGG saititréAde comparaison la Figure 55.b
présente un signal RMN bimodal obtenu a partir @leaire d’Euville dans la publication de
Vincentet al, (2011).
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Figure 55 : a) Exemple de deux courbes RMN poudé& et le LGF b) courbe RMN du calcaire d’Euville
d’'aprés Vincent et al., (2011)

Pour compléter cette description du milieu pordaxporosimétrie mercure nous informe sur
la taille moyenne des seuils d'entrée de poreuetrépartition. La Figure 56.a présente deux
exemples représentatifs de nos deux matériauxcheses de pression capillaire montrent
deux paliers, ce qui indique une répartition bintedies diamétres d’entrée de pore pour les
deux types de Lavoux. Pour une visualisation deisribution des diametres des seuils
d’entrée de pore nous présentons dans la Figute |&6.dériveées des courbes de pression
capillaire. Pour I'échantillon de LGG on observe temmille d'entrée de pore dont le diameétre
moyen est de 10 um correspondant aux seuils d'atgda macroporosité, ainsi qu'une
famille d'entrée de pores avec une taille moyeneevdon 0,7 um correspondant aux seuils
d'acces de la microporosité. L'échantillon de L@&spnte une famille dont la taille d'entrée
de pore est en moyenne de 4 um et une familleamia celle du LGG pour la microporosité
a 0,7 um. Dans ce cas-ci, la famille des plus graselils correspondrait a l'accés a la
meésoporosité observée a l'aide des lames mincea.platé a 3 um ce que nous considérons

étre la limite entre la microporosité et I'ensemldemposé par la mésoporosité et la
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macroporosité. Cette limite correspond a la régmuiaximum du microtomographe, dont

nous discuterons les résultats plus loin dans apitb.
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Figure 56 : a) courbe de saturation obtenue pargsdmétrie mercure pour le LGG et le LGF b) courléeicke
pour LGG et LGF a I'état sain

La porosimétrie mercure nous confirme donc la présel’'une porosité bimodale connectée.
La forme des courbes de pression capillaire nonseigne également sur la proportion des
phases macro (ou meso) et microporeuse. En effestipossible a partir de ces courbes
d’estimer le volume correspondant a la porositéessible par des seuils de diametres
supérieurs a gm. Ce volume correspond au réseau poreux qui dppaterconnecté sur un

volume reconstruit au microtomographe avec laloéiem maximale. On observe que cette
proportion macro/microporosité est difféerente emdiedeux matériaux. Elle est de 40 contre
60% 5% et de 25% contre 75% 5% pour les blocs IBBEGF, respectivement. Ce résultat
est cohérent avec nos observations microstrucgjréderéseau de macropores étant plus
restreint au sein du matériau LGF. Les caractfuiss structurales aux échelles fines sont
donc en adéquation avec les mesures de porositech@mhe maintenant a préciser les

propriétés d'écoulement de nos roches.

l1l.1-C)Caractérisation des propriétés d'écoulement

Les données de porosimétrie mercure présentéegdamdment donnent également une
estimation de la perméabilité des échantillonsétesta forme de la courbe de pression
capillaire permet, sur la base de modéles empisigibomeer, 1960) ou de la théorie de la
percolation (Kamath, 1992), une détermination desngabilités. Nous avons utilisé ces
modeles qui sont bien adaptés pour des valeurgmedabilité supérieures a 1 mD, ce qui est

en général le cas pour un carbonate. Les résuitaiis présentés dans le Tableau 3 et sont
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issus de trois mesures pour le LGG et une mesuug |@o LGF. On observe que la

perméabilité du LGG est plus élevée en moyennelajperméabilité du LGF ce qui est en
accord avec les observations microstructuralesiguitrent un réseau poreux plus fin pour le
LGF.

Tableau 3 : Valeur de perméabilité estimée a pattis résultats de porosimétrie mercure.

Thomeer (mD) | Kamath (mD)
LGG 129 97
LGF 23 20

Ces estimations restent basées sur des mesurisgesadur des échantillons de petite taille
(cylindre de 15 mm de diamétre et 15 mm de haut€m)a donc cherché a les confronter a
des mesures de perméabilité faites sur les écloastitylindriques de 40 mm de diametre et
100 de haut mm (environ), avant altération, enantive protocole présenté dans le chapitre
[1.1-D-b) . Les mesures ont été faites sur six atihans pour le LGG et quatre échantillons
pour le LGF. Ces données de perméabilité sont cetégs par la valeur de porosité moyenne
de chaque échantillon et sont résumeées dans ledall La valeur moyenne de permeéabilité
est proche de celle estimée par la porosimétricuner Le détail de la perméabilité et de la
porosité de chaque échantillon est donné en arthdXeus précisons que pour des raisons de
soucis expeérimentaux lors du montage définitif adren dispositif (fuites dans le réseau
d’azote contrdlant la pression de pore et une @alti circuit relié au capteur de pression
différentielle), la mesure de la perméabilité ses Echantillons préparés pour les essais
mécaniques du bloc LGF n’a pas pu étre réalisdagbm systématique.

Le résultat a retenir est le facteur cinq sur lewmade perméabilité entre les deux types de
blocs pour des porosités voisines. Cette différqueag s'expliquer microstructuralement par
la présence plus importante des ciments syntaxdans le bloc LGF. Ces derniers, bien que
mésoporeux forment néanmoins une barriere a I'éooeiht entre la microporosité et la

macroporosité. On a ici un exemple qui montre taité des modeles prédictifs de la

perméabilité basés sur la porosité moyenne etilnéadres d’'entrée de pores (Guéguen et
Dienes, 1989). Les analyses microstructurales éhd’fe du réseau poreux s’averent alors

nécessaires pour compléter les données pétroplegsigayennes.

113



Evaluation des caractéristiques pétrophysiques etigrostructurales de notre roche et leur
évolution avec l'altération

Tableau 4 : Moyenne, écart type, valeur minimumatimum de la perméabilité des blocs LGG et LGEmid
par mesure de perméabilité a I'eau

Nombre Porosité

Moyenne (mD) | Ecarttype |y pantillons | moyenne (%)

LGG 105,5 17,9 6 23,4
LGF 17,2 0,7 4 24,0

111.2-Evolution des paramétres pétrophysiques et déa
microstructure

Nous allons dans cette partie nous attacher a tdisdiévolution, apres altération, des
propriétés précédemment décrites pour les deux rimaxé sains. Afin de faciliter la
compréhension des figures, nous rappelons que pieigcoles sont suivis en fonction des

propriétés et caractéristigues mesurées :

- Les évolutions de porosité et de microstructure siécrites sur des échantillons

fils prélevés a différents niveaux d'altération

- Les évolutions de perméabilité sont mesurées seimuéme carotte entre chaque

cycle d’altération et sans la sortir du montage.

[1l.2-A)Evolution de la porosité

lll.2-A-a) Homogénéité de I'altération sur les macos échantillons

Avant d'évaluer les évolutions de notre milieu pereil fallait dans un premier temps
s'assurer que les altérations réalisées sont merodenes, et ce, pour les deux types de
matériaux. Nous avons donc scanné les échantiienéacon systématique apreés chaque
sortie du dispositif expérimental et avant la déeunécessaire a la réalisation de sous
échantillons. A titre d’exemple, la Figure 57 pré#seun résultat aprés altération pour un
échantillon du bloc LGG et un échantillon du bloGR. On y voit qu'apres deux cycles
d’altération pour LGG_9 et six cycles d'altératipaur LGF_12, les hétérogénéités locales
(relatives) des échantillons sont conservées cdesbes « altérées » sont essentiellement des
translations vers des valeurs plus élevées de ipar&eci se vérifie par la différence quasi
constante entre les valeurs initiales et finaleg te long du profil de porosité. Dans cet
exemple il y a entre deux cycles successifs dai@m une augmentation de porosité

moyenne de 0,9 unité de porosité. Pour I'échantilitéré six fois, on observe une
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augmentation de porosité de 2,6 unité de poro&itpartir de ces données on peut estimer
gu’'un cycle d’altération augmente la porosité diemv 0,4 unité de porosité. Cette valeur est
comparable a la valeur obtenue pour le calcairéEdwille par Nguyen (2012) dans sa these,
ainsi qu'aux résultats obtenus par Egermanml, (2006) sur deux autres calcaires, I'un
pelloidal et l'autre bioclastique. Ce taux d’altéya est trés stable, ce qui nous permet

d’altérer aisément nos échantillons jusqu’a lawatke porosité envisagee.

Seule la surface d'injection des eéchantillons aw@détoupe présente une évolution de

I'hétérogénéité locale (augmentation relative).i@eat s’expliquer par deux facteurs :

- Dans un premier temps, une accumulation plus rtapte d'acide est possible dans les
rainures du piston au contact de I'échantillon. dgi@lle nettoyage a la saumure de cette
surface, cet acide résiduel ne s’équilibre pas déahantillon et favorise I'altération au

voisinage du piston.

- Dans un second temps, il est possible que I'edtim de la porosité a partir des densités
radiologiques moyennes sur une coupe soit affeet@ebordure d’échantillon (surface

irréguliere ou défaut de parallélisme).

Cette observation est a la base de la précautiea furs de la préparation des échantillons
macroscopiques pour les essais triaxiaux. Les étbas avant altération auront une
longueur d’environ 100 mm, puis seront découpés dallle standard pour les essais
meécaniques (80 mm) apres altération. L'essai tilaxera alors représentatif de la prise de
porosité liee a l'altération et son interprétatimm sera pas entachée par I'éventuelle prise en
compte d’effets de bord.

Nous notons que dans la Figure 57.a nous présel@emésultats pour I'échantillon LGG_9
dont la porosité initiale ne correspond pas a miaséres de sélection (porosité moyenne de
24%). Nous précisons que cet échantillon n'avadt yacation a étre utilisé pour des essais
mécaniques, mais uniquement pour des essais diadiéret d’analyses microstructurales.
Cependant nous présentons ses profils de pora@sii&dllustrent de facon claire les effets de
bords.
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Figure 57 : a) exemple d’évolution de profils deqsité aprés deux cycles d'altération pour un édfiimm de
LGG et b) un échantillon du LGF apres six cycles

l1l.2-A-b) Etude de la porosité des échantillons fs apres découpe

Cette analyse a été réalisée dans un premier tearge bloc LGG. Nous avons pris deux
échantillons, LGG_1 et LGG_2. Afin d’'optimiser lesmps de manipulation, un échantillon
était placé en cellule d’altération pendant queHhantillon compagnon faisait I'objet des
étapes relatives aux mesures scanner et au troagerfoelles-ci incluant également les temps
de séchage). De plus, la longueur maximale autopsér nos échantillons dans le dispositif
est de 110 mm, et chaque sous échantillonnage gitecéss prélevement d'un disque de 15
mm d’épaisseur. Nous avons également prélevé saguohdes échantillons un disque de
référence avant sa mise en place en cellule dadilbér. Si ce trongconnage est réalisé apres
chaque cycle d'altération, au bout de six cycéhéntillon ne mesurerait plus que 10 mm, or
la taille minimale de notre échantillon pour assleecontact avec les pistons doit étre de 60
mm de long. Nous ne pouvions donc raisonnablemegiliser que trois trongonnages par

échantillon.

L'échantillon LGG_2 devait représenter ainsi lesley 1, 3 et 5 et I'échantillon LGG_1 les
cycles 2, 4 et 6, en partant de I'hnypothése quee rsgllection initiale des matériaux rendait
cette comparaison possible et que le volume du éohantillon est trés supérieur au VER
(volume élémentaire représentatif). Suite a qualgemucis d’expérimentation, nous avons
finalement obtenu des résultats pour LGG_2 a I'ediatt, 1 et 4 cycles et pour LGG_1 a I'état
sain, 2 et 5 cycles, pour des mesures de porasitésercure, a lI'eau et a I’'Hélium. Le bloc

LGF n'a été analysé qu’en trois points aux cycle, @ et 6 via I'échantillon LGF_19. Les

profils de porosité obtenus par scanner pour aas #chantillons sont présentés dans la

Figure 58. Les profils de porosité conservent lésnhétérogénéités locales, hormis a la face
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d’entrée des échantillons. On a aussi obtenu Edpde porosité scanner a 0, 2, 3 et 5 cycles
pour LGG_1etO, 1, 3 et 4 cycles pour LGG_2. Lé&xence menée sur le LGF_19 a été plus

systématique et présente les profils scanner obt@y 2, 4 et 6 cycles d’altération.
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Figure 58 :a) évolution de porosité scanner pour@&.@ b) évolution de porosité scanner pour LGG_d)et
évolution de porosité scanner pour LGF_19

Nous avons aussi observé I'évolution de la por@siee I'altération a I'aide de la porosité au
scanner et de la porosité a la saumure, obtenuelesuestes de I'échantillon pére, aprés
chaque trongonnage et au moment de le remettre ednlec On obtient aussi une
augmentation de porosité de 0,4 unité de porosit&ycle, ce qui est visible dans la Figure
59. Nous retrouvons le décalage de 0,5 unité desgiérentre les mesures de porosité scanner
et a la saumure, qui avait déja été mis en évidencdes matériaux sains et qui est ici
conservé au fur et a mesure des cycles. Ceci indigie la dissolution n’est pas suffisante
pour rendre accessible la porosité qui ne I'estipigiglement. Nous allons particuliéerement
développer les résultats obtenus pour LGF_19,aapsofil de porosité présente un gradient
entre la face d’entrée et la face de sortie dehtiétllon. Cette hétérogénéité macroscopique
entraine lors de la découpe de la face de sortepente de matiere plus dense. De ce fait
I'échantillon pére résiduel est alors en moyenngs gdoreux sans méme tenir compte de
I'altération chimique. La Figure 59.b présente fésultats pour lesquels la porosité scanner
est évaluée sur toute la longueur de I'échantifbmur étre comparable a la valeur par
saturation a la saumure. On obtient pour ces deurbes une pente de 0,46 pour la courbe

issue des mesures par saturation et 0,43 par mssan@er. Nous avons recalculé la pente
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obtenue par porosité scanner en ne considérariadaegueur du plus petit échantillon pére
(celui obtenu aprés six cycles d’altération, sditriim), on trouve une pente de 0,39. La
valeur moyenne est proche de 0,4 avec une ceranebilité selon ’'homogénéité initiale de
I'échantillon et résultant du protocole suivi. L&npe de LGG_1 ne montre pas cette
variabilité, car le profil de porosité initiale gdtis homogene.
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Figure 59 : courbe comparative de I'évolution degsité estimée par une mesure a I'eau et au scasumer
I’échantillon pére a) pour LGG_1 et b) pour LGF_19

On a par la suite comparé ces valeurs de porositfemme aux valeurs obtenues par mesures
de porosité a I'Hélium, par RMN et au mercure sardchantillons fils cylindriques de 15 mm

x 15 mm. Ces résultats sont compilés dans les &igoia et b pour le LGG_1 et LGG_2 ainsi
qgue le LGF_109.

La pente obtenue pour les échantillons LGG_1 et L&@ar mesure de porosité Hélium est
de 0,20. La valeur de porosité moyenne est tragélpour cette méthode. Ceci peut étre di
au fait qu'il est difficile de ne déposer a la sitd des pores qu'une couche mono atomique
d’Hélium. On aurait donc une surévaluation de leopidé, phénomene également observé sur
le calcaire d’Estaillades dans la thése de Dauizia®9). La pente obtenue en RMN sur ces
mémes échantillons est de 0,34. Enfin, la pentenoiat par porosimétrie mercure est de 0,22.
Pour I'échantillon LGF_19 la pente obtenue par piéoHeélium est de 0,33, elle est de 0,75
pour la RMN et enfin de 0,18 pour la porosimétriercare. Ces trois méthodes donnent des
résultats cohérents dans la définition de la litéade I'évolution de la porosité avec
I'altération (a I'exception de la méthode RMN pa@F 19, dont la pente n’est évaluée qu’a
partir de deux points suite a un souci expérimgniautefois, 'augmentation de porosité
d’environ 0,2 unités de porosité par cycle est éreslessous de ce que nous avons obtenu sur

les échantillons péres (dont les résultats ontpééSentés précédemment) et des valeurs
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d’environ 0,4 unité de porosité données dans térditure. Cet écart entre les méthodes peut
s’expliquer par le fait que les échantillons fils peuvent plus étre considérés comme des

VER. Néanmoins, la dissolution est observable eeffets restent linéaires.
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Figure 60 : Comparaison des évolutions de porasitiie a) le LGG_1 et LGG_2 et b) le LGF_19 obtemsgs
porosimétrie mercure, RMN et Hélium

L’ensemble des données nous a permis de confirmerl'gugmentation de porosité est
relativement homogenes a l'aide de notre protod@kération. Les mesures faites sur les
macros échantillons de 40 mm x 100 mm montrent lgue volume est suffisamment
supérieur au VER et que les hétérogénéités locagserturbent pas I'hnomogénéité globale
des échantillons sélectionnés. Cependant, malgéléation en amont de nos échantillons les
hétérogénéités locales demeurent et le sous élbvanméige (diminution du volume de
I’échantillon) amplifie leur influence sur les prigiés mesurées. Les hétérogénéités a cette
échelle sont donc un élément a prendre en consimi@érdors des études menées au
microtomographe sur des échantillons cylindrigues1® mm x 20 mm pour les essais
mécanique-situ.

[1l.2-A-c) Evolution des courbes des propriétés RMNet IMHP

Nous allons maintenant décrire I'aspect des coudigenues par RMN et porosimétrie

mercure apres altération. Nous commencons parreddes courbes RMN nous permettant
d’observer I'évolution de la taille moyenne desg®rlLa Figure 61.a présente les courbes
pour LGG_1 et LGG_2 aprés 2 et 5 cycles, 1 et 4esyrespectivement. On remarque en
premier lieu que pour ces échantillons de LGG ¢edai la macroporosité est plus marqué que
pour I'’échantillon a I'état sain mais la proportientre la macroporosité et la microporosité
reste similaire. On ne remarque aucune évolutiomquée entre les différents états

d’altération. L’observation est similaire pour Iamntillon LGF_19 dans la Figure 61.b,
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I'altération ne semble pas modifier la répartitam la porosité ni faire évoluer suffisamment
le rapport V/S. Ces résultats sont difficiles acdier et interpréter car la variabilité du signal
RMN dda aux hétérogénéités microstructurales (dbifiés échantillons fils) peut étre
suffisamment importante pour masquer les éventefféts dus a la dissolution. Pour s’en
assurer il aurait fallu mener les mesures sur lmenét unique échantillon a chaque niveau
d’altération, comme cela a été fait par Egermanral,(2006), qui a pu démontrer une
diminution du T2 traduisant une diminution du rapgpd&'S en lien avec I'augmentation de la

surface spécifique.
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Figure 61 : a) Signal RMN pour le LGG aprés 1 cyelé cycles pour LGG_2 et 2 cycle et 5 cycles h@GG 1
b) Signal RMN pour le LGF_19 sain ¢) LGF_19 altépéfois

Nous analysons ensuite les courbes de pressiollagap{Figure 62.a, b) et les courbes de
leurs dérivées pour le LGG et le LGF (Figure 68)¢issues de la porosimétrie mercure. Les
courbes de pression capillaire des deux types @euxane montrent pas d’évolution nette

dans les proportions de chaque sorte de seuilrderte pore. On retrouve cependant les
caractéristiques qui différenciaient a I'état miities deux matériaux observés (taille des
macros seuils d’entrée de pore). Les courbes d&xiné permettent pas de mieux distinguer
une tendance dans le développement des seuils rdeapec l'altération. Ici encore les

hétérogénéités microstructurales initiales des rédloans fils, trop fines pour étres détectées

au scanner lors de la sélection des échantillaans/gnt étre a I'origine d’une variabilité dans
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la distribution des seuils de pore suffisamment drtamte pour masquer les effets

d’altération.
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Figure 62 : a) évolutions des courbes de pressapillaires pour le LGG_1 et le LGF séparées de &) spucis
de clarté, b) évolution des courbes capillaires@baltération pour LGG_2 c)évolution des courbles dérivés
des pressions capillaires pour LGF_19 et d) LGGt L@G_2

[11.2-B)Evolution de la microstructure

Il est maintenant nécessaire d'analyser la miarostre au cours des différents cycles
d'altération pour comprendre quels types de méaesisde dissolution expliquent cette
augmentation de la porosité et de vérifier 'lhomoa® de ceux-ci a I'échelle du pore. Nous
avons suivi le méme protocole qu'a I'état sain pamalyse microstructurale. De maniére
systématique des lames minces et éprouvettes MHEBétEN réalisées a partir des sous
échantillons JGG. Ces analyses reposent sur urd'@gdration donné pour lesquels on ne
dispose pas de la méme zone dobservation a Isdat, ce qui peut rendre difficile
I'interprétation des figures de dissolutions poarfdibles augmentations de la porosité. Pour
compléter ces deux analyses, nous avons donc ahéé€hantillon jusqu'a 13 cycles pour le
visualiser a un stade tres avancé d'altérationettrenclairement en évidence les mécanismes

de dissolution locaux. L'étude en 3D sera décémasement, car elle a nécessité un travail de
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développement méthodologique plus important. Gallepose sur une analyse comparative
d’'un échantillon de petite taille a I'état sain atéré. Le protocole d’'acquisition et les

méthodes de post-traitement des volumes imagestsitaillés dans la sectidih 3-.

L'analyse en lames minces des échantillons du bi®G a été réalisée sur des matériaux
ayant subi 2, 4, 5 et 13 cycles d’altération. Rarg durant la thése, une analyse similaire a
été conduite sur un échantillon issu du bloc L&Erél6 fois, et ce, afin de vérifier que les
mécanismes de dissolution sont communs aux 2 tgpemsatériaux. L'analyse des lames
minces a la lumiére blanche sur les échantillons@e€ n'a donné accés qu'a de rares indices
de l'altération qu'il a fallu confirmer a I'aide ldecathodoluminescence. Comme on le voit sur
la Figure 63.a certains ciments syntaxiaux du LGé@hinent des « créneaux » a leur bordure.
Ces créneaux n'ont pas été identifies sur la raeiee et sont donc supposés imputables a
I'altération. L'utilisation de la cathodoluminesaena permis de confirmer cette hypothése,
puisque les créneaux coupent des bandes de croessérigure 63.b), ce qui prouve qu'ils

sont postérieurs a ces dernieres.

Ces études n’ont pas été concluantes sur les lammees de LGF, car la microstructure est
trop fine pour étre imagée aisément en cathodolescence. Nous n’avons d’ailleurs pas

réussi a trouver des figures en créneaux sur lerdimésoporeux du LGF altéré six fois.

Par ailleurs, en utilisant I'histoire diagénétiquésentée dans la partie dédiée a la description
de I'état sain du LGG, nous avons pu comparer lmbte de bandes de croissance des
ciments syntaxiaux présents dans la macroporodiétad sain et leur nombre a I'état altéré.
Aucune nouvelle bande n'est visible en cathodolasuance sur la surface des ciments, tout
du moins a la résolution spatiale et au grossissew@ique disponible, ce qui prouve qu'il
n'y a pas eu de précipitation de calcite au cowshaos altérations. Nous ne présentons ici
qu'un exemple d'altération sur un ciment synta#ais un échantillon issu du LGG altéré 13
fois (Figure 63).
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Figure 63 : Echantillon de Lavoux altéré en lumidtanche et cathodoluminescence. Dans le carré emsj
indiqué un motif en créneaux.

Afin d'affiner ces observations, nous avons anadys®EB la microstructure aprés altération.
D'aprés les premiers résultats sur lame mince, awass investigué préférentiellement les
zone de macro porosité alors bien résolue. Danstdbantillons LGG, nous avons pu
observer des le deuxieme cycle d'altération I'apparsur la surface des rhomboeédres de
calcite des petites marques creusées a leur systagéant tres lisse a I'était initial que l'on
appelle "corrosion pits" (Figure 64.c). A quatrecleg nous avons pu observer un aspect
"peau d'orange" (Figure 64.a) sur la surface dtiosr rhomboédres, certainement résultant
de l'altération plus importante. Ces deux typesdide d’'altération avaient déja été observés
par Sterpeniclet al.,(2009) dans son expérience a atmosphére congdl€). On observe
aussi dans les zones a imbrication de rhomboedresfames suggérant un arrachement
d’anciens rhomboédres de plus petite taille (Fidi#dd). L'échantillon a 13 cycles présente
quant a lui des altérations de ciment tres avanciesmant des formes pyramidales suggérant
une dissolution de la calcite selon ses plansatliist (Figure 64.d). Les échantillons LGF
présentent les mémes «corrosions pits », maisus faible quantité de calcite de blocage
rend plus difficile leur recherche.
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o

| Surface altéree

20 pym

Figure 64 : a) Surface d’altération en « peau d'nge » b) indice de décrochement d’'un rhomboédreatigte
c) exemple de « corrosion pit » et d) altératiostavancée d'un cristal de calcite a 13 cyclestdtation

L'ensemble de ces indices microstructuraux demsgpendant insuffisant pour expliquer une
prise de porosité de 0,4 unité de porosité parecyeh effet, les marqueurs de la dissolution
cités précédemment sont trop peu nombreux et néseptent au final qu'un volume de
matiére dissoute trop faible pour étre a l'origiteecette augmentation de la porosité. Deux
parties de la microstructure peuvent étre a I'neégle cette augmentation de la porosité. La
premiere est le volume des pores, dont la surfaae tre dissoute et la seconde est la micrite
composant I'ensemble des oolithes et des pelletosl@oches. Le seul moyen d'investiguer
ces deux possibilités est de réaliser une imagetataaprés du volume de la roche, ce qui
n'est pas possible pour les lames minces et le Nt nécessitent une préparation des
surfaces d'observation). La solution est l'utilmatdu microtomographe qui permet d'imager
un volume de roche. L'utilisation du micro tomodragour cette problématique est couplée a
une autre utilisation que nous décrivons dansdia@esuivante.
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[11.2-C)Evolution de la perméabilité

L'évolution de la perméabilité de nos blocs a éf@is selon le protocole précédemment
décrit, pendant lequel les échantillons ne sontspatss du dispositif expérimental. Dans cette
partie nous allons présenter les résultats obtpausine méthode de mesure de permeéabilité

bidirectionnelle.

l1l.2-C-a) Mesure unidirectionnelle de la perméabilté

La Figure 65 montre les résultats de trois écHanslpour chaque bloc. Les échantillons pour
le bloc LGG sont LGG_7, LGG_9 et LGG_10, ils oné é@ftérés 13 fois, 4 fois et 6 fois
respectivement. Les échantillons pour le LGF sdBFL10, LGF 12 et LGF_21 et ont été
altéres 3 fois, 6 fois et 3 fois respectivemenhdertitude sur les mesures de perméabilité de
notre dispositif est de 5%. On observe que la pabilit®¢ pour les deux blocs n’évolue pas
linéairement. De plus, cette évolution ne montre pae augmentation systématique de la
perméabilité, malgré lI'augmentation de porositéteCebservation avait déja était faite par
Egermannet al., (2006). Pour I'expliquer, les auteurs avaient sgépla présence de
particules fines dans le réseau poreux, mais sarapporter de preuve directe. Ce type de
phénomeéne est en fait bien connu des ingénieupuide sous le nom de "clogging" et des
études menant a mieux comprendre le déplacemenpattisules au sein d’un matériau
poreux dans le domaine pétrolier ont été menéesgldsonet al, 1977 ; Valdeset al,
2006 ; Zwartet al, 2008) ce phénoméne ne se limitant pas aux effetslissolutions.
Cependant, dans la majorité des cas, les étudésnpamur des dissolutions hétérogenes,
générant des arrachements en grande quantité, camnpeut observer lors de l'injection
d'acide ou de CfOreéactif dans un puits (Sayegt al., 1990 ; Bartkoet al, 1995 ). Nous
avons donc cherché a prouver l'existence de céisylas fines au sein du réseau poreux par
le biais de deux méthodes. La premiére repose'analyse du contenu des effluents aprés
altération, a l'aide d'une méthode de diffractiarer permettant d’accéder a la taille de
particules en présence dans ces effluents. La decogpose sur l'utilisation du micro

tomographe et de l'altération de mini échantilldimensionnés pour cet appareil.
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Figure 65 : Mesure de perméabilité obtenues pacapteur de pression différentielle pour a) troisiéstillons
de LGG b) et trois échantillons de LGF

[11.2-C-b) Mesure bidirectionnelle de la perméabilté

Pour vérifier 'hypothése de la présence de pddgiines dans le réseau poreux, nous avons
réalisé des mesures de permeéabilité en faisante¥datsaumure alternativement par les deux
c6tés d’'un échantillon et ceci afin de tenter deailiser les particules dans le réseau poreux
entre chaque mesure. La procédure était la suivahjt@ine mesure de perméabilité dans le
sens A, 2) un écoulement a débit de 10 ml/min, pos mesure de la perméabilité dans le
sens B, 3) a nouveau dans le sens A et enfin,elflamiere fois dans le sens B. L’échantillon
est altéré et on recommence les mesures de pelitgédlis résultats de I'expérience menée
sur I'échantillon LGG_18 sont résumés dans la Fg66. L'évolution globale de la
perméabilité avec [laltération est tres similaire celle obtenue par les mesures
unidirectionnelles : la perméabilité ne montre pas évolution monotone avec l'altération.
On note que pour cet échantillon la tendance giolest a 'augmentation. L'étude des
perméabilités bidirectionnelles a chaque cycleaiedas ressortir de tendance générale, les
variations de perméabilité entre les deux diresti@stent dans I'erreur de 5% de la méthode.
Ces résultats ne signifient pas pour autant gtyibnpas de particules fines dans le réseau, ils
montrent simplement que I'’écoulement de fluide dEssdeux directions ne suffit pas a
remobiliser les particules de facon suffisante powdifier la perméabilité, ou que la
perméabilité est avant tout déterminée par la didagiobale de particules piégées et non pas

par leur position dans le réseau poreux.
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Figure 66 : mesure de perméabilité bi directionagibur I'échantillon LGG_18

111.3-Mise en évidence de 'existence de particules
décrochées apres altération

I11.3-A)Mesures indirectes de I'existence des partiules fines

Apres chaque altération, trois volumes poreux diseats issus du nettoyage a la saumure
des échantillons sont récupérés. Nous prenonsdgoaollecter 3 fractions correspondant aux
3 volumes de pore successives. Le volume de cHeagteon est estimé par I'intermédiaire de
notre pompe d’injection. Ces fluides sont enstiiigéd et analysés par un diffractomeétre laser
de la marque Horiba (10 nm de limite de mesure}. d&areil nous permet d'avoir une
répartition moyenne des tailles de particules curgs dans le fluide. Afin de s’assurer que le
signal enregistré ne provient pas d’éventuellesraparticules provenant de I'acide retard
(dont on ignore la structure moléculaire et cebs ddditifs), une mesure a blanc est réalisée
préalablement. Ce blanc se fait a l'aide d’un mgéade saumure filtrée a 5 g/l de NaCl et
d’acide retard dans les proportions de dilutiorregpondant a la préparation de notre acide.

Le résultat de ces mesures sert a régler le z&fapmreil.

Les résultats obtenus sur un volume poreux tramefgehantillon intact montrent gu’aucune
particule solide n’est contenue dans les efflue@istte observation nous permet d’établir
gu’un écoulement non réactif ne provoque pas dtagment de particules de calcite, ou bien
en dessous du seuil de détection de I'Horiba. Newmns réalisé cing mesures pour les

échantillons de LGG_11 et trois mesures sur un dtdtération pour le LGF_19 (trois
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volumes poreux du 6eme cycle). Le nom de |'écHantiet l'altération associée sont

représentés dans le Tableau 5.

Tableau 5 : Résumé des analyses par diffractioarlas

Nom Cycle
LGG 9 3eth
LGG 10 1,2et3
LGG 11 |1,2,3,4et5
LGF_19 6

Les répartitions des tailles de particules selamsl@iamétres sont données Figure 67.a pour
quatre cycles d'altération au premier volume poacué (avec une moyenne de 3 mesures
par volume). Pour les effluents issus de LGG_1Tretnouve deux pics, le premier trouve son
maximum aux environ de 10 um et le second a 100yemsplus grosses particules pourraient
provenir soit d’arrachements en face de sortie'@santillon lors du passage du fluide, ou
bien de particules de rouille provenant de I'atiérapar I'acide du piston et des tubages qui
ne peuvent étres nettoyés. La famille de particald® um est, en revanche difficlement

explicable autrement que par la provenance du unilazeux.

Les pics a 100 um ne se retrouvent pas pour I'édbarde LGF_19 (Figure 67.b). Seul le

pic correspondant aux plus petites particules estemt, cette famille se disperse autour de la
valeur moyenne de 2 um. On observe un décalagecdavpc les volumes poreux pouvant

correspondre aux particules les plus difficilesigef sortir du réseau poreux. Pour le moment
nous n'avons pas d’explication pour la présenceadegrosses particules pour le LGG, nous
notons cependant que les mesures menées sur lel1Gaxt été réalisées sur un montage
recyclé qui était assez corrodé, contrairementradaure sur des effluents issus de LGF_19,

laquelle a été menée sur un montage neuf.

Pour valider I'hypothése que les plus petites palds sont issues du milieu poreux, nous
avons analysé a la sonde EDX un filtrat de cesuaffis issus de LGF_19. Cette analyse
menée a lI'aide d’'un MEB nous permet d’obtenir lenposition chimique locale de la surface
que I'on souhaite analyser. Cette composition airaiest obtenue par mesure de dispersion
de I'énergie des rayons X émis par la matiere auacd avec le faisceau d’électron du MEB.
Le résultat confirme que nous sommes en présenpeusssiere de calcite, dont une image est
montrée dans la Figure 68. On y discerne par adllls trous du filtre a 0,22 pum utilisé pour

le filtrage.
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Figure 67 : a) Exemple sur I'échantillon LGG_11mpartition des particules pour cing cycles d’aliéon b)
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Figure 68 : Image des effluents de calcite a ldaee du filtre.

Nous avons ensuite cherché a comparer ces dispensioyennes de taille de particules aux
seuils d'entrée de pore de nos échantillons. Laltaésest présenté dans la Figure 69. On
observe nettement que la dispersion de nos patiadt legerement en retrait par rapport au
seuil de pore maximum de nos échantillons. Cetemation indique bien que la taille
maximale des particules susceptibles de sortiredeau poreux est la limite maximum des
seuils d'entrée de pores. On peut néanmoins suppesistence de particules de tailles
supérieures qui peuvent elles aussi se décrochaebsttuer ces seuils. Cette hypothése est
d'autant plus réaliste que I'analyse de la mianosire au MEB a montré l'existence de traces
d'arrachement de rhomboédre de calcite dans laop@a@sité dont la taille peut aller jusqu'a
30 um dans le cas des échantillons de LGG par deerAfin de mettre en évidence ces

particules nous avons tenté de les imager a Iiidemicro tomographe.
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Figure 69 : Comparaison entre la taille de partieslen sorties d'altération et les diametres d’emfié pore

pour les blocs LGG et LGF

I11.3-B)Visualisation des fines au sein du milieu preux

[11.3-B-a) Protocole d’altération miniaturisé

Au vu des résultats comparatifs présentés et dienie en résolution de notre appareil a 3
Km, nous avons décidé de choisir le bloc de LGG petie étude, car les seuils d'entrées de
pores sont plus larges (>3 um), la macroporositéples présente et de fagcon générale la
microstructure est plus simple (principalement aedites). Pour atteindre la meilleure
résolution possible, il faut des échantillons d&stpetit diametre pour pouvoir approcher
I'échantillon au plus pres de la source d'émisde rayons X et minimiser leur absorption
par la roche. Il nous a donc fallu trouver une sofupour altérer des échantillons de 6 mm de
diametre pour 12 mm de long. La solution a étélisation d’'un objet servant classiquement
a la régulation de la pression de pore des mon@gées petite taille se composant de deux
cylindres se vissant I'un a l'autre et possédamt emirée et une sortie pour permettre

I'écoulement (Figure 70). Ce régulateur de pressgircomplété par deux vannes permettant

d’isoler I'échantillon pendant I'altération.
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Figure 70 : Dispositif d’enrobage et d'altérationéghantillons de 5 mm de diamétre

Comme il nous était impossible d'appliquer un aoerfient & I'ensemble, nous avons enrobé
les échantillons dans de la résine Epoxy a I'aida choule taillé dans du Teflon. Nous avons
pris garde a ne pas la faire pénétrer dans leunil@eux en appliquant une fine pré couche
de résine fortement visqueuse. On a assuré l'édactie 'ensemble découpant des petits
joints pour I'entrée et la sortie de I'’échantilldans une membrane Viton. Cependant, du fait
1) de la trés petite taille des échantillons, 2)'idgoossibilité de venir |écher la face d'entrée
pour enlever l'acide, 3) du manque de contréléad@ession de pore nous avons essuyé de
nombreux échecs. Malgré un débit d'injection dad&a froid trés faible, nous avons observé
un grand nombre de wormholes allant d'un boutudréade I'échantillon, comme on peut le
voir sur la Figure 71 qui présente l'altération m’'micro échantillon. Le wormhole et sa
ramification comme chemin d’écoulement préférendietie dissolution est isolé et visible en
3D dans la Figure 71.c.
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Figure 71 : a)image initiale b) image de I'échaldii apres altération c) vue 3D du wormhole

La montée en pression de pore induite par l'dltgra entrainé la fracture de I'échantillon au
contact avec la résine. Finalement aprés une dizdiessais, nous avons pu étudier deux
échantillons : enrob5 et enrob6 altérés six fomcahn. Le protocole que nous avons suivi a

été le suivant :

-L’échantillon est saturé dans la mini-cellule askumure et un écoulement de 6 ml/h est
appliqué.

-On injecte l'acide retard a une vitesse de 4 ralffaide d’'une pompe Pharmacia a double
piston en s’assurant que I'ensemble composé dellialec et des deux vannes amont et aval
est immergé dans de l'eau froide. Un débit plusargmt a systématiquement induit un

phénomene de wormholing, certainement di a und¢iviédaeésiduelle de I'acide (malgré son

tamponnage) encore forte.
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-Une fois les trois volumes poreux injectés (envik® minutes d’injection) on retire les

tubages reliant la cellule aux vannes aval et ambat pression de pore au sein de
I’échantillon n’est pas conservée, mais on peubget entierement les deux tubages, limitant
ainsi la quantité d'acide résiduel pouvant diffudes tubages vers I'échantillon (la quantité
de liquide contenu dans les tubages représentantipe 3 a 4 volumes poreux). On sature
ensuite en saumure 'amont et l'aval de I'échamtilb I'aide d’un pompe Isco régulée en

pression a 10 bar.
-On ferme les vannes amont et aval, et I'on plasesémble dans I'étuve a 60°C.

-Apres une nuit d’altération, on plonge I'ensemfiteujours fermé) dans un bain d’eau du
robinet pour refroidir 'ensemble métallique etpgter I'action d’un éventuel résidu d’acide.
Une fois la température diminuée, on nettoie I'étilan en injectant de la saumure a un
débit de 3 ml/h.

l11.3-B-b) Méthode de soustraction d’'images

L'utilisation d'un microscanner RX couplée a desitméthodes d'imagerie pour obtenir des
propriétés pétrophysiques dont les analyses savest plus colteuses que de lI'imagerie est
maintenant couramment utilisée dans lindustrieotiéte (Ghouset al, 2008; Sarker et
Siddiqui., 2009; Sokt al, 2010; Madonnat al, 2013)

Dans notre cas, nous nous intéressons a la casatitém des particules fines restées dans la
porosité aprés l'altération. Le processus d'idenatibn des fines repose sur un principe de
soustraction entre limage du volume a l'état a@ltér du volume a I'état initial. Ce type
d'analyse est en pleine expansion et d'autres uhgthae soustraction d'images sont possibles
(Qajaret al, 2013) La premiére étape consiste a filtrer ncagies pour minimiser le bruit en
appliguant une moyenne glissante qui applique guwhaoxel une valeur de niveau de gris
issue de la moyenne des 27 ou 125 voxels voisinshaix de l'utilisateur. Cette procédure
permet de mieux faire ressortir les pics associés macroporosité et a la macroporosité
(Youssefet al, 2008).

Dans un second temps, afin d'assurer une bonnéraciisn d'image, il est nécessaire que
I'histogramme des niveaux de gris des deux imagies ) contenu dans les mémes bornes,
2) que les maxima des pics qui correspondent aideoporosité et a la macroporosité (s'ils

apparaissent séparément) soient a la méme valeniveigu de gris. Sans cette précaution la

soustraction d'image ne permettra pas d’effacemierostructure dont les niveaux de gris
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n'ont pas évolué avec l'altération. La différencere deux histogrammes d'un méme volume
vient des différences de conditions d'acquisitiotreel'image du volume initial, et I'image du
volume altéré. Bien que nous ayons effectué lelgég de I'appareil pour conserver des
conditions d'acquisition identiques, d'autres facsedifficiles a maitriser, comme [I'état
d'usure du filament ou les conditions thermiqueslad@iece, induisent des changements
parfois importants entre les deux images. Cefférdnce est illustrée par deux histogrammes

de niveaux de gris de I'échantillon enrob5 montiass la Figure 72.
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Figure 72 : Exemple des deux histogrammes avaitetrent entre I'état sain et I'état altéré sixdale
I'échantillon enrob5

Afin de superposer ces histogrammes nous avogsdeals un premier temps le ou les pics
majeurs correspondant a la macroporosité et lagpbaigle du matériau. Dans notre cas, nous
n'avons pu réaliser le calage de nos échantillarigd partir d’'un seul pic bien défini. On a
soustrait au niveau de gris de I'échantillon altéréaleur de 26360. Une fois ce premier
calage effectue, on remarque (Figure 73) que Is®drammes n'ont pas nécessairement la

méme largeur.
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Figure 73 : Histogrammes de la Figure 72 caléslsumaximum du pic unique observé

On va alors condenser I'histogramme le plus lgaggu'a le superposer avec I'histogramme
le plus étroit ie. contenant moins d'information). La méthode utdiskans cet exemple se
déroule en plusieurs étapes. Les niveaux de gris @mvertis en format 16-bits signé, ce
format permet I'existence de niveaux de gris négai restreignant les niveaux de gris entre
-32768 et +32768. Ce changement de format effectuépustrait aux deux histogrammes la
valeur du niveau de gris du pic maximum, afin detreg les histogrammes en 0. On multiplie
alors par un coefficient qui va condenser I'histagme de I'échantillon altéré. Dans notre
cas, ce coefficient a été de 0,87. On obtient déoce®urbe des histogrammes suivante dans la
Figure 74 :
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Figure 74 : Courbes des histogrammes de niveauideagrés application du coefficient correctif

Une fois ce calage des niveaux de gris réalis@ppfique une méthode de routine intégrée au
logiciel AVIZO appelée la "registration” permettashe caler spatialement les images entre
elles. On obtient ainsi la transformation nécessair appliquer a une image pour étre

parfaitement superposée a l'image servant de neigr®ans le cas de I'échantillon enrob5, la
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transformation initiale était trop importante poétre automatisée et une premiere

transformation a été appliqué manuellement palidateur puis automatisée (Tableau 6) :

Tableau 6: valeurs des transformations a appliqoeur le recalage manuel des deux volumes de Iréithoe

enrob5
Recalage manuelle X Y Z
translation de (en voxel) : 195 95 80
Rotation de (en °): 4
Déformation des voxels 1,08 1,08 1,08
Recalage automatique X Y Z
translation de (en voxel) : -14.,4 -14,3 18,84
Rotation de (en °): 2
Déformation des voxels 1,048 1,048 1,048

L’application de ces transformations au volume’dehlantillon altéré a induit une dilatation
isotrope des voxels de valeur d’environ 10% (x L,I2 probléme peut étre évité si on
contrdle strictement la résolution lors de l'acgios. Cependant, I'image initiale de
I'échantillon enrob5 et enrob6 avait été réaliseéemacrotomographe du laboratoire Navier
car le tomographe de 'lFPEN n’était pas fonctidnhe volume de I'échantillon altéré aurait
donc du étre acquis au méme microtomographe, ca gté le cas, mais avec une source RX
différente aprés maintenance. Cette derniere nmgitant pas d’avoir la méme distance
source-échantillon que lors de la premiére acgoiisitous avons une différence de résolution
entre les deux volumes. Cette différence de résoldst corrigée par la dilatation isotrope
des voxels de I'image de I'échantillon altéré, n@ata crée de I'informatioex nihilo qui se

traduit par des artefacts en bordure de grains.

Une fois ces étapes réalisées, on applique lesftramations des niveaux de gris a nos
images. Afin de réaliser la soustraction d'images’assure que les images sont codées en 16
bits signé, ce format permet en effet d'avoir dalews de niveau de gris négatives. On
obtient ainsi un volume issu de la soustractiomadg deux images dont les voxels les plus
blancs sont signes d'une disparition et les plissrdune apparition de matiere comme le
montre la Figure 75.c et f. On observe trés clagmansur cette figure une particule en
déplacement au sein du macropore entre les imagksrdche saine et altérée Figure 75.a, b,
d, e. Ce déplacement est démontré par la dispaliticale associée a une apparition locale,
apparaissent respectivement en noir et blanc todgrastés dans limage issue de la
soustraction. On a ensuite cherché a seuiller xieénees afin de localiser ces particules sur
I'ensemble du volume imagé. Enfin, cette imagetsaitss a aussi été segmentée et ilotée afin

de pouvoir quantifier le nombre de particules dépédes.
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Image initiale Image altérée Image soustraction

Figure 75:Exemple de mise en évidence d'une paetitme bloquée dans un macro pore a une résolu®b,9
pum.

Le résultat du seuillage présenté dans la Figurm@mire en bleu les disparitions de matiere
et en rose les apparitions de matiére. Les dewnnek de couleur bleue que I'on observe aux
deux coins inférieurs de l'image sont induites ypaeffet de découpe du volume altéré apres
la procédure de registration. Une partie de l'imegatient alors I'extérieur de I'échantillon,
ces colonnes ne correspondent pas a une dissoliglysique réelle”. On remarque la
présence a la face de sortie de petits wormholas léendue spatiale est réduite. On note
par ailleurs une oolithe particuliere qui a été&dorent dissoute visible comme une sphére
bleue dans I'image, I'analyse plus précise de ocatiéhe montre qu’il y a en son sein un
agglomérat de particules visibles en rose, corm$gat & une accumulation de particules
fines restées bloquées dans le réseau poreux eéntercette oolithe. Cette observation est
intéressante, car elle prouve la dissolution denierite au sein des oolithes, ce que I'on
supposait étre a l'origine de l'augmentation d&o0j porosité par cycle d'altération de notre
roche. Ce processus a certainement lieu dansifdnseles zones microporeuses de la roche,
mais du fait de la résolution limitée du microtomagghe, nous n'avons pu le mettre en
évidence que dans le cas d'une microstructure glgsossiére », comme celle-ci, avec de
grandes oolithes trés fortement poreuses (dontideostructure peut étre assimilée a l'image
MEB présentée partidl.1-A)) et dont le volume pouvant contenir duifle est plus grand.
Les exemples que nous avons identifiés de mouvedeeptrticules au sein de I'échantillon
ne peuvent étres a l'origine de la diminution dedeméabilité car ils sont trop peu nombreux
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au regard du volume. Cependant, ces indices prouesrstence de ces particules qui sont
d'aprés les résultats de I'HORIBA pour la plupant @essous de la résolution du

microtomographe. Il est possible de formuler I'ti@se de l'existence d'aggloméras de
particules fines qui bouchent réellement les salldscés aux pores mais dont la résolution

spatiale est trop faible pour étre mise en évidevee nos moyens techniques d'imagerie.

Figure 76 : résultat du seuillage apres soustragttbimage. En bleu la matiére disparue et en r@asmhtiére
apparue
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IV Résultats macroscopiques a l'aide d'essais
triaxiaux et CIN-2D macroscopigue
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IV.1-Evolution mécanique du calcaire de Lavoux a
I'échelle macroscopique

Les résultats de la campagne d’essais triaxiauét@nbbtenus sur des échantillons provenant
du bloc LGF. L'ensemble des modules calculés danshbse élastique du chargement sera
compare a ceux publiés dans la littérature et thsdies résultats de la partie triaxiale de nos
essais seront présentés en deux parties. La peermaitera de I'évolution générale des
courbes de chargement pendant les essais en foictioonfinement, la seconde s'intéressera
a I'évolution des contraintes a la rupture des @éthans dans un diagramme P’-Q, afin

d’analyser I'effet de l'altération sur le comportenht macro mécanique de notre roche.

IV.1-A)Essais a faible confinement : évaluation desodules
élastiques

Nous allons, dans un premier temps, présenteréggltats portant sur les coefficients de
Poisson et les modules de Young effectifs draireesias échantillons établis sur dix essais
meécaniques a faible confinement (2 MPa), dans és@lde chargement élastiquél(;3-A-c)

), avant la montée en pression hydrostatique jaskguvaleur de confinement souhaitée pour
les essais triaxiaux. On rappelle notre protoctdegais triaxiaux dans la Figure 77 et la partie

de ce protocole permettant d'accéder aux donnésemiges dans le Tableau 7.
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Figure 77: rappel du protocole d'essais triaxiawbde la partie permettant la mesure des modulestiglaes
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On rappelle par ailleurs les équations nous peametf'obtenir les valeurs de ces modules

effectifs décrits dans la sectit3-A-c) :

Ae, _4p

Ao, __Bber - _1
E=A—ga (16);V = Ac. (17);K0 Ac, (18) e =3

Aq
Ag,
Aucune mesure de module n'est effectuée pendahialgement hydrostatique car la réponse
des jauges de déformation ne le permet pas. Lansépdes jauges en fonction des trois étapes
du protocole est présentée dans la Figure 78 p@k P1. La réponse des jauges dans la

partie Il de cette figure n'est visiblement pa®diine et ne permettrait pas de mesurer des

modules.
/
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Figure 78 : réponse des jauges de I'échantillon L&EFpendant I'essai, les chiffres I, 11, 11l repedgent les trois

étapes du protocole.

Les résultats, résumés dans le Tableau 7, sonttéissen considérant les porosités moyennes
des échantillons avant et apres leur altérationmioelule d’Young montre une diminution
avec l'altération, sa valeur moyenne étant de 2238 GPa, de 19,2 + 0,8 GPa et de 15,1 +
1,4 GPa pour les échantillons sains, pour les ditloas altérés trois fois et pour les
échantillons altérés six fois. La perte de rigidit® notre matériau peut étre expliquée en
premiere approche par 'augmentation progressivia g@rosité résultant de I'altération. Les
évolutions du coefficient de Poisson sont moinge$a ce qui peut étre expliqué par le fait
gue cette donnée dépend de la déformation rad@al&chantillon, qui est faible, et dont la
mesure peut étre entachée d’'une erreur, du fdé degosité de la surface de I'échantillon sur
laquelle sont collées les jauges. La mesure axialg¢ aussi étre entachée de cette erreur,

cependant, la déformation étant plus importanteéri@t induit par cet effet est moins
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important. Les valeurs du coefficient de Poissant sependant toutes comprises entre 0,22 et
0,32 ce qui est une gamme de valeurs cohérentelgewarbonates, mais le coefficient de

Poisson ne présente pas d'évolution nette avegardaon.

Devant l'absence de tendance montrée par le deeffide Poisson, nous avons évalué les
modules effectifs d'incompressibilité drainés Kt de cisaillement G, en fonction de
'augmentation de la porosité. On rappelle quevidsurs de K et G sont évaluées a partir
des quantités mesurées par les jauges et la cdiuferce et non pas calculées a partir du
module d’Young et du coefficient de Poisson biem dgs résultats obtenus par les deux
méthodes de calculs ne montrent pas de différégodisative.

Les résultats présentés dans le Tableau 7 montgeren moyenne le module
d’'incompressibilité et le module de cisaillementohiuent plus fortement entre trois et six

cycles d’altération qu'entre zéro et trois cycles.

Tableau 7 : récapitulatif des modules élastiqueepbs aux différents niveaux d’altération

. Nombre
Echantillon daltération D, (%) Dy (%) v E (GPa) | G (GPa) KO (GPa)
LGF_13 0 24,4 - 0,26 18,3 72 12,8
LGF 16 0 24,1 - 0,28 25,8 75 10,2
LGF 18 0 24,2 - 0,24 21,9 8.8 13,9
LGF 48 3 23,4 24,6 0,22 19,4 8,0 11,7
LGF 10 3 23,8 25,3 0,28 20,0 7,0 11,6
LGF 21 3 24,1 25,6 0,25 18,2 73 11,9
LGF 9 6 24,1 26,6 0,27 13,4 53 9.8
LGF 11 6 23,7 26,5 0,32 16,5 6.6 8,0
LGF 51 6 23,7 26,1 0,25 14,6 49 8,7
LGF 17 6 23,9 26,3 0,24 15,8 6,4 10,1

Afin de mieux visualiser I'évolution des modulesstiques et la comparer a I'évolution
linéaire de la porosité avec l'altération, on repnée dans la Figure 79 la moyenne des
valeurs de la porosité, du coefficient de Poissaimsi que des modules de Young,
d'incompressibilité et de cisaillement, normalipés leurs valeurs moyennes a l|'état sain, en
fonction du nombre d’altérations. Cette normal@at'exprime par la formule suivante :

% :‘Xi ~ X5
X

0

x100 (40)

avec Y l'écart par rapport a la moyenne a I'étdiaind’'une propriété en pourcenty Xa
moyenne de la propriété choisie a I'état sain; & Xaleur moyenne d’'une propriété a un état

d’altération donné.

143



Résultats macroscopiques a l'aide d'essais triaxiawet CIN-2D macroscopique

On observe que seule I'évolution de la porositépessque linéaire avec l'altération. En
revanche les évolutions de Eg Kt G apparaissent comme non linéaires. Cette \aig®r
peut étre modérée au regard des barres d’errepludeu moins un écart type, néanmoins le
faible nombre de mesures ne permet pas une arsttsstique fiable.

40 40
»—X Porosite a X—X Porosite b
I~ A—A Coefficient de Poisson 35 &—© KO 4
30 = (G—© Module de Young 30 ¥—* G

20

10

Difference a 1’etat initial (%)

Difference a I’etat initial(%)
e}
(o)
L I O B Y

Numero d’alteration Numero d’alteration

Figure 79: a) évolution du module d'Young et duficient de Poisson normalisé par la valeur a Itétain b)
évolution de Ket G normalisé par la valeur a I'état sain. On pafie I'évolution linéaire de porosité moyenne
des échantillons de fagon systématique

La tendance d'évolution non linéaire de la dimiontide ces modules suggere que
'augmentation de porosité n’'est pas l'unique fact@& prendre en considération pour
expliquer I'évolution des proprietés meécaniques radre roche. Pour confirmer cette
hypothese, nous avons affiché nos données avess aadimpilées par Bemer et Lombard
(2010) et issues de difféerents carbonates aveérdiffes porosités, dans des diagrammes
présentant les modules mécaniques en fonction gertzsité. Nos échantillons ajoutent des
données dans une gamme de porosité plus élevénodiele d’homogénéisation utilisé pour
cette courbe est développée dans Beetal, (2004), sur la base des bornes de Hashin et
Shtrikman (Hashin et Shtrikman, 1963) et couplénaadele de Boutéca, (1992). Cette
représentation est visible sur la Figure 80, oolmserve que le module d’'incompressibilité de
nos carbonates reste dans la moyenne pour les téldmsnsains et altérés trois fois (en
rouge), mais qu’il se rapproche de la borne intgaegoour les échantillons altérés six fois (en
orange). Ces réesultats sont identiques a ceux ubtear le calcaire d’Euville sain et altéré
selon le méme protocole que dans nos expériencesqle I'on s'intéresse au module de
cisaillement, on observe que les données pourctenéllons sains et altérés trois fois restent
aussi dans les limites établies par ce modele. ridime, les valeurs de G pour les

échantillons altérés trois fois sont proches dénhéte inférieure, alors que celles pour les
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échantillons altérés six fois sont clairement ehode de la tendance générale. Encore une
fois, ces résultats sont similaires a ceux présqudé les auteurs. Il semblerait donc que d’'une
part I'altération chimique de nos carbonates affgidtis fortement le module de cisaillement,
et que d'autre part la porosité aprés altérationpoesse plus étre reliée aux modules
mécaniques par la modélisation utilisée par Bepteal, (2004). Cette observation peut
s'expliquer par le fait que l'augmentation de pé@odans notre cas est induite par un
processus chimique qui n'est pas nécessairememeprésentation parfaite de ce que pourrait

étre une dissolution chimique induite par une #usibus saturé en G@endant la diagenese

de la roche.
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Figure 80 : a) compilation des mesures de KO ewtfon de la porosité pour des échantillons altézéson
altérés b) comparaison identique pour G. Ces messioat comparées au modele de Bemer et al., 2004 qu
donne les limites

IV.1-B)Comportement mécanique a la rupture

Nous allons dans cette partie nous attacher arddericomportement a la rupture de notre
roche selon deux aspects. Le premier sera l'aspestcourbes contraintes/déformations

jusqu’a la rupture de I'échantillon et le seconattsirdera sur I'évolution des valeurs limites a
la rupture.

Les courbes de chargement, présentant les défamsatixiale et transverse mesurées de
chaque échantillon en fonction de la contrainteiatérique imposée sont données dans la
Figure 82.

Les chargements réalisés a 5 MPa de pressionieff§on rappelle que ::RP=P =R - B,

avec B -1 MPa) montrent des courbes de chargement que ihtgrprete comme

représentatives d’'un comportement fragile, aveamatent la présence caractéristique d’'un
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pic de contrainte, suivi d’un adoucissement. Ce tgp comportement ne semble pas affecté
par I'état d’altération. Les échantillons en sode cellule présentent tous des fractures en
cisaillement. Comme le montre par exemple un édl@ande LGG apres un essai a faible
confinement (2 MPa) dans la Figure 81. Cette rgmtésion 3D de I'échantillon est issue de
l'assemblage de 75 images issues du scanner et diterpolation bilinéaire entre les

tranches. On observe I'évolution de la fracturesdanvolume. Les artefacts blancs que I'on

observe sont induits par les fils reliant les jaugd'ordinateur d'enregistrement.

Figure 81 : aspect d'une rupture dans le domaiagife pour un échantillon de LGG au scanner médical

Les courbes de la Figure 82 sont comparables asceibntrées dans Zhu et Wong, (1997a)
sur un grés de Berea a 5 et 10 MPa de pressiottieffeaux résultat obtenus sur un gres des
Vosges par Bésuelle, (2001) ainsi que par Ciktrel.,(2012) dans un carbonate de Orfento a
faible confinement (5 MPa). Cette liste d'exemplest pas exhaustive.

Les courbes de chargements obtenues pour 10 MParedsion effective montrent un
comportement fragile avec des pics de contraintag péchantillon sain et I'échantillon
altére trois fois. Au contraire, I'’échantillon akésix fois présente une courbe caractéristique
de comportement ductile, sans pic de contraintevet une résistance a la déformation quasi
constante. Le comportement affiché par I'échantilidtéré six fois est comparable aux
courbes présentée par Zhtal, (2011) sur le tuf de Palatino a 10 et 20 MPgussion
effective. Ainsi que dans le carbonate de Tavel ¥d@e porosité) a 100 et 150 MPa de

pression différentielle présenté par Vajdataal, (2004) ou bien encore dans le calcaire
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d'Indiana a 20 MPa de pression de confinement @¥ajcet al, 2012). Des courbes
identiques ont été observées dans 2hwl., (1997a,b) a 80 MPa effective pour le grés
d'Adamswiller et de Berea a 100 MPa de pressi@ctye mais aussi dans le grés de Darley
Dale (Baucet al, 2006).

Enfin, les chargements réalisés a 15 MPa de pres$iective montrent, pour les échantillons
altérés trois et six fois, des courbes de chargemamactéristiques du régime compactant-
cisaillant, sans pic de contrainte et avec duroiesg progressif. L’échantillon sain semble
présenter un trés faible pic de contrainte suiuing’ résistance a la déformation quasi
constante, ce qui indique un régime de transitimneee régime fragile et le régime ductile.
Ce type de comportement plus "plastique” a pudiservé dans les grés a plus forte pression
effective dans les publications citées préecédemmmeais aussi dans Zhu et Wong., (1997b)
dans un grés de Dale et un grés de Berea, de BilargFortin et al, 2005) et dans divers
carbonates (Indiana, Chauvigny, Tavel) visiblessdémuet al, 2010.

Une publication compilant une grande quantité dendes sur les évolutions du domaine

fragile au domaine ductile de rupture pour des gtesles carbonates peut permettre de
retrouver la plupart des courbes qui ont servi a&elde comparaison a notre étude (Wong et
Baud, 2012).
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Figure 82 : courbes contraintes/déformations obtnpour des échantillons sains, altérés 3x et édtéix a trois
pressions effectives différentes

Nous avons ensuite déterminé les pressions efésctoritiques (C*) et les contraintes
déviatoriques maximales (Q*). La valeur de Q* dsteaue a partir du pic de contrainte dans

le régime de rupture fragile et & l'aide de la oéth décrite dans la sectidh3-A-c) des
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méthodologies expérimentales pour le régime comapactOn obtient Q* par le calcul

suivant :

Q*=0*-P, (42)
avec Q* la contrainte déviatorique critique a lptwwe,s* la contrainte axiale a la rupture et
P. la pression de confinement.

La pression effective critique est obtenue paotantile :

(0*+2P) _ P 42)

P = ]

avec P* la pression critique a partir de laquddecomportement de I'échantillon devient
compactant, Q* la contrainte déviatorique maxim@aletenue a I'aide de notre méthode des

tangentes), Pla pression de pore etlR pression de confinement.

Les résultats obtenus sont résumés dans le TaBleau

Tableau 8 : récapitulatif des valeurs de contraitkéviatorigues maximales et de la pression effectiitique
pour des échantillons sains, altérés 3x et altéxéa trois niveaux de confinement

. Nombre
Echantillon daltération D, (%) D, (%) Pc (MPa) [Q* (MPa) | P* (MPa)
LGFE 13 0 24,4 - 6 32,4 15,7
LGF 16 0 24,1 - 11 37,9 22,5
LGF 18 0 24,2 - 16 37,3 27,3
LGF 48 3 23,4 24,6 6 31,6 15,7
LGF 10 3 23,8 25,3 11 29,5 19,9
LGF 21 3 24,1 25,6 16 28,5 24,8
LGF 9 6 24,1 26,6 6 21,4 12,2
LGF 11 6 23,7 26,5 6 26,2 13,7
LGF 51 6 23,7 26,1 11 24,1 18,3
LGE 17 6 23,9 26,3 16 22,3 22,6

On observe que pour chaque état de confinemendrbdion entraine systématiquement une
diminution des valeurs de contraintes Q* a la rugtul est important, cependant, de faire

deux remarques.

La premiere concerne la valeur de contrainte apéure de I'échantillon LGF_48 altéré trois
fois, pour 6 MPa de confinement. Cet échantilloéspnte en effet une résistance de rupture
tres proche de celle de I'échantillon a I'état daBF_ 13. LGF_48 ne présente que 0,2 unités
de porosité de plus que LGF_13 et les deux échlardiprésentent un comportement fragile.
Malgré laugmentation de porosité mesurée, l'atiéra a trois cycles n’affecte pas

suffisamment la microstructure du carbonate pouraérer une différence notable de son
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comportement mécanique. Il est possible que, malypée protocole de sélection,
I'hétérogénéité initiale du matériau soit encordfisamment importante pour que son
influence masque les éventuels effets d'une altéramodérée sur le comportement
mécanique. Cependant, I'échelle de ces hétérogéndiiit se positionner a une résolution
inférieure a celle du scanner médical qui nous eEmise de réaliser la sélection des

échantillons.

La seconde observation concerne I'importante daifiée de résistance a la rupture (4,8 MPa)
entre les deux échantillons a six cycles d’altératipour 6 MPa de confinement. Ces
échantillons sont clairement moins résistants qgge @hantillons sains et altérés trois fois,
mais leurs différences de comportement n’est paticable par leur faible écart de porosité
(0,1%). La aussi, il est probable que la différedoecomportement a la rupture soit surtout
liée aux hétérogénéités de microstructure initia(dss observations semblent indiquer que
dans le domaine fragile les hétérogénéités lodaigales restent le facteur microstructural

prépondérant de l'initiation de la rupture.

Afin de représenter graphiquement ces résultatss mwons reporté les niveaux de rupture
dans l'espace des contraintes (P'-Q), ce résutatigtble dans la Figur83, pour les trois
états d’altération. Cette représentation permetdgux discerner la transition qui s’opére
entre les régimes fragile et ductile. Nous préagsguau vu du faible nombre d’expériences,
la reproductibilité des résultats n'a pu étre véefpour chaque type d'échantillons. Aussi,
une certaine prudence s'impose. Toutefois, leslte#susemblent bien respecter la tendance
générale décrite dans la littérature sur des catieemon altérés (Yale et Crawford., 1998) et
altérés (Bemer et Lombard., 2010; Nguyen, 2012)lhMaeusement, mis a part I'effet de
porosité globale, le diagramme obtenu ne permetdiagerprétation dans le sens d'une
évolution microstructurale particuliere. C’est pocette raison que les observations du
comportement mécanique macroscopique sont complgiée des mesures de champs,
présentées dans la suite. Cette technique, basée crrélation d'images numériques (CIN)
de la surface de I'échantillon, acquises au cowrslitargement, permet de remonter aux
déformations locales et ainsi de préciser les pmémes de localisation, les modes

d’endommagement et de rupture.
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Figure 83 : diagramme P’*-Q* des essais menés &stniveaux d’'altération pour trois niveaux de comfinent et
leur courbe de chargement théorique associée

I\VV.2- Application de la CIN 2D macroscopique

Nous rappelons (voir Chapitte5-A)) que les échantillons, a I'origine cylindties (diamétre

36 mm, hauteur 35 mm), sont usinés afin de réalserle pourtour deux meéplats d’'une
largeur de 26 mm et diamétralement opposés. Celedisurfaces planes de ces méplats qui
sont observées lors du chargement mécanique. Ngpelons aussi que cette géométrie a
déja été éprouvée dans plusieurs études menédda\ales, 2008, Dautriatt al.,2011b,

Yang et al.2010a ; Bourcieret al., 2013) dans des métaux, des carbonates et gres, des
argilites et du sel respectivement. Les méplats eédmntillons sont recouverts d'un fin
mouchetis de peinture (50 a 200 micrométres) aolabe aérosol (Dautriat al, 2011b;
Bourcieret al, 2013).

La campagne d’essais triaxiaux a montré que leacalale Lavoux présente de trés faibles
déformations globales (env. 0,5 %) a la rupturedtiude par CIN de Dautriat (2009) du
calcaire d’Estaillades a également montré de taibdels niveaux des déformations globales et
locales sous chargement uniaxial. Cette étude ammoent démontré la nécessité d’évaluer
précisément les erreurs systématiques et aléatbirés méthode CIN. Il s’agit d’adapter les
conditions d’acquisition de sorte a pouvoir s'erfraafchir au mieux, faute de quoi

I'information est masquée par le bruit.
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IV.2-A) Méthode d'estimation et de minimisation deserreurs

Comme nous l'avons vu précédemment, une des palesisources d'erreurs aléatoires est
liée au manque de contrastes de la surface imagée, bruit d'image. La premiere étape est
donc d’améliorer les contrastes par le dép6t degueaurrs sur la surface imagée. Dans le cas
des acquisitions d'images pour la CIN macroscopigaas améliorons les contrastes locaux
des surfaces par la projection de fines gouttalalte peinture noire et blanche (mat). Ces
gouttelettes sont déposées avec un aérographaeufrerture de buse de 200 micrométres). La
décision de mettre des gouttes noires et des gobttaches a été prise aprés des essais
d'évaluation des erreurs en fonction du marquageuirra se référer a Dautriat, 2009). Un
tel marquage, trop chargé, présente le désavadégacher la microstructure sous la peinture.
De fait, il devient compliqué de relier les locatisns de déformation observées avec la
microstructure sous-jacente. Pour en avoir une e avons utilisé les images issues du
scanner meédical, qui nous indiquent d'éventueli&grbgénéités mais la résolution spatiale
des images (~120 um par pixel) ne permet pas uakysanprécise de cette microstructure.
Cette derniére n'est de toute fagon que difficilehodservable a I'échelle macroscopique car
la taille des grains n'excede pas 500 um. La Figdeeet b illustre pour I'échantillon LGF_A
les éventuelles hétérogénéités qui, bien que dee paille, peuvent induire des localisations
préférentielles de la déformation en dehors deutéase d'observation. Les échantillons en
sortie d'essai sont trop endommagés pour Vvérifdte cassertion a l'aide d'un scpost-
mortemet nous n'aurions tout de méme pas acces a tigistodu développement de la

fracture a partir de son initiation.
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24 mm 35 mm

Figure 84 : vue de I'échantillon LGF_A avant esspén coupe axiale b) en coupe sagittale, le cdstdac
montre une hétérogénéité résiduelle aprés la séledes échantillons

La deuxieme étape consiste a quantifier les erral@atoires et systématiques, afin d’avoir
des éléments pour faire la part des choses enitahté déformation et bruit de mesure. Pour
cela, on réalise la corrélation d'images en appliqla I'échantillon de petits déplacements
d’amplitude connue selon trois axes perpendicidaii@abord, on enregistre une image
initiale de référence. Par la suite, on enregd@®images apres avoir déplacé la caméra selon
les deux axes perpendiculaires X et Y grace autinpk micrométriques, en respectant la
distance focale selon Z, ce qui se traduit par oovement global de la surface imagée dans
le plan d’observation, sans déformation (déplacérdencorps rigide). Enfin, on enregistre
une image aprés avoir déplacé la caméra uniquerselan Z, ce qui entraine un
grossissement (ou un rétrécissement) de la sudbservée, équivalent a une déformation

apparente isotrope dans le plan d’observation.

Dans le cas de nos essais optiques, nous avoristgniroun minimum d’erreur sur la mesure
de déplacement sub-pixel a I'aide du déplacemdohd@axe X de la platine de 500 um pour
une ouverture de diaphragme de 2 (influe sur ldopaeur de champ) et un temps de pause
(shutter) de 8000 us. Ces résultats sont obtenusngugrille de 80 x 80 points de mesure et
des domaines de corrélation jointifs de 30 x 3@IgixLes écarts-type obtenus sont présentés
dans le Tableau 9. L'écart-type observé de I'ereurdéplacement (0.018 pixels selon x)
induit une erreur de 0,02% pour la composante xgrddient, pour une base de mesure de 60
pixels avec le schema d’intégration 2 (pas deeaulé 30 pixels). Ce résultat donne une

précision meilleure que les résultat de Dauteiasl, 2011b, dont I'évaluation d'erreur avait
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donné 0,09% dans la méme direction mais sur unetreaif@CD plus ancienne et pour

d’autres conditions d’'imagerie.

Tableau 9 : évaluation de I'erreur sur la mesuredéplacement aprés un mouvement selon I'axe X dé fubn
liée a la CIN pour des domaines de corrélation Gexels.

Analyse en translation Translation en X
pure
Ecart type (ux,uy) (0,018 ; 0,021)
Ecart maximum (0,37 ; 1,06)

La seconde opération (déplacement en Z) permatdatijication plus compléte des erreurs
aléatoires et systématiques. La conséquence derierss systématiques lors du traitement
par CIN est la présence d'artéfacts comme les Batheldvioiré (Dautriaet al, 2011b). Ce
type d’erreur systématique peut étre minimisé eranfd sur I'ouverture de diaphragme et
I'algorithme d’interpolation des images (Yaergal., 2010). Aussi, avant chaque acquisition
d'essais optiques, nous réalisons une série de emmnts de camera en appliquant
systématiquement un recul de 0,1 mm a la camesquija 0,5 mm de déplacement total. On
réalise cette opération pour chaque ouverture dphdagme. La Figure 85 présente les
résultats de ces estimations. On observe quedtesgestématique n'excede pas 0,01 pixel et
que l'erreur aléatoire est de I'ordre de 0,015Ip&es valeurs d'erreur sont trés satisfaisantes
et prouvent l'efficacité du marquage de surface mprmet d'obtenir une distribution de
niveaux de gris homogene sur I'ensemble de l'inedgas de contraste trop "dur" d'un pixel a
l'autre. L’erreur induite par ces erreurs de la GiN le déplacement sur la déformation
moyenne (zone de 80x30 pixels de coté) est deréadd 0.01/ (80x30) / 86 = 5.10’. Cette
valeur trés optimiste ne tient pas compte des sudreeurs, notamment géométriques, qui
dominent alors l'erreur de corrélation. Ce sont V@siations de grandissement et autres

mouvement hors plan qui limitent la précision denkesure globale.
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Figure 85 : courbe d'erreur systématique et aléatgiour un recul de 500 um de la platine, une grile 80x80
et un domaine de corrélation de 30 x 30 et un diagime de 3. Caméra ImperX 16Mpixels grandissement 1
optique Schneider Kreuznach, avec mouchetis, cleeng#x36mm

I\VV.2-B) Exemples de cartographie

Dans cette partie nous décrirons des essais menéa gchantillon sain, un échantillon altéré
trois fois et un échantillon altéré six fois. Lésultats de ces essais ont été présentés dans le
cadre d'une publication pour le congrés de I'AnagriRock Mechanics Association 2013.
D'autres essais antérieurs avaient été présentés wia article pour la Society of Core
Analysts (SCA-2012). lls ne sont répertoriés quaenexe, car ils avaient été menés sur des
échantillons altérés issus du bloc LGG, ce qui dai leurs résultats ne sont pas aisément
comparables dans le détail avec ceux présentéscgacisapitre. Nous n’en rappellerons ici

gue la résistance a la rupture dans la Figure 86.
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Figure 86 : courbes de chargement de 6 essais imigxcouplés a de la CIN "macro” optique

Afin de donner une idée du comportement de notohecsous chargement uniaxial, on
présentera les cartes des composantes de défanmdtas la direction de compression)(
perpendiculairement & cette directiapy) et la carte des déformations équivalentes audens
von Mises ) qui correspond au second invariant des deformsitet quantifie la partie
déviatorique de cette derniere,. I'amplitude du cisaillement dans le plan d’obsgion. Ces
cartes seront données pour trois états successifhatgement, indiqués par des croix rouges

sur les courbes de chargement présentées darila Bi7.
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Figure 87 : Courbe de chargement pour les échamtilla) sain b) altéré 3x et c) altéré 6x, les cromges
indiquent le chargement des cartographies présentédessous

IV.2-B-a) Les échantillons sains

Les mesures de champs ont été menées sur troistiloha de LGF soumis a un chargement
mécanique uniaxial en déplacement contrélé (1 umE)es montrent une bonne
reproductibilité. Le niveau moyen de déformatiomrtvia rupture pour une mesure faite sur
I'ensemble de la surface observée est proche d®o-Q,es contraintes de rupture sont
comprises entre 29 et 32 MPa. Trois de ces éclm#tibnt présenté une fracturation finale
traversant la surface imagée, le quatrieme a rosopwn coté. Nous allons nous attacher a
décrire pour I'échantillon LGF_B I'évolution destea de déformations et des courbes de
déformations axiale et radiale moyennes, obtenaesqrélation d’images, ainsi que celle
des modules élastiques associés. Cet échantijpo@ésanté un Iéger mouvement hors plan que
nous avons tenté de corriger a l'aide de la miggoat automatique de la camera micro selon
les principes exposés par Yaetal, (2012). Les résultats de cette correction squodgentés
dans la partie suivante en méme temps que lesedistues de la CIN et de I'évaluation des
modules mécaniques. Nous avons choisi pour leede déformation de nos échantillons
que les déformations en contraction et en extensom considérées négatives et positives,

respectivement (convention usuelle de la mécarnidgsestructures).

» La carte de déformation dans la direction de cosgioa €;1) dans la Figure 89 nous

montre a 10,1 MPa des valeurs comprises entre 06d4%02% de déformation. Les
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valeurs positives de déformation se retrouvent diEss parties supérieures et
inférieures de I'échantillon et peuvent s'expligpar un effet de bord induit par la
mise en place de I'échantillon dans les premiataums de chargement. Cette mise en
place provoque un léger déplacement hors planlaeramera, et ainsi une extension
isotrope apparente. La partie centrale de I'écll@mthe présente aucune localisation
et la déformation moyenne est tres faible (-0,029@)s homogéne correspondant au
début de compression de I'échantillon dans le denshargement. Dans la direction
perpendiculaire au sens de chargemes),(on n'observe pas les effets de bord au
contact des pistons, mais l'on voit clairementstrbandes de Moiré qui zébrent
I'image. La déformation moyenne sur I'ensemblein@adgie est de 0,03%, qui peut étre
partiellement due au léger mouvement hors planderka mise en place, et I'on peut
dire qu'il n'y a pas de déformation localisée deettie direction & ce niveau de
chargement. Ces observations sont en adéquation laveourbe de chargement
puisque I'on n‘observe pas de rupture de penteldgitgse élastique de chargement.
Une schématisation de la localisation des bandddaies est visible dans la Figure
88.

Figure 88 : carte em,, a 10,1 MPa de chargement et son schéma théorigumagttant de localiser les bandes de

Moiré

A 17,6 MPa de chargement, la déformation centralels cartes;; devient plus
importante. Par ailleurs, la valeur moyenne de rigftion dans la zone centrale
atteint -0,12% avec un point de localisation visildl droite de l'image en jaune (-
0,24%). Deux autres points de petite taille sosioles au centre de I'image avec des
teintes tendant vers le vert (-0,18%). L'observatite la carte de déformatian,

confirme que la déformation moyenne de [I'échamtilldevient suffisamment
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importante pour que le rapport signal sur bruit eaifaveur du signal. En effet, il n'y
a plus de bandes de Moiré visibles sur les imdgsdrois points précédemment cités
sont mieux visibles dans cette direction de déftionamontrant que localement la
composante de déformation perpendiculaire au chageest plus marquée que la
compression a ce niveau la de chargement. Les paiigs sont de couleur jaune
(0,15%) et entre ces points on retrouve un réseabathdes de déformations plus
importantes de couleur verte (0,1%). On a donc anoenent du chargement un
comportement d'initiation d'ouverture de fractupespendiculairement & la direction
de chargement. Cependant, ces initiations ne s@ast ¢es endommagements
macroscopiques car on ne remarque aucune ruptuneedi® dans la courbe de
chargement. Visuellement en observant la surfacesapoints d'intérét rien de clair

n’'est identifiable.

« Enfin, a 29 MPa de chargement, sur une des desnigrgges avant la rupture finale
de I'échantillon, nous voyons dans la directignque les trois points apparus a 17,6
MPa sont maintenant bien visibles avec une valeuwtéformation locale supérieure a
-0,4%. Autour de ces trois points se trouvent deseg de localisation avec des
valeurs allant de -0,16% a -0,28%. La déformati@yenne de I'échantillon dans cette
direction est de ~0,2%. Dans la directigp les trois points précédemment cités sont
reliés par bandes de déformations de déformaticaldosupérieure a 0,2%. Ces
bandes qui relient les points montrent que la mgpte fait par une ouverture de
fractures. Cependant, ces initiations visibles d€ De sont pas a l'origine des
fractures a la rupture. On donnera dans l'annexee8 autre planche issue d'un

échantillon sain de LGF_A
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Figure 89 : cartes des déeformations sedof) 2, et la déformation equivalentg, pour
I'échantillon sain LGF_B aux étapes de chargemént,117,6 et 29,0 MPa (cf Figure 87).
Taille de I'image = 2813 x 4583 pixels, taille ddlg de 100x75 points. Domaine de

corrélation = 50 x50 pxls. Base de mesure = 10@lgix742 pum.
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IV.2-B-b) L’échantillon altéré trois fois

Nous allons dans cette section nous intéressecartiagraphie d'un échantillon de LGF altéré

trois fois bien qu'un trés fort mouvement hors @arsoit produit pendant I'essai. Il s’agit du

seul échantillon dont nous disposions a cet étdtétation. L'échantillon a reculé par rapport

a la camera provoquant une augmentation (en valesolue) des valeurs dans le sens de la

compression verticale et une diminution de la valde déformation en ouverture dans la

direction perpendiculaire au chargement. Aussi,vi@eurs absolues annoncées dans cette

description seront entachées d’erreurs mais le oompent qualitatif de la roche peut étre

discuté. Les cartes de déformations sont visildes ¢a Figure 90.

L'analyse des cartes; etey, au premier palier de chargement a 3,9 MPa montee ¢
le signal est principalement dominé par le bruih @marque par ailleurs que les
effets de bord liés au contact avec les pistons tesparties supérieure et inférieure
ne sont pas visibles.

A 12,5 MPa de chargement, la carte de déformatignprésente des zones de
localisations en bandes perpendiculaires au senshdegement. Ces bandes sont
visibles en vert et se répartissent sur toute lacha de I'échantillon et correspondent
a des compressions locales de -0,18%. Entre cadebata déformation est faible
(couleur bleu cyan) ce qui correspond a une vatkur0,1% de compression. Le
comportement de I'échantillon a trois cycles d'attén a ce niveau de chargement est
donc plutét compactant et localise plus rapidemeptie ['échantillon sain
préecédemment décrit. L'étude de la cagteprésente dans la partie supérieure droite
de I'échantillon une localisation de déformatioraisri'ensemble de l'image présente
une couleur tres violette, correspondant a une cesspn dans la directian, ce qui
n'est pas attendu ici. Cet effet est induit panéaivement hors plan de I'échantillon.
Enfin, a 19,9 MPa de chargement, I'étude de la aetdéformation es; montre le
développement des bandes initialement observé@saVlPa. Ces bandes présentent
un code couleur jaune/orangé placant la valeurédierchation locale a -0,3%. L'étude
de la carte des déformatioss présente une intensification de la localisationsdia
zone supérieure droite qui semble marquer une l&cdilne nouvelle zone de
localisation apparait dans la partie supérieurelyade I'échantillon. Ces localisations
contrairement a I'échantillon sain ne sont pas llrsdes en ouverture reliant des
points de fragilisation. L’orientation des locatisas n’est pas facile a définir, mais il

semble qu’on ait un réseau de bandes de cisaillecoajuguées.
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Figure 90 : cartes des déformations seten e, et la déformation équivalentg, pour un échantillon altéré trois
fois LGF_Z50. Les cartes sont données a 3,9, 1J518,9 MPa (cf Figure 87). Taille de I'image = 384 4583
pixels, taille de grille de 100x75 points. Domadecorrélation = 50 x50 pxls. Base de mesure = jidéls
=742 pm.
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IV.2-B-c) Les échantillons altérés six fois

Les échantillons altérés six fois ont présentérdadgs difficultés d'usinage car la fabrication
des méplats ou leur découpe peut facilement eetré@nruine des échantillons. Nous avons
cependant réussi a faire deux essais sur des éldmende taille idéale (un pour le LGG et un

pour le LGF) et un essai sur un échantillon de L@&s de longueur trop faible pour pouvoir

négliger les effets de forme. La rupture pour k#thlon de LGG_A s'est produite a 18,8

MPa et pour I'échantillon LGF (LGF_E) a 14,6 MPa.

On remarque que tout comme pour les échantillonsraseopiques a faible confinement,
bien que la valeur a la rupture diminue fortemerhparativement aux valeurs obtenues sur

les échantillons sains, la dispersion est forte pesiéchantillons altérés six fois.

L'échantillon que nous allons décrire (LGF_E) adussi subi un tres fort mouvement hors
plan lors de I'acquisition des images dans le m&mne que pour I'’échantillon précédent. Les
effets décrits pour I'échantillon altéré trois fai&F D ne seront donc pas développés a
nouveau. Les cartes de déformation sont visiblas taFigure 92.

Tout comme pour [|'échantillon altéré trois foiss leartes des déformations ep ne

présentent pas d'effet de bords dans les zonesntigct piston-roche.

« On remarque des 4,0 MPa de chargement dans lae paupérieure gauche de
I'échantillon une zone de déformation trés locali§®-0,38%) et l'apparition de
bandes de déformation dans la partie inférieursibdds en vert a -0,18% de
déformation de méme forme que pour I'échantillotérél trois fois. La carte de
déformation e;; montre une localisation dans la partie supérielmaclge et une
localisation en une bande verticale sur la padgéseure droite de I'échantillon. Le
reste de la carte est plus uniforme. L'ensemble fegement impacté par le
mouvement hors plan, qui fait que les déformatiolams la zone centrale sont

négatives, et probablement sous-estimées daneries iatérales.

» L'analyse de ces mémes cartes a 8,0 MPa de chargenuntre seulement un
développement de ces localisations et l'apparititume bande d'ouverture en
extension dans la partie supérieure et central&deantillon sur la carte en,(zone

rouge vif de déformation >0,2%). En analysant l&rostructure a cet endroit, on
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observe en fait un endommagement traduit par lidureed'une fracture dans laquelle
on observe du broyage de grains. Malgré cet endgmment et cette trés forte

déformation moyenne de I'échantillon, la ruptuie pas encore eu lieu. Ce broyage
s'observe dans la bande horizontale de compadtiest élustré dans la Figure 91.

12,5MPa

Figure 91 : détail microstructural dans la zone @empaction horizontale de I'échantillon altéré fiis, les

carrés rouges indiquent de l'ouverture de fractetée cercle rouge la zone de broyage

A 12,5 MPa de chargement, la carte des déformataoris; montre la présence des
bandes de localisation, plutét horizontales, surtetola surface observée et le
développement de la zone de localisation initiake qui traduit une forte
compressibilité de I'échantillon. La carte des d@éfitions e, présente elle aussi
simplement le développement des localisations @besrdans les états de chargement
précédents.
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Figure 92 : cartes des déformations selep ¢, et la déformation équivalentg, pour un échantillon altéré six
fois LGF_53. Les cartes sont données a 4,0, 8,012kl MPa (cf Figure 87). Taille de limage = 2843583
pixels, taille de grille de 100x75 points. Domadecorrélation = 50 x50 pxls. Base de mesure = Aidéls
=742 pm.
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IV.2-B-d) Modes de rupture des trois types d’écharitons

L'observation des surfaces cartographiées a l'dedéa camera "macro” aprés la rupture
permet de rendre compte du développement des feacat de comparer ces ruptures aux
éventuelles localisations que nous avons obsesré€3N.

La Figure 93.a présente la rupture de I'échantdlain. On observe que la fracture principale
est passée par les zones de localisation. La feastcondaire, a gauche de I'échantillon ne
passe cependant pas par des localisations carto@eamvant la rupture. Les essais uniaxiaux
couplés a de la CIN pour les échantillons sainstomjours montré cette tendance : si on
observe des précurseurs de localisation par CI8l, séront suivis par des fractures
macroscopiques. En revanche, I'absence de cesrpeées ne présume pas de I'absence de
fracturation finale. L'initiation et le développentede la fracture finale peuvent en effet

survenir sous la surface observée et se dévelgygmpr'a celle ci.

La forme des fractures apres la rupture de I'édlangltéré trois fois est présentée dans la

Figure 93.b. On observe que la zone supérieuréechani I'on a observé une zone d'ouverture,

a donné naissance a une des fractures finalessactufe de gauche n'a cependant pas été
initiée sur la surface cartographiée.

La surface de I'échantillon altéré six fois estspréée sur la Figure 93.c. On y observe une
fracture dans la partie supérieure droite de létill@an correspondant aux localisations
observées sur la cartographie en CIN. Les défoomstinitiées dans la partie supérieure
gauche de I'échantillon ne sont pas visibles stie émage a I'état final de I'échantillon. La

surface observée de la roche s'est écaillée.

a b C

Figure 93 : image de la surface "macro" pour aphéntillon sain, b) I'échantillon altéré 3x et &dhantillon
altéré 6x
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I\VV.2-B-e) Discussion sur ces observations

Ces trois échantillons montrent que le niveau éfafion de notre matériau entraine une
diminution du seuil de rupture en conditions derghment uniaxial. La corrélation d'images
a I'échelle macroscopiqgue met en évidence une #woldu mode de déformation des

échantillons avec l'altération.

Les échantillons sains ont tous montré des niveluxléformations globales tres faibles et
peu ou pas de localisation avant la rupture. Ceétmiere est soudaine et se caractérise
systématiquement par I'ouverture d’'une fracture@pale a I'échelle de I'éprouvette, mais
dont la localisation n'est pas prévisible d’apes dartes CIN. L'échantillon altéré trois fois
présente des similitudes et des différences, amedangue phase initiale pendant laquelle la
déformation reste faible, mais aussi avec desikatadns qui apparaissent avant la rupture.
Des lors que ces localisations apparaissent, te desl'échantillon ne semble plus subir de
déformation. La fracture finale se situe dans laezde localisations de la carte CIN de la
composantes,,.Les échantillons altérés six fois issus du LGGdouLGF présentent des
comportements macroscopiques comparables a ceugctiastillons altérés trois fois. Nous
avons observé a leur surface des localisations présoces de déformation, qui se

développent au cours du chargement jusqu'a laneiptu

En résumé, les différences de comportement obseavéette echelle tiennent essentiellement
aux localisations plus ou moins précoces avanurapffin de mieux analyser et comprendre

les trois types de comportement une observatiameaéahelle plus fine est nécessaire, afin de
fournir un point de vue microstructural, c’est dde mettre en perspective les localisations

par rapport a la microstructure. Ce travail seadigé dans la partié.

I\VV.2-C)Discussion des courbes et des modules obtenpar CIN

Au-dela des cartographies des déformations, qus doanent une vision des localisations sur
les surfaces d'observation, la CIN permet aussredalculer les déformations moyennes
globales, en considérant la grille des domainesadeélation comme une jauge virtuelle de
déformation a I'échelle de I'éprouvette. Par rapprune méthode classique, basée sur
I'utilisation de capteurs de déplacement, cetter@gpe a pour intérét particulier de
s’affranchir de I'éventuelle mise en place de la&afilon (et des pistons) en début de

chargement, ainsi que de la souplesse de la maghrmt@éemes qui compliquent I'analyse des
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courbes pour extraire les parameétres élastiquesadériau testé. Nous avons ainsi pu obtenir
par calcul les courbes de déformations axialeadiiles de nos échantillons en fonction du
chargement. Nous présentons ici les trois courlbegespondant aux trois exemples pris

précédemment a travers les Figure 94, 95 et 96.

Nous avons par ailleurs compilé dans le Tablealieb8emble des valeurs de contrainte a la
rupture et des modules d'Young issus de la CIN @Dethsemble des échantillons que nous
avons testés. Les contraintes de rupture sont eotedr avec les contraintes déviatoriques
iIssues des essais triaxiaux macroscopiques. Lesilesod'Young issus de la CIN sont par
contre bien plus hétérogénes que ceux obtenusspaisdriaxiaux mais reste cohérents car ils

montrent une tendance a la décroissance avecdtidid

Tableau 10 : Présentation de I'ensemble des résultas essais uniaxiaux de CIN-2D macroscopique

Altération [Valeur a la rupture (MPa) E (GPa)
LGF A - 30,6 33,2
LGF_B - 29,3 24,5
LGF C - 32,0 N/D
LGF D 3X 22,5 7,0
LGF E 6X 14,6 4,7
LGG_A 6X 18,8 12,5
LGG_B 6X 16,6 N/D

I\VV.2-C-a) Courbe des déformations moyennes pour lantillon sain

La courbe visible dans la Figure 94 montre les @iahs des déformations axiale et radiale
obtenues par CIN pour le matériau sain. Nous ayans partir de ces courbes évaluer le
module d'Young et le coefficient de Poisson dehbétillon a l'aide de la pente des deux
courbes dans la phase linéaire du chargement. &imsaobtenu un module d'Young de 24,5
GPa, une valeur de contrainte a la rupture de %8 et un coefficient de Poisson de 0,58.
Les valeurs du module d'Young et de contrainte udure sont cohérentes avec les essais
macroscopiques menés sous presse a 6 MPa de coefineEn revanche, la valeur du
coefficient de Poisson n'est pas cohérente. Cateivest expliquée par un léger mouvement
de corps rigide de I'échantillon par rapport ademéra. Dans ce cas-ci, un rapprochement de
I'échantillon vers la camera entraine une dilatatapparente, ce qui se traduit par une
surestimation de la déformation radiale et une sstination de la déformation axiale, mais
avec un impact relatif moins important pour cetenéére, car la déformation axiale est plus

importante que la déformation radiale.
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Nous avons tenté de corriger ce mouvement horsglaide de la mise au point automatique
de la camera "micro". On évalue la distance captebantillon par cette mise au point et on
obtient la variation de grandissement. Aprés umgmlentre le temps d'acquisition de la
camera micro et celui de la camera macro on paaétra courbe de la position horizontale
en Z de la camera par rapport a la surface de ditdlon en fonction du temps de
chargement axial. Cette courbe peut étre ajustéaupgyolynéme du second degre, dont
I'équation nous permet de déterminer la distangeteca-échantillon a tout moment du
chargement. Nous pouvons ainsi obtenir en touaimda variation de grandissement et donc
la correction a apporter sur la déformation radalexiale. Cette correction a été tentée sur
un échantillon altéré de LGG, imagée dans les mépwulitions que l'essai présenté
précédemment. Elle a permis de corriger modérétaartefficient de Poisson, dont la valeur
passe de 0,41 a 0,35. La correction apportéeesorodule d'Young est encore plus faible
(12,5 GPa contre 12,0 GPa, aprés correction daceslelu matériel altéré six fois), de ce fait

nous avons décidé de ne pas 'appliquer de facstiésptique.

Chargement axial (MPa)

—— Def axiale
— Def radiale .

I | Lo |
\v)

-0,2 -0,1 0 0,1 0,2
Deformation (%)

Figure 94 : courbe de déformations axiale et radiah fonction du chargement axial obtenu par CINrpo
I'échantillon sain de LGF

I\VV.2-C-b) Courbe des déformations moyennes pour lghantillon altéré trois
fois

La courbe correspondant a la cartographie préseatéela partie précédente est donnée dans

la Figure 95 pour I'échantillon altéré trois fdis. valeur de contrainte a la rupture est de 22,1
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MPa. Le module d'Young déduit de cette courbe est GPa et le coefficient de Poisson est
de 0,17. Ces deux parametres sont clairementdrésnfent affectés par un mouvement hors
plan, que nous n'avons pas pu corriger, car a ceamble systeme de mise au point
automatique de la camera "micro" n'était pas fomctel. Une méthode de correction est
proposée a la suite de la description de l'essaiénseir I'échantillon altéré six fois. On

remargque cependant que la courbe de la déformatiate reste sensiblement linéaire jusqu’a
la rupture, ce qui suggere qu’a cet état d'altératie comportement du matériau est
essentiellement élastique, avant la rupture brutaéte indication est cependant a prendre
avec précaution, au regard de la courbe de défmmxmabdiale, qui montre une partie

inélastique a partir d’environ 19 MPa de chargem€ette déformation inélastique peut étre
expliquée par le développement de la localisatieladdéformation observée dans la partie

supérieure droite de I'échantillon.

Chargement axial (MPa)

—— Def radiale (%)
— Def Axiale(%) .

| | | | | IaY |
0,3 0.2 01 0 0.1
Deformation (%)

Figure 95 : courbe de déformations axiale et radiah fonction du chargement axial obtenu par CINrpo
I'échantillon altéré trois fois de LGF

I\VV.2-C-c) Courbe des déformations moyennes pour l&hantillon altéré six

fois

Tout comme pour I'’échantillon altéré trois foigffet de mouvement hors plan a provoqué un
adoucissement apparent du matériau (baisse deslespd®n a ainsi calculé un module
d’Young de 4,7 GPa et un coefficient de Poissor0de. Pour corriger de ces effets une
autre correction des valeurs de déformation que bealsée sur la mise au point automatique

de la camera « micro peut étre envisagée. Cetteatmm repose sur I'hypothése que les
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essais macroscopiques nous donnent la valeur dulendti¥oung de notre roche. On peut
alors décomposer la déformation apparegigcomme la somme de la déformation induite
par le mouvement hors plag et la déformation propre au matériggh:ces déformations

pouvant étres reliées au module d’Young par la tbem

Eapp — €N * Epat

En appliquant cette correction et en utilisant cammleur de module d’Young du matériau
15,1 GPa (obtenue par les essais macroscopiqueshtient un module d’Young de 6,4 GPa
et un coefficient de Poisson de 0,16. Compte tenla diaible valeur de contrainte a la rupture
(14 MPa) de I'échantillon utilisé dans le cadre elsais couplé a de la CIN optique. On peut
se demander si la valeur de correction extraitentesules effectifs issus des essais triaxiaux

ne considere pas un materiau plus "rigide" quédiatilion utilisé dans le cadre de la CIN.

A titre de comparaison, un essai mené sur un étlbantde LGG altéré six fois est présenté
dans la Figure 96. Cet échantillon a rompu a MPh, son module d’Young évalué par CIN
est de 12,5 GPa et son coefficient de PoissoneeBt4l, valeurs ramenées respectivement a
12,0 et 0,35 a l'aide de la correction basée sumik®e au point de la camera « micro ». Les

courbes de déformation de cet échantillon sonbMsisur la Figure 96.b (non corrigees).
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Figure 96 : courbe de déformations axiale et radiah fonction du chargement axial obtenu par CINrpo
I'échantillon altéré six fois a) de LGF et b) de GG

I\VV.2-C-d) Conclusion sur les essais macroscopiquesles trois essais de

CIN 2D optique

Les essais triaxiaux macroscopigues ont permis ddrenen évidence une transition du
régime fragile vers un régime plus ductile de roptassocié a une diminution des valeurs de

modules élastiques avec I'altération.

L'utilisation de la CIN-2D nous a permis de mettre évidence les différentes fagons qu’ont
les échantillons a différents stades d’altératimurpaccommoder la déformation. Plus
I'altération est forte, plus la déformation estdl®ée et conduit a la rupture finale par
coalescence de fractures a travers I'ensembleadesries de localisations. Les échantillons
non altérés restent essentiellement élastiqguesatoldng du chargement et ne présentent que
de rares localisations, lesquelles ne sont passeéitement liées a la fracture finale. Malgré
les problemes expérimentaux liés aux mouvementsfplan de nos échantillons, qui faussent
I'estimation des valeurs des modules élastiquesGihy, la techniqgue CIN montre, tout
comme les essais sous presse triaxiale, une dimmntelative des modules d’Young avec

I'altération.
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V Résultats de CIN-2D MEB et de CIN-3D issus de
la mini presse triaxiale
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V.1-Application de la mesure de champs aux échelles
microscopique en 2D

Dans le chapitre précédent, nous avons été coBfantertaines limitations de la corrélation
d'images 2D macroscopique a fournir des informatirécises quant aux paramétres
microstructuraux intervenant dans les processugugéure du chargement uniaxial. Le
probleme induit par le trop faible grossissemerd éehantillons avec le matériel optique
utilisé est résolu par l'utilisation couplée d'presse uniaxiale miniaturisée pouvant entrer
dans l'enceinte d'un microscope électronique ayhgta (MEB) et accéder ainsi a un
grossissement plus important tout en conservant ttegge bonne résolution d'image. Les
travaux utilisant la corrélation d'images au MER étg initiés lors la these de Bornert (1996)
et repris par la suite dans les théses de Dour(20@0) et Héripré (2006) pour les matériaux
métalliques et les estimations d'erreurs, de Datufi009) et Yanget al, (2012) pour les
carbonates et les argilites respectivement (présede faibles niveaux de déformation) et de
Bourcier (2012) pour le sel, matériau plastiquéeiment déformable. Ces cing theses (parmi
d’autres travaux) ont abouti & des développemeatsicpliers pour I'application de la
méthode a différentes classes de matériaux.

Dans cette section, nous apporterons des précisiong fonctionnement d'un MEB et nous
présenterons les erreurs induites par cette teg@rdimagerie. Nous montrerons par la suite,
tout comme pour les acquisitions réalisées a paftiutils optiques, les procédures
d'évaluations des incertitudes sur le calcul desmgs de déplacement et comment les
minimiser lors de l'acquisition des images. Nouéspnterons enfin des cartographies de
déformation permettant de mieux détailler le cortgraent micromécanique de notre roche

aux échelles du MEB.

Les essais a I'échelle du MEB que nous présentsmrisssus d'échantillons de LGG dont la
structure plus grossiere permet une meilleure ligatoon et compréhension des
micromécanismes. De plus, la campagne d'essaisensemde LGF n'a pu étre réalisée dans
des conditions optimales, du fait de l'usure avanda filament du canon a électron, avec
pour conséguence une mauvaise répartition desasbesrpour pratiquer la CIN. De plus des
déformations d'images étaient observées comme omdetre dans la Figure 97. Ces

déformations sont localisées sur lI'image et ne @augtres corrigées.
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[ Wb [ Mag | Contraste | Brillance | HV (kV)| Spot || WD Mag | Contraste | Brillance | HV (kV) | Spot
70 | 53,2 [ 353 5 [ 45 ] 184 70 532 37.5 5 45

Figure 97:a) image de référence au MEB a un graessieent de x70 b) image aprés un recul de 0,1 moisas
dans les mémes conditions, les fleches rougesueadides déformations locales observées

V.1-A)L'apport du MEB

V.1-A-a) Précisions sur le fonctionnement du MEB

Nous décrivons ici le fonctionnement du MEB que six@vons utilisé dans cette thése, le
Quanta 600 environnemental FEG (canon a émissioreffet de champ) de FEI. Comme
nous l'avons vu brievement dans la pdit&B) le principe d'imagerie au MEB repose sur le
bombardement par des électrons de la surface avebsk'émission d'électrons est réalisée
par un canon "a émission par effet de champ"; t@gréns sont ensuite accélérés par une
tension réglable allant de 0,2 a 30 kV. Ce faisaesitensuite focalisé et balaye la surface de
I'échantillon. Lorsque les électrons atteignentsiaface, une partie est absorbée par le
matériau et une autre partie est dite réémise.dmact électron-matiére entraine en effet
plusieurs réactions comme la réémission de phatmdu retour a I'équilibre des électrons
des couches de valence du matériau observé paathadoluminescence. La méthode du
MEB utilisée pour cette étude repose sur le prinaie la réémission des électrons et de
I'émission de nouveaux €électrons par le matériams deux types d'électrons sont qualifiés
d'électrons rétrodiffusés et d'électrons seconslaiespectivement. On représente ces deux

types d'émissions sur la Figure 98.
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D
&

Electron secondaire Electron rétrodiffusé

Figure 98 : schéma de principe d'émission des é&lastsecondaires et rétrodiffusés d'aprés Bourdeéd,2

Les électrons secondaires

Ces électrons sont émis par la surface au passsy€ldctrons incidents, qui provoquent
I'arrachage d'électrons de leur bande de conduc@es électrons sont émis a partir des
couches les plus en surface de I'échantillon («+hpet sont de faible énergie (~50 eV). Ceux
sont ces électrons secondaires que l'on va cheegchmpter via un capteur adéquat, en
appliguant une différence de potentiel suffisanteirples attirer. La quantité d'électrons
récupérés par le détecteur est grande et permateiiteur rapport signal sur bruit de ces
images, soit une meilleure qualité. Comme ces rélest proviennent de la surface de
I'échantillon et leur énergie varie peu en fonctinmatériau traverse, l'image reconstruite
rend compte de la topographique de la surfaceédbdhtillon car la quantité d'électrons

arrachés est dépendante de la surface.

Les électrons rétrodiffusés

Ces électrons sont issus de l'interaction entréectron du faisceau incident et un noyau d'un
atome du matériau étudié. Lors de cette rencofdteme va réémettre des électrons dans une
quantité dépendante de la taille du noyau. Plisntia sera gros, plus la quantité d'électrons
émise sera grande. L'énergie de ces électronsmgsirtante (~30 KeV) et l'information
donnée par ces électrons est un contraste de pRlasele numéro atomique est important,
plus il apparaitra avec une forte brillance a Igma&ar la quantité d'électrons recue sera plus
forte. La forte énergie de ces électrons nous pediaEcéder a une information plus en
profondeur sous la surface de I'échantillon. Dansak du carbonate de Lavoux, la différence
de phase est quasi inexistante car sa compositaporitaire en calcite (99%) est quasi mono
minérale. En conséquence les électrons rétrodgfaséis donneront principalement un bon

contraste entre les zones poreuses et la roche.

Les différentes interactions entre un faisceaudemni d'électrons et la matiére sont souvent

représentées a l'aide de l'image de la "poire dsam" visible dans la Figure 99.
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faisceau incident

d'électrons
surface de I'échantillon

électrons Auger

électrons rétrod iffusés
rayons X caractéristi) ues
Continuum

de rayons X

Flusrescence X

Figure 99: poire de diffusion issue d'un faisceacident d'électrons

* Dans le cadre de notre étude, nous avons utilsé&liectrons secondaires pour les
acquisitions pour la corrélation d'images. En effetquantité d'information recue par
les capteurs est plus importante et les images mirts bruitées. Cependant, la
guantité d'électrons réémise est plus faible desmzdnes de forte porosité et les larges

pores sont peu résolus.

» Pour les images acquises a des fins d'observaticnostructurales, nous avons utilisé
les électrons rétrodiffusés qui nous donnent unédleuee visibilité dans les zones

poreuses et une meilleure profondeur de champ.

Le bombardement d'électrons subi par la surfaceédkantillons provoque un phénomene
d'accumulation de charge qui entraine dans le ‘ca® éxposition longue une saturation de
notre image (luminosité tres forte). Ce phénomemes'observe pas dans le cas de matériaux
naturellement conducteurs, comme les métaux, qui vansmettre les excés de charge et les
évacuer par le bati du MEB relié a la masse. Dansab du calcaire de Lavoux, la calcite
n'‘étant pas conductrice, il est nécessaire de lsétalla surface de I'échantillon pour
permettre I'évacuation des électrons. A cettenfous déposons une couche de 2 nm d'or sur
la surface a l'aide d'un métalliseur. Malgré cedtécaution, la forte porosité de notre
carbonate empéche la métallisation compléete deirface et les zones poreuses créent des
accumulations de charge qui apparaitront commealess a forte luminosité sur nos images.
Afin de minimiser ces effets, nous avons utilis& densions d'accélération moyennes de
l'ordre de 10 a 15 kV dans des conditions de vaté (hon environnementale a pression

régulée).
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V.1-A-b) Source d'erreurs en corrélation 2D MEB

Contrairement aux essais macroscopiques pour lesigugysteme optique et le type de signal
réceptionné (des photons) sont stables, le signaiha via le MEB est sujet a de multiples

sources d'erreur intrinseques a la méthode. D'dpoamalin (2000) on trouve comme source

d'erreurs (voir aussi Wareg al, 2013) :

- le bruit de limage, qui est potentiellement piogortant sur des images MEB que des
images optiques. Celui-ci est directement dépendarla quantité d'électrons enregistrés a
une position donnée. Pour minimiser ce bruit unaysde lent assurera une quantité

d'électrons réémis par la surface plus grande. iiCigpe, plus le balayage est lent, plus les
effets de charges sont importants ce qui nuit araste global de I'image, on chercha donc a
trouver le bon équilibre entre le temps de balayde limitation des effets de charge.

- La dérive du faisceau au cours de l'acquisitienlithage. Cette dérive peut entrainer un

décalage entre le haut et le bas de limage. Get e$t d'autant plus important que le

grandissement est grand.

- Le balayage qui peut engendrer des déformatiensxels ou des sauts de lignes.

- Tout comme pour les images optiques, les vanatide grandissements induites par un
mouvement hors plan de I'échantillon ou de la partiservée de celui-ci.

A ces erreurs intrinseques a la méthode s'ajolgsnéerreurs systématiques précédemment

décrites dans la partie4-B-c) .

V.1-A-c) Méthodes d'estimation et de minimisation ds erreurs

La quantification des erreurs aléatoire et syst@muat pour le calcul du champ de
déplacement dans le cas du MEB se fait par uneadétlientique a la CIN optique. Nous
avons donc réalisé des mouvements de corps rigide lés conditions d’acquisition qui nous
permettaient d’accéder a une bonne répartitiomde=aux de gris sur 'image et ne créaient
pas de contrastes locaux trop « durs ». Les tégiages clés lors de I'acquisition des images
pour minimiser les erreurs sont: la taille de spattension d’émission et le temps de
balayage pour chaque pixel. Les valeurs optimumrues avons trouvé sont résumées dans
le Tableau 11 :
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Tableau 11 : conditions optimum d’acquisition au BAE

Taille de lI'image | 4095 x 3775
Tension 10 kV ou 15 kV|
vitesse de balayage 30 pus
Taille de spot 4

Les courbes d’erreurs systématiques et aléatobesoes sont présentées dans la Figure 100
pour un domaine de corrélation de 50 x 50 pixelsnet grille de 40 x 40 points. Les valeurs
d’erreurs systématiques sur le calcul de déplacesmm faibles (maximum de 0,02 pixel
d’erreur) mais sont cing fois plus forte pour leseers aléatoires (maximum de 0,1 pixel
d’erreur). Ces valeurs d’erreurs aléatoires somhparables a celles obtenues par Dautriat
(2009) sur le carbonate d’Estaillades mais leswald’erreurs systématiques sont plus faibles
dans notre cas, cette difference peut étre exmiquar le meilleur contraste local de nos
images induit par la microporosité de notre ro€@ependant, les échantillons au cours de nos
essais in-situ dans I'enceinte du MEB ont présangtendance trés forte au mouvement hors
plan et a des effets de tilt rendant I'analyse wisurs de déformations ardue. Aussi, nous
n'exposerons les résultats obtenus que de facditajive pour les essais MEB et nous n’en

tirerons pas de mesures de modules élastiques.

0,1

0,08 —

0,06 —

0,04 —

0,02 —

TN
- 0.2 0.4 0.6 \Qg\\
_0’02 — —— Erreur systematique ~~

—— Erreur aleatoire

Erreur en pixel

Deplacement (pixels)

Figure 100 courbes d’erreurs systématiques ettaléss obtenues sur un mouvement rigide au MEB p600
points de grille: 40x40 domaine de corrélation x50
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V.1-A-d) Marquage des surfaces d'observation

Nous avons cherché a améliorer le marquage decsutfanos échantillons apres les premiers
essais qui montraient la difficulté de réaliser desélations d'images sur les surfaces trop

polies.

» La premiére solution que nous avons essayée aeé@atiser un dépot de billes d'or
sur notre surface en suivant le protocole établiBmurcier (2012). Le résultat obtenu
est présenté dans la Figure 101. On observe urtgsips "granuleux” de la surface
du ciment qui permet de meilleurs contrastes loc@ependant, le protocole nécessite
un recuit a une température de 450°C dans un four permettre la formation des
billes d'or a partir d’'un film déposé initialementa surface. Ce processus entraine de
facon systématique la fissuration de notre rocbmroe le montre le zoom encadré en
rouge dans la Figure 101. Ce comportement de fictcdn des grains calcaires a éte
observé par Yavouet al.,(2010) a partir de 400°C dans le calcaire de Eithikmra.

A cette température, des clivages dans les cristiuxalcite apparaissent dans le
travertin de Denizli, I'apparition de ces figurest eonc cohérente avec le processus
que nous avons appliqgué a notre roche. Ces fractatexistent pas a [I'état
naturel. Nous n'avons pas retenu cette méthodeadlquage, car la présence de ces
fractures perturbe I'analyse en CIN du comportensintmatériau, qui montre la

fermeture de ces fractures lors du chargement.
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Figure 101 : image de la surface d'un ciment syiaieavec billes d'or. L'encadré et la fleche roygésentent les
fractures induites par le protocole

Un exemple de fermeture de fracture thermique Estemté dans la Figure 102, ou on montre
une carte des déformations équivalentes pour hdidoa LGG_MEB3, avec le détall

microstructural associé. On observe par ailleutses petite taille des billes d'or (0,5 a 2 um)
ce qui en fait un marquage trés fin pour la CINj@ten pratique permettrait de minimiser les
erreurs sur le calcul du champ de déplacement. épent donc que regretter le fait que le
recuit endommage le matériau. La rupture de I'édlanLGG_MEB3 a eu lieu a 24.9 MPa

ce qui est bien inférieur aux niveaux de rupture éehantillons sains n‘ayant pas subi le

dépot de billes d'or (38 MPa en moyenne a la reptur
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Figure 102: a) carte de déformation équivalent pb@G_MEBS3 entre I'image de référence et 24 MPa &piD
du carré noir sur la carte de déformation d'unectiare a I'état initial ¢) Détail identique aprés 24Pa de
chargement

* Une seconde méthode de marquage a été testéemeéeitede consiste a déposer sur
la surface observée des particules de toner dinamtie (mélange de résine et de
matiére plastique) dont la calibration en usin€fiest (particules de 5 um de diamétre
de moyenne). Une fois ce dépot effectue, les paeticsont fixées a la surface par une
fine couche de quelques nanometres d'or que I'poseééa la surface pour permettre

I'évacuation des électrons. Le résultat de ce dégigtrésenté sur la Figure 103.
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: «/‘-(* N j\
WD |spot| HV |mag = | det —1000m-——
16.9 mm| 3.5 |5.00 kV| 519 x |[ETD Lavoux-alteration

Figure 103 : Exemple de dépdt de tonner d'impriraaitdécompte de la taille des grains

Bien que le résultat soit satisfaisant pour la eotwe de la surface de I'échantillon, nous
n‘avons pas non plus conservé cette technique dquage car ces particules de toner
entrainent I'apparition d'ombrage lors du balay@géimage par le MEB, rendant le contraste
des images tres mauvais ainsi qu'une distorsiocetie-ci a I'abord des particules. Cet effet
n'était pas observé avec les billes d'or, certagmemue la plus grande taille de ces particules
leur confére une plus grande incidence sur le éaigsdors du balayage (effet topographique).

» La troisieme méthode que nous avons appliqguée &cloantillons a été de ne pas
marquer notre surface et de nous contenter du asiatrnaturel induit par la
microporosité de notre roche. Cependant, afin deimiser le plus possible les
contrastes locaux, nous avons testé de nombreeaumvde polissage des surfaces. Ce
polissage ne pouvant étre le méme en fonction deani d'altération de nos
échantillons. Plus ['échantillon est altéré plus observe du bouchage de la
microporosité. Aprés plusieurs essais de polissagest apparu que les meilleurs

parametres de polissage sont :

Taille du grain

L . Taille des grains
Altération | de polissage g

: en pum

maximum
Sain 4000 5um
3X 2400 10 pm
6X 1200 22 um

184



Résultats de CIN-2D MEB et de CIN-3D issus de la mii presse triaxiale

V.1-B)Cartographies issues du MEB
V.1-B-a) Matériau sain

Avant de commenter les cartes de déformation, ralles présenter les courbes de
chargement des échantillons testés. Nous avonséireagmoyenne 3 positions a faible
grandissement (entre x40 et x80) nous donnant is@nvsur une surface d'environ 1,5 mm
par 1,5 mm par position. De plus nous avons ac@uidétails microstructuraux a des
grossissements allant de x120 a x180, nous donmensurface observée d'environ 800 um
par 800 um par détail. La durée totale de chagusai eture entre 5 et 10h de temps
d'acquisition, selon le nombre de paliers réalig@@néralement six a sept paliers). Les
courbes présentées dans la Figure 104 ne correspiopals aux échantillons ayant rompu de
facon prématurée, du fait de défauts d'usinage faoallélisme entre les deux faces d’appui),
ou dont la microstructure présentait trop d’hétéragtés. On remarque que I'échantillon sain
LGG_MEB_6 présente un seuil de rupture plus baslegi@utres échantillons sains et des
relaxations plus importantes aprés chaque chargengem pourraient étre liees a des
hétérogénéités non observables en surface. Less essmés dans l'enceinte du MEB et
couplés a la CIN n'ont pas pu étre réalisés sumatériau altéré trois fois, les contrastes
fournis par le MEB n'étaient pas suffisants etdga trop déformée, car la colonne a électrons

du MEB ne fournissait plus assez de faisceau lersette campagne d'essai.

50

LGG_MEB_6
I — LGG_MEB_7 38.9 40,8
40l — LGG_MEB_9 31,7
— LGG_MEB_10
- — LGG_MEB_altere6x_5

30

20

Chargement axial (MPa)

0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25
Deplacement LVDT (mm)

Figure 104:Chargement des différents échantillomargés dans I'enceinte du MEB, 4 échantillons satris
échantillon altéré six fois
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La Figure 105 présente les deux microstructuresédeantillons analysés par CIN par la
suite. Les encadrements blancs représentent lesszdintéréts traitées par corrélation

d’'images.

mag‘ mode HV spot WD pe— mag - mode HV spot WD
80 x SE 10.00kV 4.0 23.9 mm 60x SE 10.00kV 4.0 23.5

Figure 105: a) microstructure de I'échantillon sdieG_MEB_9 b) microstructure de I'échantillon a#i&ix fois
LGG_AMEB_5

Les cartes de déformation obtenues sur les éclaastisains montrent un comportement a la
rupture similaire, avec les mémes mécanismes ddidation de la déformation. Nous ne
présentons ici qu'un exemple de carte des défammtéquivalentes issues I'échantillon
LGG_MEB 9, les cartes des composantgs et &» n'apportant pas d'information
supplémentaire. Les conditions d'acquisition deages sont rapportées dans le Tableau 12

pour un polissage de la surface d’observation gram de 5 um.

Tableau 12: résumé des conditions d'acquisitionr léahantillon LGG_MEB_9

Taille de I'image | 4095 x 3774

Tension 10 kV
Grandissement 80x
nature des électrons  SE
Distance de travalil 23,9

11%

30 us

vitesse de balayag

Les cartes obtenues lors du chargement sont domipée de tres faibles valeurs de
déformations équivalentes (inférieures a 0,08% @résence de bandes de Moiré traduisant
un déplacement mesuré d'une valeur entiére de. @esli est illustré par la Figure 106, les
zones les plus bruitées sont les zones (tres hailass lesquelles le contraste est le plus
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uniforme, elles correspondent aux zones les pllisgpdJne bande de moiré est clairement

illustrée Figure 106.c dans la partie inférieurd'ideage, en jaune.

Les seules zones qui présentent de la localisdiolia déformation sont des zones de macro
porosité inter granulaire (a partir de 21 MPa) denEigure 106.c, en rouge dans la partie
inférieure gauche et en jaune dans la partie seyréridroite de l'image. Cependant, ces zones
étant tres affectées par les effets de chargenesitastatique et les déformations de faisceau
(dG a l'effet de "puits” de la porosité), il étaikcessaire de s'assurer que les informations
obtenues ne correspondent pas uniquement a désctatd'imagerie. En réalisant des zooms
de ces zones et en alternant rapidement les \gatialis entre I'image de référence et I'image
déformée apres calage, on a pu confirmer qu'iltsiagne fermeture de la porosité du fait de
mouvements relatifs entre oolithes. Aucun autreetyge localisation ne préfigure la

fracturation du matériau sain.

Figure 106:cartographie des déformations équivaergour un échantillon sain de LGG observé au MEB a
différents niveaux de chargement

On retrouve pour le matériau sain un comportemeafilé, traduit par une rupture soudaine
en bande de cisaillement. Malheureusement, la barfagas été initiée sur les surfaces
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observées. L'initiation des bandes de cisaillemesit imprévisible et celles-ci peuvent
apparaitre sur les faces latérales de I'échantillencomportement est globalement identique
a celui observé a l'aide de la CIN sur les macdsamdillons. L'utilisation du MEB a
cependant permis l'identification des mécanismemal@vements relatifs des oolithes dans la
macroporosité inter granulaire pour accommode€fardhation, entrainant une fermeture de

la porosite.

V.1-B-b) Matériau altéré six fois

Les échantillons altérés six fois ont posé beauamigoucis lors de leur usinage. En effet,
pour fabriquer les parallélépipédes, nous ponc¢deaisodd trois faces a l'aide d'une table de
polissage avec un gros grain de polissage afintahiobquatre faces paralléles deux a deux.
C'est durant cette étape qu'une grande partiedesilons ont rompu prématurément. Les
échantillons sont fixés sur chaque face a l'aideadtire de polissage a un plot permettant de
réaliser des faces paralléles a la face fixée geisllés. Ces étapes, méme réalisées de fagon
trés minutieuse ont abouti a la perte d'une imptetajuantité d'échantillons. Nous avons
ainsi pu obtenir au final sept échantillons usipésr le MEB. Parmi ces derniers, seuls deux
n‘ont pas montré de rupture prématurée lors demisesgiaxiaux : AMEB3 et AMEBS5,
AMEBS3 a été peu exploitable a cause du marquagerar d'imprimante. Nous allons donc
présenter les résultats du seul échantillon exgidet AMEBS. La Figure 107 présente en a et
b les cartes de déformations localesegna 8,8 et 12,6 MPa de chargement, en c et d les
cartes de déformations locales £paux mémes chargements. La rupture de I'échantillon
AMEBS5 a eu lieu a 15,8 MPa. Les conditions d'adtjais pour I'échantillon LGG_AMEB_5

sont données dans le Tableau 13, pour un poligsagegrain de 10 um.

Tableau 13: résumé des conditions d'acquisitiorr féohantillon LGG_AMEB_5

Taille de I'image 4095 x 3775
Tension 10 kV
Grandissement 60x
nature des électrons SE
Distance de travalil 23,5
vitesse de balayage 30 us
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8,8 MPa 12,6 MPa

Figure 107: cartographie obtenue par CIN pour I'édtillon altéré 6x LGG_AMEBS5 dans les directions de
déformations;; eteyn

On observe a partir du palier a 8,8 MPa des zoadsddlisation (~-0,6%) sur la carte €n,

ces localisations se trouvent de fagon systématigares les surfaces entre oolithes, dont
l'orientation est perpendiculaire a I'axe de charget. Il n'y a pas apparition de nouvelles
zones de localisation a 12,6 MPa, mais une inteasidn de la déformation dans les zones
précédemment décrites (>-1%). Ces zones montrecdlelment le maximum de la
composante compressive. En analysant la microateictencadré blanc dans la Figure
107.b), que l'on retrouve en zoom dans la Figuf @O remarque des mouvements entre les
oolithes. On observe des micros fracturations gamikdent étre couplées a des
chevauchements de l'oolithe en bas a droite medé (Figure 105.b.1) sur celle au centre
(Figure 105.b.2). Des fractures intragranulairest gar ailleurs observées sur les bords de
cette zone compressive. L'oolithe numérotée 3 dansSigure 105.b présente une légere

rotation, induite par le mouvement compressif ap@ipar sa voisine de droite.

L'analyse des cartes en, montre des localisations qui ne se superposentapaslles

observées em;. Ces localisations apparaissent dés 8,8 MPa dgaant dans des zones de
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contact ciment-oolithes ou oolithe-oolithe, maisnddorientation est parallele a I'axe de
chargement. Ces déformations sont d'environ 0,88 MPa et >1% a 12,6 MPa. Les zones
dont la couleur est violette correspondent soies zbnes sans déformation, soit a des zones
ou le bruit domine le signal. Lorsque l'on obselaemicrostructure située dans I'encadré
blanc de la Figure 107.d on assiste au développedhame fracture en ouverture a l'interface
entre les grains, comparable aux fractures assoaide zone de compression dans les cartes

eness.

Ces détails microstructuraux sont visibles darfSigaire 109. Les événements présentés en e
et f sont difficiles a observer de fagon statique e image car ils apparaissent dans une
zone microporeuse constituée de micrite. Les fleabeges représentent le mouvement de

chevauchement de la partie droite sur la partielgade I'image.

Ces événements de microfracturation et de mouvenmelatifs ont été mis en évidence dans
seulement deux positions d’observation sur six. &&nements sont donc trés localisés et |l
n'est pas possible de généraliser ces mécanisiteasamble de I'échantillon. Cependant, si
on regarde la Figure 108 ou sont positionnées satigmement les zones d’études, on
remargque que celles présentant de la localisatiéoope (en rouge) sont proches l'une de
l'autre. Ceci suggere une zone de localisation mtendue dans la partie centrale de
I'échantillon. Ce type de localisation mésoscopicamait été observé dans les essais

macroscopiques CIN-2D au méme état d’'altération.

Pos5

Pos1 Pos3

Pos4

Pos2

Posb6

Figure 108: localisation des 6 positions étudiéespLGG_AMEBS, les noms en rouges sont les position
présentant de la déformation localisée et précoce
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Figure 109: détail d'événements microstructuraunr@chantillon AMEB5 a,b,c,d) correspondent auréa
blanc dans la carte,, et e,f) correspondent au carré blancs dans;la

V.1-B-c) Conclusion

Ces essais ont mis en évidence un changement dansodle d'accommodation de la
déformation du matériau a I'échelle microstructui@alec I'altération. Les surfaces observées
des échantillons sains n'ont pas présenté d'initiade la fracture finale et ce jusqu'a la
rupture. Seuls de rares événements de fermetuperdsité ont pu étre détectés. A l'oppose,
I'échantillon altéré six fois a présenté de nomdmeulocalisations précoces pendant le
chargement. Ces localisations traduisent l'actiratie microfractures en extension ou en
cisaillement aux interfaces entre les grains ewtfon de leur orientation par rapport a I'axe
de chargement. Malgré cet endommagement, |'éclmentibnserve sa tenue mécanique. Ces
endommagements localisés précoces pourraient étfrigine du comportement de
localisation observée a I'échelle macroscopiquen©peut pas exclure la possibilité que ce
type de précurseurs de la déformation existe égaleml’état sain. Nous ne I'avons pas mis
en évidence mais cela peut étre simplement di a«uamauvais » choix de zones
d’'observations. Cependant, sur quatre échantillsass, avec six a sept positions
d’observation, réparties de facon homogéne, aucoanisme de ce type n'a été détecté. Ceci
indique que nos observations sont statistiquemanactéristiques du comportement du

matériau. A l'opposé, deux positions d’observatisur six ont clairement montré ces
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mécanismes pour I'échantillon altéré six fois. Empport a notre analyse, nous précisons
gu’un essai débuté sur un échantillon de LGF akécdois a aussi montré ces phénomenes
de microfracturations précoces (Figure 110). Malbesement cet essai n'a pas pu étre mené
a terme a cause d’'une défaillance du MEB.

Figure 110: microstructure de I'échantillon altésé& fois de LGF a chargement nul et a 8,2 MPa degbément
V.2- La méthode de corrélation 3D

V.2-A) Précision sur l'acquisition d'images microtanographiques
V.2-A-a) Acquisition

Les acquisitions d'images 3D dans le cadre dessessgganiques uniaxiaux et triaxauns
situ ont permis, compte tenu des limitations d'encomierg du microtomographe, d'arriver a
une résolution d'image de 5 um dans les trois titiex de I'espace. Pour arriver a cette

résolution nous avons utilisé les conditions d'@&itjon suivantes :
- la distance source-détecteur est de 200 mm
- la distance source-centre de I'échantillon eg0dem

Les conditions de faisceau ont elles aussi étéervéss d'un palier de chargement a l'autre,
on gardera les valeurs suivantes comme référegessv@leurs pouvant subir des variations

lors des campagnes d'essais durant plusieursgauimction du filament) :
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- une tension d'accélération de 120 kV

- une intensité de 150 pA

Les parametres d'acquisition du volume étaierguesants :

- une taille de capteur de 2304 x 2304 pixels alecpixels physiques carrés de 0,05 mm
- 'acquisition de 1800 coupes, soit une coupe kes19,2°

- une moyenne de 8 projections par incréement airgudéin de diminuer le bruit
L'ensemble de ces conditions conduisent a un tefapgquisition de 2h30 par volume.

Afin d'assurer un faisceau de rayons X le plus Istagmssible, toutes les acquisitions
précédées par une nuit sans utilisation ou bienlgges heures sans utilisation du
microtomographe sont commencées par un temps den"wa' de la source. Cette opération,
d'une durée d'une heure environ, permet la mortée sabilisation de température dans la
source de rayons X, assurant la stabilité « tharenigdu faisceau. Chaque acquisition de
volume est par la suite précédée par une caliloraGette calibration permet de réaliser un
"blanc" qui enléve lors de l'acquisition la majérites défauts de capteurs et qui corrige la non
linéarité qu'il peut y avoir entre les RX envoyédslimtensité vue par le capteur. Cette
calibration nous permet d'assurer la bonne prapurtilité entre niveau de gris de l'image et
intensité du faisceau. Dans la pratique, cettdoialpn commence par un offset du capteur,
on acquiert un volume sans émission de RX. L'imafgenue nous donne le bruit
électronique du capteur (ce bruit est la résultatdgel'électrostacticité ambiante et de la
température de la piéce). On place ensuite noliesans échantillon devant la source et on
allume la source de RX. Avant de réaliser la catibn on s'assure de la stabilité du faisceau

RX, une fois cette stabilité atteinte, on réalesedlibration.

V.2-A-b) Reconstruction

Pour la reconstruction des volumes nous avons éétedreconstruire la partie centrale de
I'échantillon (2000x2000x1600 voxels) a une résotutin demi en utilisant I'option de "bruit
réduit".

Lors de la reconstruction, on applique par ailleun® correction qui réduit les effets de
durcissement de faisceau que I'on observe enpérlphérie de I'échantillon et l'intérieur de
I'échantillon. Le faisceau de RX de notre sourdepes/chromatique (composé de plusieurs
longueurs d'ondes), les plus petites longueursdd®mvont se retrouver absorbées dans les
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premieres couches de matiere traversée, I'écteamtllalors un réle de filtre chromatique.
Lors de la reconstruction, la périphérie de I'étHan semblera alors plus dense que la partie
centrale. C'est ce gradient de densité non repaigfed'une caractéristique physique du

matériau qui est ainsi corrigé.

Enfin, un dernier paramétre de reconstruction gateadre en compte, il s’agit du centrage.
On va s’assurer par superposition de la radiogeapiiiale et la radiographie correspondante
a une rotation de 180° que le centrage est coi®etts deux radiographies ne se superposent
pas, on applique une correction manuelle au cemfragr les superposer. Le logiciel applique
alors cette correction a I'ensemble des radiogesphurs de la reconstruction. Cette erreur de
centrage était trés faible pour nos acquisitiomdacaellule triaxiale miniaturisée était usinée
pour étre, une fois vissée au socle du microtonpigracoaxiale a quelgues micromeétres prées

avec l'axe de rotation de la platine.

Les volumes obtenus sont alors de dimensions 1@0MXBO0 voxels et pesent
approximativement 1,5 Go avec une résolution deit0 Ces parametres de reconstruction
nous permettent de conserver un maximum de l'irddon de nos volumes et nous laissent la
liberté de modifier ces images pour les besoina derrélation d'images. La section suivante
va en effet montrer qu’avoir un volume reconstrit 2 sans post traitement n'est pas
nécessairement suffisant pour assurer une bonmélatn d’images, car ce volume est
souvent tres bruité et présente des variationsodeaste local « dur ». Comme on le voit a
I'aide d’'un zoom montrant les pixels d’un volumeaestruit & %2 sans post traitement dans la
Figure 111.
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Figure 111 : exemple de contraste local « dur »sdan volume en résolution %2 non moyenné 1000x1000x8
voxels

V.2-B)Méthodes d'estimation et de minimisation desrreurs en
CIN 3D

L'estimation des erreurs sur la mesure du chamgégéacement en CIN 3D se fait par les
mémes méthodes que celles décrites pour la CIN [@igue et MEB. Pour imposer une

déformation apparente maitrisée de [I'échantillom, peut modifier la géométrie du

tomographe pour changer trés légerement le graerdast (par ex. en reculant légéerement
I'axe de rotation par rapport a la source, on diraite grandissement). L'analyse par CIN des
paires d’images ainsi obtenues et la confrontattes déplacements locaux mesurés aux
déplacements théoriques associés a une dilatatorodene permet d’obtenir les courbes

d'erreur systématiques et aléatoire associées éondgions d’imagerie.

Les premiers essais de quantification d'erreulesaliéplacement de la méthode CIN 3D ont
été menés sur des volumes reconstruit en ¥ queavans moyennés par une moyenne des
voxels voisins, les volumes étaient donc de dineenSD0 x 500 x 400 voxels codés en 8 bits.
Cette opération sur le volume a été réalisé cala3D ne fonctionnait pas sur les volumes
en résolution 1/2 car le bruit de lI'image est tirmportant et rend les contrastes locaux trop
"durs”. Une représentation de l'image aprés céetmant est donnée dans la Figure 112 et

montre un adoucissement des contrastes locauxcaihsie diminution du bruit de I'image.
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Figure 112:exemple de contraste locaux moins "da@eés la procédure de réduction d'un volume retraiieen
1/2 de 1000x1000x800 voxel a 500x500x400 voxels

Le résultat sur les courbes d'erreurs aléatoiraystématiques est donné dans la Figure 112
pour un domaine de corrélation de 40 x 40 x 4@net grille de 30 x 30 x 30 points (avec

recouvrement des domaines de corrélation).
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>
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D]
=
=
=
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|
—— Erreur systematique (voxels)
—— Ecart type (voxels)
-0,01

Deplacement (voxels)

Figure 113: courbe d'erreurs aléatoires et systéquags pour une grille de 30 x 30 x 30 avec undetaié
domaine de corrélation de 40 x 40 x 40, appliquéause image de 500x500x400 voxels, obtenue par
moyennage d’'une image de plus haute résolutiore{(\aex 20 micrométres)

On observe que dans ces conditions, I'erreur sysigne dans les trois directions n'excede
pas 0,017 voxel et l'erreur aléatoire n'excedepz® voxel sur la mesure de déplacement.
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L'inconvénient de travailler sur des reconstructi@m 1/4 de nos volumes est la perte de

résolution de I'image qui conduit a une perte diimfation locale.

Suite a ces premiers essais nous avons appligoétlrode de moyenne des voxels voisins
utilisée et présentée dans la partie 4.11I-B-2) aolumes reconstruits en 1/2. Nous avons
choisi la moyenne sur 125 voxels pour la valeunigeau de gris d'un voxel. Cette opération
permet de rendre plus "doux" les contrastes lodauk en limitant la perte d'information

locale, puisque la résolution est peu influencée qmte opération. Le résultat de cette
observation est présenté dans la Figure 114. Dg gk traitement rend la variation de
niveaux de gris plus continus, ce qui favorise om&lleure interpolation des niveaux de gris

lors de la corrélation d'images.

Figure 114: Exemple d'image reconstruite a 1/2(2a@D0Ox800 vxIs) et ayant subi une moyenne a 128sude
zoom associé montre I'absence de contraste "duriviEaux de gris assurant une bonne corrélatiomdies

Les résultats sur les mesures d'erreurs aléatoggseématique sont présentés dans la Figure
113. On observe que l'erreur aléatoire est pluitapte que dans le cas de la reconstruction
1/2 aux environs de 0,04 pixel d'erreur et queelier systématique bien que faible, est
doublée avec un maximum a 0,02 pixel d'erreur guraleur de déplacement. Cette erreur
rapportée aux dimensions d’une base de mesureaguig pour le volume en 500x500x400
est divisiée par 2 et on retrouve des erreurs étpntes. Nous avons traité en CIN 3D deux
volumes en résolution 1/4 et un volume en résalutlé2 pour les essais menés sous

confinement.
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Figure 115: courbe d'erreurs aléatoires et systéquags pour une grille de 40 x 40 x 40 avec undetaié
domaine de corrélation de 40 x 40 x 40, appliquéusie image de 1000 x1000x800 voxels avec un magenn
de 125 voxels (voxels de 10 pum)

V.3-Les résultats obtenus en CIN-3D

V.3-A) Premier essai uniaxial

Nous présentons dans cette section les premiartatssobtenus en CIN 3D sur un essai sans
confinement, ayant permis de valider I'applicabilde la méthode a notre carbonate. La
courbe de chargement de I'échantillon présentdldesiations, qui sont dues a un effet de
dilatation thermique de la cellule, laquelle esffisamment prés de la source RX pour
s'échauffer. Cet effet ne s'est pas retrouvé desseksais avec du confinement. Car la
présence du fluide de confinement contr6lé en pmespermet de compenser cet effet.
L'échantillon a rompu tres rapidement (10 MPa) dlou faible nombre de paliers de

chargement. Le chargement et I'effet thermique sbservables sur la Figure 116.
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Figure 116: courbe de chargement d'un échantillaim €n condition uniaxiale

On observe sur la carte de déformation équivallentecture qui s'est développée lors de la
rupture (dans la Figure 117). Nous avons ici @ilime grille carrée de 30 x 30 x 30 points,
sur une image en résolution 1/4 avec des domammesrtélation de 40 x 40 x 40. Par la suite,
afin perdre le moins possible d'information microsturale, nous avons créé un masque noir

qui permet de réaliser la corrélation d'imagegasémble du volume cylindrique imagé.

Champ de déplacement » Champ de déformation Echantillon 4 la rupture

Figure 117: carte de champ de déplacement et derahétion équivalente issue d'un échantillon sain en
condition uniaxiale 3D en résolution 1/4 et micrasture associée apres rupture de I'échantillorrésolution
1/2

V.3-B)Les premiers essais a 5MPa de confinement

Apres les premiers essais de faisabilité menés massion de confinement, qui confirment
I'applicabilité de la méthode de CIN 3D avec letcaste naturel de nos roches, nous avons pu

réaliser deux campagnes successives de testatnaxi5 et 10 MPa de confinement.

La Figure 118 présente un schéma du protocole degement appliqué aux échantillons.

Tout comme pour les essais triaxiaux, avant le gdgraent en conditions triaxiales une
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premiére montée en conditions hydrostatiques adaunmgse en place de I'‘échantillon et la
montée de la pression de confinement a 5 ou 10 MRa.fois cette valeur de confinement
atteinte, I'image de référence est realisée puibdegement est effectué par palier de pression
jusqu'a la rupture de I'échantillon. La valeur #@argement a chaque palier n'est cependant
pas fixée. Elle dépend des observations microstralets effectuées sur les volumes
reconstruits au palier précédent, ainsi que delld#on des courbes de relaxations qui sont
différentes pour chaque essai. Nous avons baspraesions de rupture des échantillons sur
les essais triaxiaux macroscopiques. La rupturkédeantillon sain a donc été estimée a une
contrainte déviatorique d'environ 35 MPa, I'échemti altéré trois fois a 30 MPa et

['échantillon altéré six fois a 25 MPa.

Pa croissante par palier

Pression (MPa)

P,=5MPa

Temps

Figure 118: schéma de principe des chemins de @megt appliqués aux échantillons a 5 MPa de conferd
V.3-B-a) Cartographie de I'échantillon sain

Comme nous connaissons a présent le comportemenéathantillons sains par les essais
macroscopique et MEB, nous savons qu'ils présenteatphase de chargement élastique
assez importante. Afin d'optimiser la durée de dangagne expérimentale, nous avons
commence le chargement par des paliers de chargégmeortants (~5MPa) cette précaution

permet de diminuer le nombre de paliers pendaqukds les déformations restent faibles et
les localisations supposées inexistantes d'apsesskais 2D macroscopique optique, MEB et
la premiére série d'essais uniaxiaux 3D. Le prdéode chargement est résumé sur la Figure
119.a. A partir du quatrieme palier (& 25 MPa detreante axiale), nous avons diminué les

incréments de charge pour mieux appréhender ledidatons éventuelles de la déformation
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et les précurseurs de la rupture théoriqgue de dfédlon (~35 MPa de contrainte
déviatorique). La rupture de cet échantillon aléngnt eu lieu a ~36 MPa de contrainte
axiale (31 MPa de contrainte deviatorique) au calwrshargement vers le huitieme palier.
Les cartes de déformations ont été obtenues swolume reconstruit a I'échelle 1/4 et
I'image est de résolution 20 um /voxels. La grédk de 30 x 30 x 30 voxels, et une taille de
domaine de corrélation de 30 x 30 x 30. Les donsaiteerecherche sont de 3 x 3 x 3 voxels
avec un coefficient de corrélation maximum de Qgcalcul des déformations effectuées par
le logiciel Cast3M repose sur un schéma d'intégmatt 8 noeuds. La base de mesure
résultante est de ~450 um. La Figure 120.b présesteourbes de déformations&n ,, et

€33, obtenues par CIN a cinq paliers de chargemerd. r@esures sont complétées par la
Figure 120.a qui présente les cartes de défornsagéquivalentes de quatre de ces cing points
dont sont issues les mesures de déformation glmbatdon une tranche réalisée dans le
volume complet. Les courbes de déformation sonéiaaties avec les courbes obtenues lors
des essais triaxiaux macroscopiques a confinenggmiadent (V.1-B) puisque les valeurs de
déformations avant la rupture sont inférieure2&0 Si I'on s'intéresse maintenant aux cartes
de déformation équivalente, on observe qu'il nyaa de localisation de la déformation au
sein de I'échantillon avant la rupture, qui intentisoudainement. La carte de déformation
aprés la rupture de I'échantillon indique une lieasibn de la déformation en bande. En
observant I'échantillon imagé aprés l'essai (Figlt®.b) on confirme qu'une bande de

cisaillement s'est effectivement développée dackdntillon.

Le module d'Young effectif calculé est de 24,5 GPette valeur est cohérente au regard des
valeurs obtenues pour un échantillon sain en camgditde faible confinement macroscopique
et les valeurs obtenues en CIN 2D optique en ciomdituniaxiale de chargement. La valeur
legerement supérieure de ce module effectif, cod@arx mesures a faible confinement
macroscopique, peut provenir de la pression deirgemient de 5 MPa qui rigidifie le

matériau.
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Figure 119: a) courbe de chargement de I'échantiiain confiné a 5MPa, les étoiles indiquent lem{sade
mesures des déformations par CIN b) aspect dedt@dion en sortie de cellule, le fuseau noir ingkqun
bioclaste majeur
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Figure 120: a) carte de déformation équivalent @ame état de chargement b)courbe de déformatiareiste ces
cartographies

L’étude microstructurale de I'échantillon a l'aidies volumes microtomographiques nous
permet I'identification de deux mécanismes prinaipa.a coupe selon un plan en Y-Z dans
un les volumes issus du micro scanner a une résolde 1/2 non moyennée présentée dans
la Figure 121 illustre ces mécanismes. Le premir la formation d'une bande de
cisaillement, visible grace au mouvement vertiddctué par le bloc inférieur et par la
propagation de la fracture avec un angle d'env@hnpar rapport a I'horizontale (trait blanc
sur la Figure 121.b). L’activation de la bande tailement s’accompagne d’ouvertures de
fractures (verticales) perpendiculairement au slensompression (carré rouge dans la Figure
121.a et b) dans une zone proche de la fractumcipale. Comme on le voit sur la
cartographie des déformations équivalentes, ilanjyas d'autres zones de localisation que
cette fine bande (2 a 3 voxels en résolution 11228ba 30 um) et les deux blocs séparés par

la fracture principale restent intacts.
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Figure 121:a) échantillon intact et zoom sur uneed'intérét dans le carré rouge b) échantillomsapreés
rupture. Le trait blanc indique la bande de cisailient, la fleche le sens de déplacement du blédenf et le
carré rouge une zone de fracturation

V.3-B-b) Cartographie de I'échantillon altéré troisfois

En nous basant sur ces deux expériences précédaingsque sur les essais triaxiaux
macroscopiques nous avons pu déterminer nos paesvt chargement. Nous avons fait le
choix de charger I'échantillon a chaque palier diem 5 MPa (Figure 122.a). Les
décrochements en pression axiale observés en fpalier de chargement (qui apparaissent
dans la Figure 122.a) correspondent & un faux cbetactrique et ne sont pas représentatifs
de la réponse mécanique. La rupture de I'échamtdlaété déterminée par la comparaison
systématique de chaque volume par rapport au voloitie sur les images en résolution Y.
Ce qui est fait par I'observation de plusieursdh&s, sans recours a la CIN, qui ne peut étre
menée aprés chaque palier pendant les campagressideenées a I'lFPEN, car le logiciel
CMV3D n'y est pas installé. Au 5eme palier nousre/observé un mouvement relatif d'un
bloc par rapport a l'autre le long d'une banderupaure est également marquée par une chute
significative du chargement axial. On note cepehdae I'échantillon supporte toujours une
charge résiduelle, ce qui n’était pas le cas peumatériau sain. L'échantillon en sortie de
cellule ne présentait pas de fracture visible d Btesemblait encore parfaitement cohésif
comme on le voit sur la Figure 122.b. Nous avonsepk® la surface de I'échantillon a la
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loupe binoculaire pour tenter d'y trouver une zdeecompaction plus importante mais rien

n'était visible. La rupture de I'échantillon a @ula ~27 MPa de chargement axial (22 MPa
de contrainte déviatorique). La diminution de I¢eva de contrainte a la rupture est cohérente
également avec les essais macroscopiques qui $semtiun niveau de rupture a 31,6 MPa a

ce niveau d'altération.
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Figure 122: a) courbe de chargement de I'échamtibidtéré 3x confiné a 5MPa, les étoiles indiquestpoints de
mesures des déformations par CIN b) aspect dedtédlon en sortie de cellule

Les cartes de déformations ont été obtenues sunlume reconstruit a I'échelle 1/2 moyenné
pour donner une image de résolution 10 um /voxialsde conserver une information plus
précise dans l'image, bien que les niveaux de lsaient supérieurs a ceux d'une
reconstruction 1/4. La grille est de 40 x 40 x 4%als, la taille des domaines de corrélation
est de 30 x 30 x 30. Les domaines de recherchedgorg x 3 x 3 voxels avec un coefficient

de corrélation de 0,3. La base de mesure résukshide ~350 um.

L'étude des cartes de déformations équivalentggi(&il23.a) ne montre pas de localisation
de la déformation pour des valeurs de chargemérienres a 18 MPa. Plus généralement, la
déformation moyenne mesurée avant 18 MPa de chargesst a la limite de résolution de la
méthode. A partir de 18 MPa de chargement on obs#ems la partie inférieure du volume
une zone de localisation dominée par la couleur bi@n, dont la valeur de déformation est
légerement inférieure a 1%. La déformation moyed@d'échantillon visible dans les trois
directions sur la courbe issue de la CIN (Figurd.bpest de 0,03% pous, etess elle est de
0,14% pouk;;. Cette localisation est clairement identifiabl2GaMPa de chargement par une
dominante de couleur verte indiquant une déformatiocale d'environ 1,5%. Cette

déformation semble étre localisée dans une barefendant, la partie inférieure de cette
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bande est manquante et ne permet pas de la déliApees la rupture a 27 MPa, cette

localisation se confirme et la bande présente éferghation en son centre supérieure a 3%.
On remarque par ailleurs que la périphérie de talbgrésente un gradient de déformation
allant de la couleur bleu cyan (~1%) a la coulaange (~2,5%) jusqu'a la couleur rouge de
la partie centrale.

Nous avons pu estimer le module d'Young effectihdere carbonate altéré trois fois a 15,3
GPa. Cette valeur bien que plus faible que pour dssais macroscopiques a faible
confinement (19 GPa) n'est obtenue qu'a l'aideudére points et reste dans une gamme de
valeur cohérente. On observe par ailleurs que lduteal'Young diminue avec l'altération.
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Figure 123: a) carte de déformation équivalent age états de chargement et b) courbe de déformadsue de
ces cartographies pour I'échantillon altéré 3x

Nous avons aussi reconstruit le volume décalé devbXels supplémentaires vers le bas
(limite maximum de la zone imagée), ce qui a pemeionfirmer que la localisation de la

déformation se fait selon une bande (Figure 124)de la rupture.
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Figure 124: cartographie de I'échantillon altéré 8grés rupture recalé pour visualiser la limite ldebande

L’étude microstructurale de I'échantillon a l'aides volumes microtomographiques nous a
permis d'identifier la formation d'une zone de caotn cisaillante en bande, associée a de
l'effondrement de porosité. L'effondrement (remgdige par débris) et la fermeture
(déformation) de pores sont visibles dans les eroaehts rouges de la Figure 125.b1 et b2.
De rares événements de fracturation intra grains é&galement visibles au sein de la bande.
Cette bande présente un angle d'environ 30° paorag I'’horizontale, on peut donc qualifier
cette bande de "bande de cisaillement en compactiomme décrit dans les gres par Fortin
et al., (2005). Ce type d'endommagement n'entraine ppsrta de cohésion du matériau, ce
qui est cohérent avec I'état de I'échantillon apmtie de la cellule. Jusqu’a maintenant, ce
type de comportement n’avait pas été clairementemiévidence dans des carbonates pendant
des essais mécaniques. Seuls les indices micragtiug obtenus en conditigpust-mortem
(Vajdovaet al, 2012; Zhuet al.,2011) permettaient de supposer I'existence déidatan en

bande dans les carbonates.
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Figure 125: volume de I'échantillon altéré 3x a2Pade chargement et apres la rupture. Les carréges
présentent les zones de zoom, le cercle blanc féerteeture de porosité par bouchage, les fléchages du pore
collapse et les lignes blanche I'étendue obsereda dande

V.3-B-c) Cartographie de I'échantillon altéré six bis

Le chargement de I'échantillon altéré six foiséféit de facon tres progressive. En effet, les
résultats obtenus a l'aide du MEB en CIN-2D ont ifonn endommagement précoce des
échantillons lors de leur chargement, avec uneafracturation intra et inter granulaire. La
Figure 126.a présente les paliers de chargemenmt'gobantillon altéré six fois. Bien que les
conditions de chargement ne soient pas ici uniegjaious avons jugé nécessaire de ne pas
charger trop fortement I'échantillon pour ne pas/pquer une rupture trop rapidement. Nous
souhaitons en effet observer linitiation et le @éppement des localisations de la
déformation avec le chargement axial. Dix palieesciargement avec acquisitions ont été
réalisés. La rupture semble avoir eu lieu a 23 M@&aontrainte axiale (18 MPa de contrainte
déviatorique). Il a été difficile de décider quamdréter I'essai car les observations
microstructuralesn-situ ne montraient rien de particulier et car I'écHemtitenait encore la
charge. Nous avons décidé d'arréter l'essai lordguéorce n‘augmentait plus avec la

sollicitation mécanique.

A posteriori nous avons déduit de cet essai unéadétde détermination de la rupture pour
les échantillons se déformant de facon ductile.I'&ppliquant a cet essai on trouve une
contrainte de rupture de 23 MPa. Cette méthode dé&valoppée dans la section suivante
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(V.3-B-d) ). L'échantillon en sortie de cellule étaxtrémement endommagé, comme on le
voit dans la Figure 126.b. On observe deux blogsxciraux qui semblent avoir été sépares
selon un plan incliné traversant I'échantillon;rentes deux blocs de nombreux débris de
taille moyenne et une quantité de poudre ont &tdpErés. Cette observation suggére qu'ily a
eu développement d'une bande de déformation dapella la roche a subi un broyage

intense.
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Figure 126: a) courbe de chargement de I'échantilidtéré 6x confiné a 5MPa, les étoiles indiquestpoints de
mesures des déformations par CIN confinement lcige I'échantillon en sortie de cellule

Les cartes de déformations ont été obtenues suvolume reconstruit a I'échelle 1/4
moyennée pour donner une image de résolution 20vpxels. La grille est de 30 x 30 x 30
voxels, la taille des domaines de corrélation es8@ x 30 x 30. Les domaines de recherche
sont de 3 x 3 x 3 voxels avec un coefficient deréation de 0,3. La base de mesure

résultante est de ~450 pum.

Les cartes de déformations équivalentes sont peesedans la Figure 127.a. On observe dés
13 MPa une localisation de la déformation dansddig supérieure droite de I'échantillon
indiquée par la fleche blanche dans la Figure 12Aaaléformation qui apparait au centre du
volume correspond a un artefact de reconstructire dimage de référence et I'image a 13
MPa de chargement, car elle ne persiste pas a 1& MRpres la courbe de déformation
moyenne obtenue par CIN (Figure 127.b), la défammataxiale est de 0,1% et les
déformations radiales semblent étres faibles. AMMPa la localisation indiquée par la fleche
blanche se confirme et commence a s'étendre veeslde |'échantillon. Cette propagation se
retrouve a 20 MPa et prend l'apparence d'une bafe, a 23 MPa, on observe une tres

large bande de déformation occupant toute la penfigieure droite du volume. Cette bande
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de déformation n'est pas homogéne; on trouve &sphgrie des déformations de 2% et en
son centre des déformations supérieures a 6%, npesssous forme d'ilots entourés de
déformation variant entre 2 et 3%. Ces hétérogémneitl sein de la bande de déformation

peuvent étre associés aux fragments de rochesfiélen sortie de cellule.

Le module d'Young effectif issu de cet essai es®,8eGPa. Cette valeur montre que I'on a

bien une diminution du module d'Young avec l'aliérace qui confirme les observations aux

différentes échelles que nous avons pu réaliser.
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Figure 127: a) carte de déformation équivalent ame état de chargement les fleches blanches iedigia
localisation précoce b) courbe de déformation issee&es cartographies pour I'échantillon altéré 6x

L'étude microstructurale de cet échantillon a étés mlifficile de par la complexité des
déformations. En effet, bien que les cartes derdeftions indiquent nettement une large
bande de déformation, lorsque nous étudions la dbom&rét sur une image a une résolution
de 10 pm/voxel, il était impossible de détecter lesglices microstructuraux de

'endommagement. Afin d’affiner notre rechercheyusiavons :

e dans un premier temps calculé le champ de déplatemeyen non pas sur
I'ensemble du volume mais dans un volume réduitusndans la zone non déformée

du bloc supérieur, visible dans la cartographied#germations.

* Ce champ de déplacement a ensuite été appliguenagk de référence afin de lui
appliguer un déplacement moyen identique a celuil'ideage déformée, cette

procédure est I'équivalent du processus de regmtrdu logiciel Avizo.

» Une fois cette procédure effectuée, nous avonsradtukes images apres calage des

niveaux de gris.
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Le résultat est présenté dans la Figure 128. Oarebsjue le bloc de référence ne se déforme
pas localement, il présente des valeurs de nivdawgris homogenes. L’autre bloc par contre
présente des niveaux de gris variables, tradugasdéplacements locaux qui différent de la
valeur moyenne obtenue dans le bloc de référenette Gpération nous a permis de mieux
cerner les zones d'intérét et d’avoir a l'aide dgi¢iel CMV un calage suffisamment précis
entre les volumes pour pouvoir zoomer sur les mstanctures. On observe, au cours du
chargement, de la microfracturation intra granelajui se développe a partir des interfaces
entre les grains (Figure 128 c et d). Ces microtfir@s sont en tout point semblables a celles
observées au MEB sur I'échantillon altéré six faises sont cependant bien plus difficiles a
observer visuellement, car étant a la limite deélsolution du microtromographe, et cela

méme avec une reconstruction a une résolution gal0

Cet essai présente tout I'intérét de coupler lessissmécaniques a la CIN, qui permet de
mesurer et détecter des localisations des défayngatda une résolution sub voxel. Une
amélioration de notre protocole d’analyse seraitiliser le champ de déplacement (et non
pas les valeurs de déplacement moyen) pour effedauesoustraction d’image. Cette
procédure n'a pu étre développée dans le cadreette these mais fait l'objet d'un

développement au laboratoire Navier.
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Figure 128:a) volume de référence et zone d'intenetouge b)image issue de la soustraction endtape 9 de
chargement et de l'image de référence c) zoom derla d'intérét mentionnée par le carré rouge tat'de
référence, les fleches rouges indiquent les pom@ss&rver, d)zone identique au 9 eme état de chaege les
fleches rouge ciblent les méme pores qui se stortd¥Bs et les fléches blanches indiquent lesrtures de
fracture

V.3-B-d) Conclusions sur ces trois essais

L'échantillon sain se déforme de facon fragile ssané-localisation de la déformation jusqu’a
la rupture. Cette observation est comparable aueel'qn a observé en CIN optique et dans
I'enceinte du MEB. L’échantillon altéré trois fopgésente une localisation précédant la
rupture selon une bande de compaction cisailldr@s.blocs séparés par cette bande restent
cependant trés peu déformés. Cette observatioausst comparable a celle obtenue par la
CIN optique, qui montrait une localisation préférelte tardive (bien que la comparaison
reste difficile en raison des conditions uniaxiales!’'essai CIN optique). Enfin I'échantillon
altéré six fois présente une localisation précoeelal déformation, associée a de trés
nombreux événements d’endommagement locaux, cononigayage de grains, de la micro
fracturation et de I'effondrement de pore danslarge bande. L'effet de I'altération identifiée
par CIN optique était une forte localisation aséec des événements de micro fracturation.

Cet aspect est confirmé a l'aide de la CIN coupiéragerie MEB.
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On démontre ici encore une fois l'efficacité la Ct\ii permet de détecter des tres faibles
déformations locales, ce qui nous amene a alleerebs les mécanismes a une échelle
appropriée. Cette détection de la déformation derfdocalisée est possible par I'optimisation
sub voxel, qui permet en partie de s'affranchirloheations de résolution liées a l'acquisition
et au post-traitement des images.

La difficulté principale de ces essais était dentey un équilibre entre le nombre de palier (et
donc le temps total de la campagne) et I'intéré&tatepaliers pour voir de la localisation de la
déformation. Pour réaliser cette optimisation llai&trouver une solution pour anticiper une

rupture de I'échantillon et diminuer le taux de rgfeanent en conséquence. La solution

utilisée a été I'étude des phases de déchargesctiastillons apres chaque palier.

Nous avons en effet observé que plus nous nousaeppns de la rupture plus les courbes
de relaxation que I'on observe quelgues minutessaj@ chargement perdaient leur linéarité
comme lillustre la Figure 129. Ces courbes reprtése la différence entre la valeur de
chargement a un temps T apres le chargement atdande chargement maximale appliquée
au palier étudié. Cette décharge couple la déchdedensemble du matériel de chargement
et de I'échantillon, cependant, on suppose la déeldu dispositif expérimental linéaire car il
ne peut que se déformer élastiquement, les var@tidans la relaxation pendant le

chargement sont donc supposées induites par leieaté

Difference chargement (MPa)
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Figure 129: a) courbes de relaxation pour les paimesurés en CIN a 5 MPa de confinement pourdigtifon
a) sain, b) altéré 3x et c) altéré 6x

Notre critere a donc été de dire que lorsque l'osenve une courbe dont l'aspect est trés
fortement non linéaire (courbes vertes de la Fig2®) la rupture a eu lieu et I'essai peut étre

arrété.
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Nous avons de plus compilé dans le Tableau l4sdiahle des valeurs de contrainte
déviatorique a la rupture et les modules d'Younigcifs mesurés pour trois meéethodes
utilisées dans cette thése. On observe une bormmerwe dans les valeurs de contrainte a la
rupture des échantillons selon les méthodes. Ceantmn que les effets d'échelles
n'influencent pas ou peu cette valeur. Les valdersnodules d'Young & I'état sain sont tres
homogenes et cohérents entre les méthodes. L'hom@icg@&es modules de Young pour les
états d'altération trois et six cycles sont pluscadtiables. Les modules obtenus par CIN
semblent indiquer des valeurs plus basses quescelitenues par les essais a faible
confinement macroscopique. Les dispersions deérdiffes valeurs sont importantes mais ne
laissent pas envisager de facon évidente des cideli@s aux differentes méthodes. Les
valeurs demeurent cohérentes avec ce que |'on gitaridre d'un carbonate et les trois

méthodes montrent la diminution des modules aaétédation.

Tableau 14: Tableau récapitulatif des valeurs detrzinte déviatorique a la rupture et des modulesYaung
obtenus par essais triaxiaux standard (a 5 MPa @sgon effective), mesures CIN couplée a dessssai
uniaxiaux et CIN couplée a des essais triaxiaux [APa de pression effective)

Triaxiaux macroscopigues CIN Optique Uniaxfal CINakiale microscopiquel
E Q* E Q* E Q*
Sain 22,0 32,4 33,2et245| 308 24,5 31
Altéré 3x 19,2 31,6 7,0 22,5 15,3 22
Altéré 6x 15,1 23,8 125et4,7 16,7 9,5 18

Les résultats en CIN 3D restent cependant a nuaBoeeffet nous n’avons pu tester
qu’un échantillon par niveau d’altération en CIN;3Dy a donc un manque de répétitivité ne
permettant pas de généraliser ces observationsailRaurs, on peut s’étonner de voir les
échantillons a trois et six cycles d'altérationganéter des régimes de rupture ductile alors que
les essais triaxiaux macroscopique a 6 MPa dermmamint montraient des régimes de rupture
dans le domaine fragile pour les trois états d‘atién. Afin de comprendre cette différence
de comportement nous avons établi les profils degig déduits a partir du niveau de gris
moyen de nos échantillons pour chaque position ,eapzZes calage des histogrammes des

niveaux de gris par rapport a I’échantillon altiecés fois.

Nous avons pris une dizaine de valeurs du niveagridelans des macropores a travers tout le
volume et une dizaine de valeurs de niveau de daiss des ciments a travers ce méme
volume. On établit alors notre échelle de porastative allant de 0% de porosité (ciment) a

100% de porosité (macropores) et I'on convertitileeau de gris moyen de chaque coupe en

213



Résultats de CIN-2D MEB et de CIN-3D issus de la mii presse triaxiale

porosité le long des 800 coupes composant les \adur@e résultat est présenté dans la
Figure 130.

La porosité de I'échantillon sain est tres faildl2,7%) ce qui s’explique par la présence d’un
tres grand bioclaste dans I'échantillon. Les édhans altérés trois et six fois ont des

porosités proches a 22,1% et 22,8% respectivement.

La faible porosité de I'échantillon sain est colnéeeavec un régime fragile de rupture (valeur
de porosité plus faible que pour les essais tniegiaPar contre la valeur de porosité des
échantillons altérés, qui est inférieure a celldedes homologues lors des essais triaxiaux,

semble incompatible avec un comportement ductierapture.
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Figure 130 : profils de porosité des trois échdatis

Cette approche d’estimation de la porosité baséelesu niveaux de gris est cependant
dangereuse car les zones qui servent de référedet a 100% de porosité sont celles ou le
bruit a l'imagerie est fort. Il est plus probableegles difféerences de comportement des
matériaux homologues lors des essais triaxiaugrstdes essais en CIN 3D soient liées a la
différence de taille d’échantillon, c'est-a-direldar représentativité (VER). On rappelle que
le protocole de sélection des échantillons ne perpes d’'assurer une homogénéité
microstructurale suffisante pour les sous échansll utilisés en CIN 3D. Ainsi des

hétérogénéités de microstructure qui seraient eties global sur des échantillons de taille

macroscopique, pourraient s’'avérer au contraired@rénantes dans le comportement
mécanique des échantillons fils utilisés en CIN Be solution, serait de pré-scanner a une

résolution de 3 Hm les échantillons fils avant iessa
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VI Conclusion

Ce travail de thése a porté sur I'étude expérinedia comportement mécanique du calcaire
de Lavoux soumis a une altération chimique homog€e#te étude repose sur une analyse
multi-échelle de la microstructure de la roche,sds propriétés pétrophysiques et de ses
propriétés mécaniques. Ce travail a été motivépates grands enjeux environnementaux de
ce début de ZT° siécle : la réduction du rejet de £@mosphérique par la technique du

stockage géologique dans les aquiféres salins quiefoCe type de stockage en est encore
gu’'a ses tout débuts et sa viabilité a long termie enhcore étre éprouvée, notamment par
I'étude des interactions fluide agressif — rocheleetrs conséquences sur lintégrité du

réservoir. C'est dans ce contexte que se place éattde.

Le travail principalement expérimental que j'ai mewisait dans un premier temps a
déterminer les propriétés meécaniques du carbonatéagoux a l'aide d'essais triaxiaux
standards. Dans un second temps, ces résultatsusbée I'échelle macroscopique ont été
analysés en se basant sur I'approche micromécaxiguresures de champs complets. Ces
derniers sont obtenus a l'aide de la corrélatiomagies numériques 2D et 3D, a partir
d’observations in-situ, réalisées lors de sollt@tas mécaniques. Les observations en 2D ont
éte réalisées a I'échelle macroscopique et mésmpeomrace a un dispositif de caméras
optiques, sur un banc d'essai uniaxial. L'échellerascopique a été appréhendée par
I'utilisation d’'une presse uniaxiale miniaturiséestallée dans I'enceinte d’un microscope a
balayage (MEB). Enfin, les observations en 3Daigatréalisées grace a une cellule triaxiale
miniaturisée spécialement développée pour cettweitet qui a permis de réaliser des essais
de compression en condition triaxiales dans I'eneed’'un microtomographe de laboratoire.
L'ensemble des données et des mesures de proprigiéaniques ont été analysées
comparativement aux observations microstructuralemux données pétrophysiques de notre
roche. Cette troisieme partie du travail a consgstd'analyse microstructurale de la roche
avant et aprés son altération chimique, afin derdéher les effets de l'altération sur la
microstructure les propriétés d'écoulement et lEsiypmeénes de localisation observés a l'aide

de la corrélation d'images.

Une grande partie de la thése a été dédiee aplirisation de la sélection des échantillons
utilisés pour les essais mécaniques, afin de lingehétérogénéités naturelles du carbonate ;
2) la validation et l'optimisation de notre proticod'altération homogene. L'étude
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microstructurale de deux blocs distincts de carteoda Lavoux avant altération a montré des
différences significatives. Ces dernieres sont arigine de disparités des propriétés
pétrophysiques, et notamment d'écoulement, et &grdeux blocs. Le bloc de Lavoux que
nous appelons a grains fins (LGF) contient de nembifragments d'échinodermes, dont la
présence a entrainé la précipitation d'une plusdgrauantité de ciments syntaxiaux pendant
la diagenese de la roche. Ces ciments diminuentfdaieur cinq la perméabilité du Lavoux a
grains fins en comparaison avec le Lavoux a gramgi(LGG), issu du deuxieme bloc, car ils
diminuent la taille des seuils d'entrée des macovep L'étude microstructurale et
pétrophysique de notre roche apres altération mipate montrer que pour une concentration
en acide donnée la porosité augmentait de facoropene et linéaire avec le nombre de
cycles d’altération. L'étude microstructurale n@usaussi permis de mettre en évidence les
mécanismes de l'altération (dissolution) au seinnd&e carbonate. Contrairement a la
porosité, la perméabilité n'a pas présenté de tmedaette a I'augmentation ou la diminution
avec l'altération. Nous avons observpagteriori des particules fines (< 5 micrometres) de
calcite dans les effluents récoltés apres altaratie la roche. Pensant que ces particules
peuvent étre a l'origine d’'un phénomene d'obstomcties pores, nous avons développé une
méthode de soustraction d'images tomographiquesigtiant de les visualiser dans I'espace
poral. Nous avons ainsi pu 1) mettre en évideredstencein-situ de ces particules, 2)
confirmer leur mobilité au sein du réseau porelgst difficile de conclure que les variations
cycligues de la perméabilité sont uniquement l&dés mobilisation de ces particules, du fait
de la faible quantité observée de ces derniérgser@iant, une analyse granulométrique par
diffraction laser réalisée sur les effluents a mégu'une partie de ces particules fines est de
taille en dessous de la limite de résolution durotnographe. Il est possible que de telles
particules, probablement issues de la micrite c@apbles oolithes, puissent s’agglomérer
pour aussi contribuer a l'obstruction de la poégsit donc, aux variations cycliques de
perméabilité.

Du point de vue des essais mécaniques macroscgpiqguas avons mene une campagne
d'essais triaxiaux a trois états de confinemeMpP@, 11 MPa et 16 MPa avec une pression de
pore régulée a 1 MPa. Ces campagnes ont permigeniples courbes de déformations
axiales et radiales et d’en tirer les modules igass effectifs (module d'Young, module
d'incompressibilité et module de cisaillement) saiue le coefficient de Poisson. Ces essais
triaxiaux ont été meneés sur des échantillons sgiiretérés trois et six fois, correspondant

pour ces derniers & une augmentation de porosité2la.p et 2,4 u.p, respectivement. Les
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résultats principaux montrent une diminution desdubes élastiques avec l'altération, ainsi
qu'une évolution plus importante du module de b&saent, qui sort de la tendance classique
pour les carbonates non altérés. L'analyse debesule déformation a montré une transition
depuis le domaine fragile de rupture (a faible deatonfinement) vers un régime ductile de
rupture (a 16 MPa de confinement). Cette transispére a des états de confinement
intermédiaires décroissants avec l'altération. En bmsant sur ces observations de
comportement mécanique global et sur celles dedlsepce de particules fines (attribuées a la
micrite composant les oolithes microporeuses) ramams conclu a une forte probabilité que
I'altération affaiblit la cohésion entre les gminolithigues microporeux de la roche. Ce
phénomene favoriserait les mouvements relatifsoddéithes les unes par rapport aux autres,
ce qui pourrait expliquer I'anomalie d'évolution chwdule de cisaillement et la transition

accélérée vers un régime ductile de rupture pauédbantillons altérés six fois.

Afin d’étayer les précédentes conclusions nous saamtopté une démarche micromécanique
de mesures de champs complets. Nous avons réaksésgais mécaniques en compression
uniaxiale couplés a de I'imagerie optique ou éentjue a balayage (MEB), couvrant ainsi
différentes échelles d’observation 2D en conditiomsitu (pendant le chargement). Les
essais ont pu étre menés avec le dispositif oppgue des échantillons sains, altéré trois fois
et altérés six fois. Avec le dispositif placé ddesceinte du MEB, nous avons pu mener des
essais sur des échantillons sains et altérés mix lfa technique de la corrélation d'images
numériques (CIN) a permis d'identifier des évolusi@ans les mécanismes d'accommodation
de la déformation selon I'état d’altération. Ainsi 2D optique nous avons pu discerner trois
comportements. Le matériau sain ne présente qual@dacalisation avant la rupture, qui
survient brusquement. Le matériau altéré trois foésente des bandes de déformation sur
I'ensemble de la surface observée. Enfin, I'échamtaltéré six fois présente des localisations
précoces de déformation qui persistent et se dgpefd jusqu'a la rupture. L'échantillon
altéré six fois a aussi montré a I'échelle de larosiructure I'écrasement de grains,
comportement caractéristique des régimes compactdet rupture. Cette observation
confirme que l'altération affecte fortement la cgibg de la micrite, fragilisant les oolithes et
leurs interfaces. La derniére partie de la thésst sentrée sur le développement de la cellule
triaxiale miniaturisée, de l'ergonomie de l'intedautilisateur et sur son utilisation. Nous
avons pu mener des essais actuellement uniquasetent I'acquisition sous contraintes
(hydrostatiques et déviatoriques) de données noicrographiques (imagerie 3D). Les

volumes reconstruits correspondant aux phases al@ainent axial ont été analysés par la
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technique CIN-3D. Les résultats sont trés encowamstge En particulier, nous avons pu
montrer qu'en dégradant volontairement la résoluties images microtomographiques
(souvent trés bruitées) en post-traitement on pdoticir les niveaux de gris locaux. Cette
manipulation permet de réduire considérablementelesurs sur le calcul du champ de
déplacement, de les rendre inférieures a celles l&&d'imagerie MEB, voire proches des
erreurs liees a I'imagerie optique. Par ailleuasstiabilité du dispositif de la cellule (mise en
place et centrage des échantillons) a permis diragiahir de mouvements rigides et
d’erreurs de repositionnement lors des acquisitiongues et répétées (parfois espacées de
plusieurs jours de manipulation). Les résultateobs a 5 MPa de confinement pour des
échantillons sain, altéré trois fois et altéré feis ont permis de visualiser pour la premiére
fois linitiation et le développement de bandes tgpe compactant-cisaillant dans des
carbonates. Dans le cas de déformations tres $éealj comme I'effondrement de pores, ou la
microfracturation intragranulaire (dont les échelgont a la limite de résolution des images
acquises), la CIN apparait comme une méthode de emsvidence essentielle. Nous avons
ainsi pu observer trois comportements différenecaimmodation de la déformation en
fonction de I'état d'altération du matériau. Le énau sain a présenté un régime de rupture
fragile, avec le développement d'une surface déurepen dehors du volume observé. Le
matériau altéré trois fois a permis I'observatidnnd bande de compaction cisaillante de
plusieurs centaines de micrometres d'épaisseurs dmaquelle opérent la fermeture et
I'effondrement de porosité. Enfin, le matériauraltgix fois a présenté de 'endommagement
dans une trés large bande de compaction cisailldates laquelle nous avons pu observer des
mécanismes de microfracturation, d'écrasement gdaiganisation de grains, de fermeture et
d'effondrement de porosité L'ensemble de ces sdsulendent a conforter I'idée que
I’évolution du module de cisaillement avec l'altéra trouve son origine dans la décohésion
de la micrite composant les oolithes microporeuseanotre matériau, ce qui va faciliter
l'accommodation de la déformation par glissemend$nga grain au sein des bandes (de
facon comparable a ce qui est observé dans les gtagport de ce nouvel équipement ouvre
de trés nombreuses perspectives. La démonstratiosod fonctionnement et des résultats
gu’'on peut en espérer ayant été faite, une secprese pouvant appliqguer 40 MPa de
pression de confinement a été usinée et sera pnecheant disponible a I''FPEN. Cette
cellule pourrait permettre d'étudier des matériplus résistants a la rupture, comme les gres,
et dont le comportement compactant apparait plubviment que pour les carbonates. Une

autre perspective consisterait a mener des expésete chargement en conditions drainées,
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couplées a la mesure de perméabilité pendant igemeant. Ce type d’expérience pourrait
permettre de mettre en évidence des effets deebarou de drain a I'écoulement pour les
différents types de bandes de localisation qui mccodent la déformation des roches

réservoirs.

Enfin, nos données peuvent servir de base de tdépardéveloppement d'un modele
meécanique couplant la théorie des sphéres cimemeekes modeles d’homogénéisation
similaires a celui de Bemet al., (2004), mais aussi en prenant en compte l'altérate la
microporosité, afin de pouvoir estimer I'évolutides modules mécaniques pour des roches
réservoir carbonatées a microstructure dominantihimme, comme la couche du Dogger
dans le bassin de Paris. Une fois valideé, ce typenddele servirait la modélisation a long

terme du comportement mécanique a I'échelle duvésale stockage de GO
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Annexe 1

Présentation de deux panoramas issus d'obseneitit@me mince a
grossissement x20 pour LGG et LGF

Les panoramas se lisent de haut en bas et de gaulrtbée pour reproduire la coupe a travers
la lame compléte.

LGG
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LGF
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Détail des perméabilités initiales obtenues posiélghantillons de LGG et LGF

Annexe 2

Nom Perméabilité initiale | Porosité scanner
LGG 7 86,5 23,0
LGG 9 96,5 22,4
LGG 10 137,1 22,9
LGG 18 110,8 22,5
LGG 1 94,0 24,0
LGG 2 108,0 23,7

Nom Perméabilité initiale | Porosité scanner
J9 10 16,3 24,0
Jo 12 17,5 23,2
Jo 21 18,0 24,2
Jo 17 17,1 24,1
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Annexe 3

Carte de déformation dans les directign et ¢,, ainsi que la carte des déformatiosn équivaleadespour
I'échantillon LGF_A a 1,8 MPa, 12,3 MPa et 26,8 Migachargement. La rupture a eu lieu a 30,6 MPa de
contrainte axiale. Tout comme pour I'échantillonFL@ on n'observe peu a peas de localisation avsitjges
MPa de la rupture.

1,8 MPa g 12,3 MPa

12,3 MPa : : 26,8 MPa

26,8 MPa
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Annexe 4

Publication 1

Proceeding — SCA2012-32 — préparé pour présentation a la conférence : ‘Internal
Symposium of the Society of Core Analysts’ — Aberdeen — Royaumes Unis — 27 au 30 Aout
2012

Titre :

Mechanical behavior of an altered reservoir
limestone: multiscale and core analysis approaches
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Mechanical behavior of an altered reservoir limestone: multi-scale
and core analysis approaches
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This paper was prepared for presentation at the International Symposium of the
Society of Core Analysts held in Scotland, UK, 27-30 August, 2012

ABSTRACT
The success of CGOgeological storage requires the insurance long tajectivity and
integrity over the site. In contrary to conventibhgdrocarbon gas injection, GGnjection
may induce geochemical reactions between the weabtine and the host rock, leading to
modifications of petrophysical and geomechanicalpprties. This study aims to relate the
evolutions of these properties to the chemicaluited microstructural evolution by multi-
scale characterization. Classical laboratory propesl of co-injecting supercritical G@nd
brine or brine saturated with G@&ad to wormholing and heterogeneous dissolutaitems,
which makes difficult the measurements at the pdogle. In the present study carbonate
samples have been subjected to Retarded Acid Teeésn(RAT). This protocol mimics the
effects of long-term alteration mechanisms, by fimgua homogeneous dissolution pattern
throughout the samples. Porosity, permeability arethanical properties are measured and
compared between intact and successively altemaglea. The effects of alteration on these
properties are discussed in term of microstructevalutions, based on classical core analysis
(NMR and Hg-Porosimetry), thin-sections observai@md Scanning Electron Microscopy
(SEM). The evolutions of mechanical properties stigdied by conventional triaxial tests,
which show a weakening of the samples with theratiten. This weakening may be first
related to the increase of the sample porosity. él@n other microstructural changes may be
involved as well. Therefore a quantitative and sardus micro-mechanical investigation is
needed to define more precisely the history andlidbalization of the deformation during
compression. Full-field measurements techniquesbaany in-situ observations and Digital
Image Correlation (DIC) are the best suited tealmesgfor this purpose. Sequences of optical
and SEM images have been acquired on respectivabyascopic and centimetric samples
during uniaxial compressive loading and treated M. Homogeneous deformation is
observed on intact samples while it is localizedltered ones. The integrated and multi-scale
approach proposed in this paper, combining clalssigetrophysical and original
geomechanical measurements, will contribute to deeelopment of micro-mechanically
based constitutive laws for implementation in gecma@ical reactive transport simulators.

INTRODUCTION

CO; injection in deep aquifer is a promising technigieveloped to reduce the greenhouse
effect, but it may affect the reservoir integritydacause leakage. Dissolution is one of the
processes induced by the €@jection; dissolution patterns are different wille distance to
the injection well [1]. Next to the well, heterogaus alteration is observed and numerals
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studies have been made to determine its impactexhamical [2] and flow [3,4] properties
evolutions. This paper focuses on the homogenetiamion case. First studies using a
retarded acid treatment (RAT) in order to mimic @nlegeneous alteration [5,6] show a
stronger decrease of the elastic moduli than ergeltom classical poromechanical models
[7,8]. Dautriatet al. [9] applied Digital Image Correlation (DIC) methath heterogeneous
intact Estaillades limestone and successfully dateed specific micromechanical behaviors
like micro-crack opening. Based on these differapthods, our study uses the RAT protocol
and integrates most of the classical petrophysiethods, applied at macro, meso and micro
scales in order to characterize the effects ofraiten. The study is completed by DIC of
optical and Scanning Electron Microscopy (SEM) imggduring uniaxial loading.

INTACT ROCK CHARACTERIZATION
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Figure 1: (a) Pore throats distribution obtained byHg-porosimetry, (b) NMR T2 relaxation times
distribution and (c) microstructures of the Lavouxlimestone imaged by SEM : (1) indicates the
microporosity within the oolites, (2) indicates thanter-grains macroporosity

The studied rock comes from the Lavoux limestonarigulocated in the vicinity of Poitiers
in France. This material is a nearly pure calcitditic limestone formed in a strong and
continuous rolling flow environment. Three mairustures are observed by SEM (Fig. 1(c)),
microporous and rounded oolites with an average gi500 um, large syntaxial cements and
small rhombohedra calcite cement at the boundafi¢ke oolites. In order to describe the
porous network, classical petrophysical measuresnemge been performed, such as Scanner
Tomography, High Pressure Mercury Injection (HPNNyclear Magnetic Resonance (NMR)
and porosity estimation by dry and wet weights. Ppbeosity is bimodal (as shown by NMR
T2 distribution in Fig. 1(b)) with a large macropesity (inter-grains) and a smaller
microporosity within the oolites (intra-grains) ay mean pore throats radii of 11 pm and
0.3 um, respectively (HPMI in Fig. 1(a)). The patpsneasured by dry and wet weights
ranges from 20% to 26% for a mean value of 24%. dharation and mechanical tests, 80
mm X 40 mm cylindrical core samples have been seleciéd iespect to a mean porosity
close to 24% +0.5%, and a homogeneous porositygalloa sample length, as revealed by
CT-scanner imaging. In spite of this selection, peemeability ranges from 85 mD to 140
mD for seven samples.

HOMOGENEOUS ALTERATION
Protocol
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Figure 2: (a) Upgraded experimental set-up for altetion and brine permeability measurements, (b) poe
pressure evolution during the alteration. The expamental conditions are reported in the table

The sample alteration technique is based on RAToviihg the protocol described by
Egermanret al.[5], we recall that RAT insures a homogeneous @liten at the difference of
CO.-brine injection [3,4]. The experimental set-upg(F2(a)) is composed of a confining
Hassler cell, which allows the application of a toglatic stress on the sample, which is
isolated of the confining medium by a core sleéu® intact state permeability is measured
at a confining pressure Pc = 6 MPa. Afterwards,lthee is flushed out by the injection of
three pore volumes ¢y of an initially inactive acid. The sample is thelaced under
undrained conditions and the temperature is inectap to 60°C to activate the acid. When
the pore pressure reaches a plateau (usually aftemight, see Fig. 2(a)), the equilibrium
between reactive fluid and carbonate is assumed,tla@ core is flushed by fresh brine.
Effluents are collected and the particles sizeritistion is measured by laser diffraction. The
complete protocol is repeated until a chosen ptyascrease is reached. Permeability is
measured between each RAT. Finally, the dried sangpimaged by medical scanner, to
check the homogeneity of the alteration and es@rtta¢ porosity increase. The experimental
set-up has been upgraded to allow the measurerhdrg permeability in opposite directions,
to evaluate the impact of potential fine partial@sbilization in the porous network.

Petrophysical and Microstructural Evolutions
Petrophysical Changes
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Figure 3: (a) Typical evolution of the porosity prdile of sample A subjected to successive RATs measd
by X-ray scanner, (b) porosity evolution with RAT rumber obtained by MNR and HPMI on two samples
Aand B

n

Fig. 3(a) presents the porosity profiles obtainesinf CT-scanner analyses performed at
successive RATs on sample A. After each cycleica sif sample is cut for HPMI and MNR

analyses and for thin sections preparation. Théugwa of profiles shows a conservation of
initial local heterogeneity of porosity and a camtincrease of mean porosity for each RAT.
Only the inlet part appears more heterogeneoudbresl, probably due to an exceeding
concentration of acid in the piston groove. To dvaipotential effect of this more altered
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region, 5 mm of material are removed when prepasargples for mechanical tests. Fig. 3(b)
shows the evolution of porosity measured by HPMI 8N\R on two different samples (A
and B). The discrepancy between the porosity vahiained by the two methods is a well
known phenomenon. It is explained by a microstnadterushing at High Pressure of Hg
injection, which can lead to a closure of smallergs. Nevertheless, the two methods show
the same linear porosity increase of 0.2 p.u/RAIhwWMR and HPMI (on 15 mm x 17 mm
core) for a 10% diluted acid.
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Figure 4 : (a) Permeability evolution with the alteation and for two directions of measurement (b)
outgoing particles and pore throat evolution afterl3 cycles of alteration obtained by HPMI and laser
diffraction

The permeability evolution is more complex, as show Fig. 4(a). It is cyclic with
successive phases of increase and reduction, withadence of an important impact of the
measurement direction for a same alteration sfegeshown in Fig. 4(b), an increase of the
proportion of micropore throats and a spreadinghef macropore throats distribution are
observed, which suggest a permeability increase.stiperimposed curve of effluent particles
in Fig. 4(b) evidences however the existence ofj@ung particles, which diameters range
from a few micrometers (micrograins of calcite ddnsve of oolites) to a few tens of
micrometers (macropore throats sizes). We cannoluéa that larger mobilized particles
remain stuck in the porosity, which will decrease permeability.

Microstructural Changes

A Echinoderm-Fragment
1l Cement

¢ Cement

Figur e 5 : (a) Thin section of the Lavoux limestone after 13 RTs, focus on alteration patterns on the
syntaxial cement surface imaged by (b) cathodoluméscence and (c) white light and SEM observations of
corrosion pits at the calcite rhomobohedra surfacebtained after (d,e,f) 2 RATs and (g) 13 RATs

The impacts of alteration on the microstructureehbeen investigated by thin sections and
SEM imaging. For this purpose, a high number (¥3ATs has been performed on a sample
to enhance the alteration effect. Corrosion pitscaltite rhombohedra are observed (Fig.
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5(d,e) and dissolution patterns are observed omnasiah cement under white light and

cathodoluminescence (Fig. 5(a,b,c)). Some cemdmw she imprint of missing imbricated

crystals, possibly due to a loss of cohesion batveeenent grains induced by alteration (Fig.
5(e,f,g)). These torn out particles are probab$pomsible for clogging of macropore throats.
The 13 RATs sample shows a pyramidal dissolutiaitepa of small calcite cements (Fig.

5(g)), which can be explained by the alteratiocrgttalline planes of the rhombohedra.

Because of post-mortem imaging, we are only abledémtify the micromechanisms of
dissolution on well-defined structures such as cemd\evertheless, these local mechanisms
are probably not the only cause of the mean pgrasirease and an effect of alteration on
oolites is also expected. A comparative analysis ehmple imaged by 3D micro-tomography
at successive RATSs is in progress to estimaterttiease of porosity related to microporous
oolites alteration.

Mechanical Behavior and Weakening Effect

Confining Pressure (MPa) 6 11 16 Intact Altered 3x
X-ray porosity (%) 24.4 241 24.1 X-ray porosity (%) 24.3 24.4
E (GPa) 17.8 21.8 22.1 E (GPa) 23 12
v 0.25 0.23 0.2 \Y 0.2 0.19
Effective failure (MPa) 324 37.8 38.0 UCS (MPa) 33.8 18.3

351

00
00 50 100 150 200 250 300

» (WPa)

— Axial deformation
(a) — Radial deformation
f , | , .
t t T t t + t t t t t t T LA t t t
0,1 0 01 02 03 04 05 01 005 0 005 01 015 02 025
Strain(%) Strain (%)

Figure 6 : (a) Stress-strain curves obtained on iaict samples at different confining pressures and Jb
associated critical stress reported in the p'-q (man effective pressure-deviatoric stress) diagramg)
stress-strain curves obtained on intact and 3 RATsamples loaded uniaxially

During triaxial tests, the axial force, the pora d@he confining pressure are monitored. Axial
and radial deformations are measured by strain egagtpued on the sample circumference.
Sample is saturated with mineral oil and the poessure maintained constant at Pp = 1 MPa.
A first drained triaxial loading is performed atwloconfining pressure (Pc = 2 MPa) to
determine the elastic moduli. The mean Young's rusdand Poisson's ratio of the Lavoux
limestone are respectively 20.6 GPa and 0.24. ahwpke is then hydrostatically loaded up to
a chosen pressure. Once this pressure is readiedyxial stress is increased until sample
failure. Three confining pressures (6 MPa, 11 Mipd 46 MPa) are used in order to
determine the brittle regime limit (Fig. 6(a)). thie lower confining pressures a peak stress is
observed (brittle regime) while at Pc = 16 MPasaagition regime involving shear enhanced
compaction mechanisms is reached [10].

Fig. 6(b) shows the strain evolutions of intact afigr 3 RATs wet samples under simple
compression. Despite a same porosity for the twapses, we observe a strong weakening of
the rock, resulting in a decrease of Young's maldfom 23.6 to 11.8 GPa and of the
Uniaxial Compressive Strength (UCS) from 33.8 td18@Pa. This observation indicates that
the increase in porosity is not the unique paranggeerning the mechanical behavior of the
altered material. The loss of solid matrix (micated cement) cohesion may play a part.
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DIGITAL IMAGE CORRELATION

Methodology of Digital Image Correlation

In this study, the full-field measurements consisthe acquisition of pictures of the surface
of a sample subjected to simple compressive loadifige DIC method allows the
determination of the displacement field and thecdation of the associated strain field at
successive stages of loading [11, 12]. For thippse, a reference 'undeformed’ image is
discretized into a grid of regularly spaced poirtscorrelation domairD is devoted to each
grid point of indexi. The DIC procedure consists in identifying the imdomain of the
‘deformed’ images, homologous to the ones of tleremece image, by minimizing a

correlation functiorC [11]: B B
ziDD(f (Xi) - fD)[tg(Xi)_ gD)

IS0 -TF 8/ o0 -a0)

where X; and x; are the coordinates of similar points in the rfiee image and in the
deformed one, which are associated by an approxdmat the mechanical transformatigs
minimizing C. f(X;) andg(x) are respectively the grey levels of paimh the reference image
and in the deformed imagg; andgp are respectively the averages of the grey levelthe
domainD and on the homologous domain transformedgyA subpixel resolution on the
displacement is obtained by a bilinear interpolatad the grey level in each domain. The
coordinates of the homologous domain centers peothée displacement field, which allows
the computation of in-plane strain componersts, €22, €12) by a contour integration on a
chosen area. The size of this area ranges frontdhwlete studied grid, providing global
strain measurements, to nearest neighbour poingadi point of the grid providing a local
strain. The magnitude of the component of thisirstfield may be represented by colours
levels superimposed on the microstructure image® @ay also plot the equivalent strain
Von Mises expressed by (2) under the assumpti@xisymmetry:

2
geq = 5\/(‘911 - ‘922 )2 + 4(‘912 )2 ( 2 )

Clg) =1- (1)

Experimental set-up

The DIC study has been performed at two scales acraacopic samples imaged by optical
devices and high resolution camera and on smalpEsnimaged by SEM.

The macroscopic compression tests are performethamiaxial loading system controlled in
displacement. Cylindrical samples of 37 mm high 8dmm in diameter are machined in
order to produce two opposite flattened 25 mm wslefaces. The applied load and
displacement are measured by a force sensor aMDa.LA constant displacement rate of 1
pm/s is imposed until sample failure. During loagimmages of one flattened surface are
taken at constant time intervals by a high resolulCCD camera (4872x3248 ~16 Mpixel)
covering the whole surface (with pixel size ~7 pBlack and white painting sprays are
applied to enhance local contrast and optimizebd@efficiency.

Small parallelepiped samples (14 mm x 7 mm) areedesiside a SEM equipped with a
simple compression rig (maximum load 5 kN). Displaent is controlled at a rate of ~1 um/s.
The SEM image acquisition lasts several minutessequently the loading is performed in a
stepwise manner. The natural contrast of the naterisufficient for DIC, but the contrast
and brightness must be optimized before each atiquiso spread the grey level histogram
over the full 16 bit range. The magnification varfeom x60 to x80, corresponding to imaged
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surfaces of 2.1mm x 1.8mm (5 um of resolution) dn@l mm x 1.4 mm (3.9 um of
resolution).

Large Scale Effects Of The Alteration

30

e T . ] (C)I

Intact
2Ny E (GPa) 245
\ 0.58
UCS (Mpa) 293
Altered
E (GPa) 125
v 041
UCS (Mpa) 19.4

1 1 1
0 500 1000 1500 2000
Time (s)

TXT T
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0 500 1000 1500 2000 -02 0.1 0 0.1 0.2
Time (s) strains (%)

Figure 7: Loading curves of (a) intact and (b) 6 RAs macroscopic samples and (c) Stress-strain curves
inferred from DIC calculation on the whole surfaceof the samples. Elastic Moduli and USC are reported
in the table

Fig. 7(a,b) presents time-load curves with larg€&@SUfor unaltered than altered sample,
consistently with previous uniaxial loading expezims. Red crosses on the curves
correspond to the images presented Fig. 8 andy9.7k¢) is obtained by DIC computing the
strain on the all observation surface. From thalysis, Young's moduli are comparable with
those previously obtained by classical uniaxiaistdsut the Poisson's ratios are not. The latter
discrepancy may be explained by a global displac¢miethe sample toward the camera (due
to sample sliding) which is abusively interpreted dilation effect and results in an
overestimation of the radial deformation.

Optical Results

Fig. 8 presents the in-plane straing andey, for intact and altered samples at three different
stages of loading. At 10.1 MPa, the intact sample { -0.02%) shows a small mean
deformation §;; ~ -0.02%) expressed by a light blue color. A61IMPa, equivalent te;; ~ -
0.05%, some spots presents higher deformationdesekemingly at random. Finally at 29.0
MPa, tensile cracks develop linking the previousbticed spots. Conversely, the altered
samples at similar stress level (10.2 MPa) presemérger mean straine; ~ -0.06%)
represented by deep blue hue, traducing a more ressipe behavior. At 16.0 MPeg{ ~ -
0.12%), the top right area exhibits larger stratharacterized by a strong localization,
initiating the final failure pattern at 19.1 MPa.

In conclusion, the two kinds of samples presentrasting deformation patterns. The intact
one develops progressively a interconnected netwafrkshear bands leading to the
development of diffuse micro damages until the pstakss. Conversely the altered one
presents a higher mean compressibility, but alsg s&ong localization in few areas which
trigger local instabilities. The reason of thesealations remains unclear at this scale and
requires micromechanical investigations at theesc@lmicrostructure, as shown in the next
section.
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Figure 8 : In-plane strain componentg ande,, maps for (a, b, ¢) intact sample and for (d, & RATs sample,
at loading stages reported on the Fig. 7 (grid sE@13 x 4583 pixels, measurements basis 56 pixé&Apm)

Fine Scale Effects Of The Alteration
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Axial strain - LVDT measurement (%) Altered 1 mm
Figure 9 : (a) Stress-strain curves obtained on iaict and 6 RATs small sample in the SEM, examples of
(b) intact sample and (c) 6 RATs sample referencenages acquired at magnificatiorx60 andx80,

respectively. The white areas correspond to referee grids

Fig. 9 presents the results of uniaxial loading in the S&mber for one intact and 6 RATs
selected samples. The axial strain value on thdingacurves is certainly overestimated
because the LVDT takes into account the compliaoteghe whole compressive rig.
Nevertheless, the altered sample is clearly wethlear the intact one.

SEM Results On Intact Sample
i GMPa

Eeq (%)

0 0.4 058
Figure 10 : Equivalent deformation maps of intact ample at two steps of loading, the reference image
reported on the Fig. 9(b) (grid size : 3100 x 304tixels and measurements basis of 18 pm)

Fig. 10 presents an equivalent deformation mapacheristic of the mechanical behavior of
the intact sample. The observed deformation cooredp to closure of porosity (micro
damage). Failure is sudden without precursor Sitpese observations are in agreement with
the results of optical DIC (Fig. 7). Indeed, excéptthe localization in porosity, the mean
deformation of the area is similar to the mean deétgion observed in Optical DIC (~0.2%).
At this scale, we do not see obvious cracking wiéchlso in agreement with Optical DIC
observations, where the development of tensileksraetwork happens at larger scale.

SEM Results On Altered Samples
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€5 (%)
0 1

Figure 11 : In-plane strain components (agh)and (c, d¥,, maps of 6 RATs sample at two steps of loading,
the reference image is reported on Fig. 9(c) (guiik : 3452 x 1899 pixels, measurements basis ph®)9

Fig. 11 presents;; andey; maps for altered sample at 0.2 MPa, 8.8 MPa arl iPa. The
main result is the early appearance of microcraaksyell as porosity closure. Besides tensile
microcracking visible om,, maps in white square, we also observed appareothpressive
localizations orz1; maps in white square, which actually represerdasgrverlapping.

2.6 MP A 6 MPa | g )

Figure 12 : (a) xtéhsn}e and ompressive cracks drgb) Extensive cracks developed at grain interfacm
area reported on Fig. 11 (b, d) whites arrow diredbns highlight the opening or closure of cracks.

Microcracks initiate and develop at grain inter&a¢Eig. 12(f)) or in the grains (Fig. 12(e)).
This type of continuous strain accommodation issckgnt with optical results and can
explain the lower resistance of the altered sanaplé the more diffuse accommodation at
macro scale.

5 - CONCLUSIONS

We have altered carbonate reservoir rock. We hdsereed hydromechanical evolutions,
which are clearly related to microstructural chamgéhe DIC allows us to better understand
how global damage mechanisms relate to the locatastructural evolutions of altered
samples. At the macroscale, for the intact samgatealmost homogeneous deformation is
observed followed by sudden failure at the pea&sstr The altered samples sustain higher
deformation levels and exhibit successive straialiaation events. At the microscale, for the
intact sample, the deformation is mostly accommexdiatithin the inter-granular pores. In
contrast, the altered samples show a gradual danchgeacterized by nucleation of
microcracks at the grain contacts and their prop@agavithin the grains. DIC results suggest
that the dissolution of solid phases increasedated heterogeneities of the samples, leading
to strain localization and mechanical weakening.
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ABSTRACT: In the context of long term GGequestration, we present an original laboratarkflow which allows a multi

scale analysis of the effect of chemical alterattn both petrophysical and mechanical propertiea @arbonate. The
relationship between the mechanical behavior aaditrostructural evolutions is investigated udiigjtal image correlation
techniques. For this purpose we imaged intact dtieded samples during uniaxial and triaxial mecbahtests using optical
microscopy, scanning electron microscopy (SEM) &ml X-ray micro-tomography. The porosity increaseluced by

homogeneous alteration leads to lower elastic nmiahd critical stress at sample failure. Furthemmat similar confining

pressures we observed a transition from brittleddotile failure mechanisms with the increase oéralion level. These
observations are verified by digital image coriielat Altered samples indicate early strain local@awhich was not observed
in the intact ones. These early localization evémdsice more compaction at the macroscopic scaletemd to initiate early

f SRR S,

unconsolidated materials [5], in 3D on mudstone [6]
1. INTRODUCTION using synchrotron radiation allowing the descriptaf

shear bands, and on sandstone [7] using a 3D XGiay
The injection of CQin deep saline aquifer gave rise tobut by post-mortemsample comparison. The only use
the study of carbonates because these reservoak DIC on carbonates, to the authors knowledge, is
represent thenajor storage capacities for this type offound in [8] which is a 2D study of non altered
storage [1]. The injection of reactive fluids like Estaillade limestone. This last study, combiningazp
supercritical C@ induces a dissolution which canand SEM data, establishes the feasibility of DIC on
decrease the storage capacities by fracturing onaterials which sustain very small deformation only
compaction effects. In case of long term storafe, t such as carbonates. The main results were to \ibefy
CO;, plume is diluted and homogeneous alteration aflosing of porosity and the brittle fracture deyetent
the host rock becomes a major type of dissolut®}n [ between the microporous parts of the sample.
In this context, the description of the mechanicaln this paper, we present a multi-scale approach
behavior by a predictive 4D model is necessary tooupling 2D optical, 2D scanning Electron Microsgop
monitor the storage site. (SEM) and 3D microtomography (1-CT) methods. The
In order to mimic the homogeneous dissolution patte study is made on the oolitic Lavoux limestone chose
Egermanret al.[3] developed a protocol based on thefor its simple microstructure microporous oolites,
use of a retarded acid treatment and applied it faement and macroporosity. Our purpose is to determi
studying the mechanical response. A softening ef tithe influence of the microstructural changes on the
material was recorded but could not be attributely o mechanical behavior of an altered sample and to zee
to an increase of porosity [4]. Microstructuralegffs of link between our observations on carbonates and the
the alteration were called to explain this diffarerbut better known behavior of sandstone.
no evidence has been shown in these early studies. 2 MATERIAL AND METHODS

In order to evaluate the influence of microstrueton 2.1. Microstructural observations of intact
the mechanical behavior, digital image correlation samples

(DIC) is a way to detect the strain localization byThe block used to plug cylindrical samples comesfr
imaging a surface (or a volume) during a mechanicghe Lavoux limestone quarry located in the vicirity

loading. This technique has been employed in 2D opoitiers in France. The thin section observatitiows
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in Fig. 1 evidences the micro structure of the mialte

This material is composed of microporous oolites
ranging from 100 to 500 um (Fig. 1 (a)) in diameter
microporous pellets ranging from 20 to 60 um in
diameter (Fig. 1(b)) and bioclasts (Fig. 1(d)). Two
kinds of cements are observed; lightly porous syata

cement nucleated from echinoderma fragments (Fig.
1(c)) and sparitic cement around the oolites (well
identified in fig.1).

Fig. 1. Thin section of Lavoux limestone in whigét
microscopy. (a) Oolite (b) Pellet (¢) Syntaxial esms (d)
Bioclast. The porosity appears in blue due to cetbepoxy

P
orosity inferred from dry/wet weight and

medical scanner X-Ray attenuation,

Brine permeability,

Nuclear magnetic resonance (NMR) to
estimate the porosity modality,

High Pressure Mercury Injection (HPMI) to

determine the pore throat distribution.

53 cylindrical samples have been scanned to ihfar t
porosities. Each sample is scanned every millimeter
along its axis. A mean porosity of each sample is
determined
attenuation obtained on mono-mineral calcite sample
covering a range of known porosities. The porosity
varies from 22% to 26%. For the mechanical teses, w
selected samples with a mean porosity of 24+0.566 an
without large local heterogeneities visible on C&ss
slides. The permeability measured on three samples
selected for mechanical tests has a mean valu&.8f 1
mD (Table 15). The discrepancy between scanner and
brine porosities can be explained by the occurrerice
non connected porosity [9] (Sterpenietal, 2009)

from calibration curves of X-Ray

Table 15 Initial permeability and water porosity three

saturation.

These observations are completed by SEM imagin

confirming the description. To clearly illustratbis

samples.
Sample name |Permeability | Brine Porosity (%)
Z10 17,1 238
& 717 17.1 236
Z21 19,1 242

microstructure we present a picture from anothecll

of the same material which contains larger gram$ a The T2 time relaxation curve obtained from NMR
pores (Fig.2). We notice the variability of themeasurement on a sample saturated by 20 g/l NaCl
microporosity contained in the oolites and the stinoo brine is presented Fig.3. Instead of two expectaky

surface of the sparitic cement.

from the microstructural description, the NMR sibisa

unimodal. This phenomenon had been explained by a

Microporous
oolites

Fig. 2. SEM micrograph of polished section of tlaedux
limestone.

However the HPMI

diffusion pore coupling by [10Vincent et al, (2011)
and
microporosity and the macroporosity. The two small
peaks have no physical meaning.

50

relates to the connectivity between the

40

Quantity
w
=

[S]
=]

AN AT R |
10 100 1000
T2 (ms)

Fig. 3. Distribution of the T2 relaxation time infed from
NMR on the Lavoux limestone.

0.01

results point to a bimodal

2.2. Petrophysical description of intact samples repartition of the pore throat (Fig.4), characeddy
This characterization is based on several labgratofV0 peaks at 0.3 and 4 um corresponding to theamicr

petrophysical methods

and the macro-porosity pore throat, respectively.
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pressure
B and at a constant pore pressure of 1 MPa. Theicelast
o8 moduli, here the Young Modulus and the Poisson’s
" ratio, are estimated at the beginning of the tesing
o5 an axial loading/unloading in the elastic domaihaa
§0,4 low confining pressure of 2 MPRig.5 (segment I).
o3 Subsequently, the pressure is increased hydrastatic
o up to one of the values stated previoushg.5
0'; / (segment 1) and then the triaxial test starts by
001 S T 100 increasing the axial stress up to the sample faihtr

Fig.4. Distribution of the pore throat diameter abted by ~ constant confining pressurféig.5 (segmenj[ ). The
HPMI on an example of the presented limestone.  protocol is schematically summarized in trg..

2.3. Alteration protocol | 1 "I
Since all mechanical tests are destructive, thecefff 4 rr— 4
chemical alteration has to be investigated usin
companion samples altered prior to the mechanic
tests, hence the importance of sample selection
reduce variability.

The sample alteration technique is based on a dRetar
Acid Treatment (RAT) following the protocol
developed by [3]. This methodology allows a e TA—
homogeneous alteration of the sample, conversely %

COs-brine injection [11, 9, 12, 13, 14]. The _ Pore pressure
experimental set-up is composed of a confining leass "

cell, which allows application of a hydrostaticests on

a sample isolated fromm the confining medium by a
core sleeve. The intact state permeability is meaisat 25 2D-DIC and 3D-DIC methods

a confining pressure Pc = 6 MPa. Afterwards, triseor The aim of the DIC method is the determinationhaf t

s flushed Qu't'by the m;ecﬂory of three pore ch“ deformation field from the displacement field obtd
(Vp) of an initially inactive acid. The sample is then : :
by the comparison between a reference picture (shot

placed under undrained conditions and the temperat%efore loading) and pictures acquired at successive

IS mc_:reased up to 60°C to activate the acidiforati stages of a mechanical solicitation [16]. The fiee
reaction. When the pore pressure reaches a plateau

; g ICture is discretized onto a grid of points, whish
usually after one night, the equilibrium betwee . , .
reactive fluid and carbonate is assumed. and treiso centered on a correlation domain. Each correlation
; ! domain is defined by its grey level fluctuations
flushed by fresh brine. Effluents are collected #mel . . . : .
: . o . defined in 8 bits or 16 bits). The DIC is basedtoa
particle size distribution is measured by lase oo L S
) . . - determination of the most similar domain in the
diffraction. The complete protocol is repeated luati . L :
. .. .deformed picture by the minimization of a corredati
chosen number of RAT is reached. Permeability is . = . . . )
. Criterion with the assumption of a conservatiorthe
measured between each RAT. More details on thé

) . grey level distribution during the transformation i
method and petrophysical results are provided by, [1 these domains. The position of each central pditie

domains on the deformed configuration allows the
determination of the displacement field. A subpixel

mechanical properties. _ . resolution on the displacement is obtained by iadzr
The aim of these classical experiments is the astom interpolation of the grey level in each domain.

of static elastic properties and mechanical stfengigecause of the small deformation sustained by our
evolutions due to the alteration. Experiments _@rBarhonates before failure (~0.5%), we paid pasicul
performed on brine-saturated samples loaded with Giention to the acquisition parameters to get tiebe
conventional triaxial cell. Axial and radial strairare compromise between displacement field uncertainty
recorded using strain gages glued on thg,q gpatial resolution. To estimate these uncéigain
circumferential surface of the plug. The tests hasen rigid body motions have been performed at the

performed on a series of intact, 3 RAT and 6 RATeference stage following the methodology described
companion samples, corresponding to homogene05§ [8].

porosity increases of 1.2 and 2.4 %. _ o _ _
For each alteration degree, triaxial experimentseha Once the displacement field is obtained as a discet
been run at 6 MPa, 11 MPa and 16 MPa of confiningf values on the grid of points, the local transfation

250

Axial stress

Pressure (MPa)

Time
Fig.5. Triaxial test protocol.

2.4. Conventional characterization of sample



Annexes

is
gradient can be computed by derivation, using eontrolled at a rate of ~1 um/s. The SEM image
scheme which will determine the local gage size. Facquisition lasts several minutes; consequently the
more details, refer to [17, 18]. With the smallastr loading is performed in a stepwise manner. Therahtu
assumption, the in-plane components of the smalinst contrast of the material is sufficient for DIC, bile
tensor are thus known. Let x be the compressiah #xi contrast and brightness must be optimized befoch ea
is reasonable to assume that the normal axis to thequisition to spread the grey level histogram dher
observation plane, say z, is a principal axis ofull 16 bit range. The magnification varies fromOxt®
deformation and that there is no out of plane imtat x80, corresponding to imaged surfaces of 2.1mm8x 1.
so that ezx = ezy =0, furthermore assuming mm (5 um of resolution) and 1.6 mm x 1.4 mm (3.9
axisymmetry eyy = ezz .The equivalent von Mises pum of resolution).
strain used in this paper can then be deduced tising T h
relation (1) . - u-Tomography tests
The triaxial tests are carried out using a miniaed
£0y = 2\/(£XX ‘Eyy)z +4(£Xy)2 (1) triaxial cell developed at IFPEN on small cylingtic
samples of 10 mm in diameter and 20 mm in length.
The body of the cell is made of aluminum alloy
rT}ﬁinimizing the absorption of the X-ray emitted et
gg:g-tomograph source. This set up allows the appdicat

By extension the 3D-DIC method is based on the sa
principle but adding a dimension in the searchhef t
correlation domain which becomes a cube [19] aed t
measurements are made on a voxel which is the
equivalent of a pixel.

a confining pressure up to 15 MPa and a pore
essure, controlled by two independent pumps. The
axial load is measured by a sensor and its maximum
As for the 2D-DIC, once the displacement field islO kN. The axial stress is manually driven by awacr
obtained, the six components of the small straisde Since the time required for a set of radiograph
can be computed. projection acquisitions takes about 3 hours, timepéa
is loaded in stepwise a manner. The number and the

2.6. Mechanical tests coupled to imageamplitude of load steps are estimated from macmsco

acquisitions for DIC post-processing. triaxial tests. _ .
The image acquisitions prior to DIC had been olsgin The best conditions for image acquisitions and
for three methods of investigations. In this stugy ~econstructions have been derived from uncertainty
applied conventional 2D-DIC techniques on optic anfllinimization based on rigid body motions [19].
SEM images of the surface sample uniaxially loadedne conditions of radiograph acquisition for therih

and extended this technique to 3D volumes imaged a;ame_ter.samplef with a resolution of 5 micronstaee
micro-tomography, at successive triaxial stresesta following: Magnification x1_0. Source-object distance
- Optical tests 20 mm, source-detector distance 200 mm, 2000x2000

The macroscopic compression tests are performea orfi€/d Of view, 120KV, 150uA, 0.2° angular step. Tihe .
uniaxial loading frame controlled in displacementth® volumes are reconstructed with respect of ¥

Cylindrical samples of 35 mm high and 36 mm iff€solution corresponding to a voxel size of 20uime T
diameter are machined to produce two opposit@Plimization of the ratio signal/noise to improveD
flattened 25 mm wide surfaces. Load and displacemefificiency requires a filtering of the volumes gsim-
are measured by a strength sensor and a LindXpuse algorithm.

Variable Differential Transformer (LVDT),

respectively. A constant displacement rate of 1948/ 3. EFFECT OF ALTERATION

imposed until sample failure. During loading, imsge _ _

of one flattened surface are taken at constant tim@l. Evolution of the microstructure

intervals by a high resolution Charge-Coupled DevicThe porosity profiles after alteration obtained ®Y-
(CCD) camera (4872x3248 ~16 Mpixel and 4904x3286canner validate the homogeneity of the altertor3

for the second one) covering the whole surfaceh(witand 6 RAT (Fig.6). The mean increase of porosity pe
pixe| size of ~7 pm at x1 magniﬁcation)_ Black andRAT is 0.4 % as shown in the FIgG This valuenis i
white painting sprays are applied on the imagethear 90od agreement with values obtained by the other
to enhance local contrast and optimize the Dianethods of porosity estimation.

efficiency. The SEM micrographs of Fig.7 highlight the appariti
- SEM tests on the surface of the sparitic cement of detachroént

_ imbricate minerals (red squares in Fig.7.b,c,d) and
Small parallelepiped samples (14 mm x 7 mm) ar&grrosjon pits" (Fig.7.a) leading to surface rongbs

tested inside a SEM equipped with a simplggt observed on intact samples. Fig.7.d is obtaored
compression rig (maximum load 5 kN). Displacement
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Table 2
13 RAT sample; we observed an alteration of hugsummarizes the main results inferred from triatéats,
rhombohedra in the crystalline plane. performed on intact, 3 RAT and 6 RAT samples.
2T a7 We recall that elastic moduli E and v are obtained
281 7" SRATZ during a loading/unloading cycle at Pc = 2MPa. The
T —— 3RAT.ZI0 confining pressure is then increased up to a chosen
S -. __,"\V-/'\-’\-—_\\___ value (6, 11 or 16 MPa) to determine the failure
“ 26 S H stresses. All the tests are performed at a conptaret
§ a5l TN T TN e T T ~ o~ pressure Pp = 1MPa.
24W C* and Q* correspond to critical effective pressarel
2 1 critical deviatoric stress at sample failure. Thexge
By ) ilo( - w % determined:
ength (mm

. _ _ _ , -in the brittle regime, at the peak stress,
Fig.6. Porosity evolutions with alteration for tvgamples

used for mechanical tests, Z9 and 710, alteredeetyely by -in the ductile regime, from the recorded piston
6 and 3 RAT. velocity.

Since the press is force controlled, at the endhef
elastic regime, the velocity of the press increasesto
dilatancy or shear development. The failure stiess
then determined at the intersection of the tangefts
the velocity in the elastic regime and during thdufe
propagation as shown in Fig.8

0.8

y T
| — Press speed

o
o
T
|

Loading (T/s)
=)
IS
T
|

L
o
T
|

IR I

9000 4000 5000
Time (s)

Fig.8. Evolution of the press velocity with timedanethod of
Fig.7. Altered surface at 2 RAT (a), Detachmergpafritic C* and Q* determination.
cement at 2 RAT (b), (c) and 13 RAT (d).

The alteration leads to a diminution of the Young's
These observations are the only evidences of theodulus. The mean Young's modulus is 22.0 GPa for
alteration at the microscale. However, the mechmasis intact sample, 19.2 GPa for 3 RAT and 15.1 GP&for
of corrosion pits formation and particle detachmenRAT. This weakening can be explained by two fagtors
seem insufficient to explain the increase of payosi on the one hand an increase of the mean porosity, o
with alteration obtained from CT-scanner profiléée  the other hand the evolution of the microstructiitee
suppose that a part of the micrite at the surfawt acontribution of each factor to the global weakenaig
inside the oolites is dissolved but because of thge material is not obvious at this stage of thelygt
impossibility to make a before/after alterationSEM  However, we can assume that the increase of the mea
and optical microscope there is no evidence. Tporosity should lead to a linear dependency of the

validate this assumption we need to image the sam®ung’s modulus on the alteration, which is not
sample at different stages of alteration. For ma observed here.

[9]Nairiel et al, 2004, used X-ray microtomography on _. . : .
small Lerouville carbonate samples and was able f69-9 Presents the axial and radial deformation
quantify the dissolved calcite after an heterogeseo 'écorded by strain gages during triaxial
alteration. However, in our case it would take myda COmMpaction tests, at effective pressures of 5, 10
number of RATs to reach at least one voxel ofind 15 MPa (Fig.9 a,b,c respectively), and for
dissolution at the interface between pores anchgrai intact, 3 RAT and 6 RAT samples.

3.2. Macroscopic triaxial results
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Table 16. Mechanical properties inferred from tigbcell and sorted by RAT number: Initial and aftdteration CT-scanner
mean porosity, Poisson's ratio, Young's modulusm&oung's modulus, confining pressure of triateats, critical effective
pressure and critical deviatoric stress

Sample | RATn® | @, (%) | @ (%0) | v | E (GPa)| E mean (GPa) | Pc (MPa) |Q* (MPa) | C* (MPa)
Z13 0 24,4 24,4 0,26 18,3 6 32,4 15,7
Z16 0 24,1 24,1 0,28 25,8 22,0 11 37,9 22,5
Z18 0 24,2 24,2 0,24 21,9 16 37,3 27,3
248 3 23,4 24,6 0,22 19,4 6 31,6 15,7
Z10 3 23,8 25,3 0,28 20,0 19,2 11 29,5 19,9
Z21 3 24,1 25,6 0,25 18,2 16 28,5 24,8
Z9 6 24,1 26,6 0,27 13,4 6 21,4 12,2
Z11 6 23,7 26,5 0,32 16,5 151 6 26,2 13,7
Z51 6 23,7 26,1 0,25 14,6 ' 11 24,1 18,3
Z17 6 23,9 26,3 0,24 15,8 16 22,3 22,6

40 40
Radial Def] Axial Def _
= ___-"\.
30 J\—‘:H'
------
N\
5 5 i 5
=) = 0 =)
o o P’=10MPa| ©
10
— ntact
(b) — B RAT
T T T | T T T | T T T T T T | T T T | T T T
-0,5 0 0,5 1 -0,5 0 0,5 1 -0,5 0 0,5 1
Deformation (%) Deformation (%) Deformation (%)

Fig.9. Radial and axial deformations at given me#fiective pressure of (a) 5 MPa (b) 10 MPa andl&MPa measured by
strain gauges
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First of all, the alteration systematically leadsit
decrease of the critical stresses. However, sample
Z48 (3 RAT, 5 MPa) fails close to the corresponding
intact sample which is probably due to its porosity

being only 0.2 % higher (see

Table 16. Despite the careful selection of the
samples, dispersion in the critical stress lewels i
observed due to the intrinsic nature of carbonates.

At 5 MPa of effective pressure, independently @& th
alteration level all the samples fail in the baittl
regime as indicated by peak stresses (Fig.9.a).
Conversely at 15 MPa, the two altered samplesrfail
the ductile regime but the intact sample seems to
present a weak peak stress (Fig.9.c). At 10 MPa,
intact and 3 RAT samples are still in the brittle
regime, but 6 RAT samples exhibit a ductile
behaviour (Fig.9.b).

Fig.5 hightlights the transition from a brittle fegp

to a ductile regime (as observed in sandstone By [2
21, 22] enhanced by the alteration at a given
confining pressure.

4. ASSESMENT OF
HETEROGENEITY BY DIC

4.1. Uniaxial
samples

We have tested three intact samples, one 3 RAT

sample and three 6 RAT samples. We discuss one

representative example of each case.

We present (Figl0 a,b,c) loading curves with the

three stages analyzed by 2D DIC.

STRAIN

compression of macroscopic

It was not possible to compare Young's moduli and
Poisson’s ratio obtained by DIC and strain gages. A
sliding motion effect of the sample induces an over
estimation of the axial deformation and an under
estimation of the radial one. The mean values ef th
strain computed by DIC are consequently affected
but the strain maps represent the local variataots
translate the heterogeneity of the deformatiorhat t
local level.
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Fig 10. Loading curves for intact, 3 RAT and 6 RAT
samples, denoted (a), (b) and (c) respectively.dResses
point out the loading stages for which the stra@pnare
presented in the Fig. 11, 12 and 13.

1500

The in-plane straing;s, &, andeeq maps for intact
and altered samples at three different stages of
loading and alterations are presented in Fig. 21, 1
and 13. The objective is to determine if the change
in Young's moduli recorded by gages are only linked
to the increase of porosity in which case the axial
strain would be rather homogeneous or if the
evolutions of the microstructure described in secti
4.1 also influence the mechanical behavior of the
rock in which case one expects more local
heterogeneities.

The intact samples present a mean deformation
before the failure of ~0.2%. The failure comes
suddenly, and the UCS ranges from 26 to 32 MPa.
The analysis oky; and e, maps for the sample B
(Fig. 11) taken as example, can be sequenced as
follow. At 10.1 MPa, the strain is uniforng,{ ~ -
0.02%) as expressed by a light blue color. At
17.6MPa,g;; ~ -0.04%, some spots present higher
deformation levels (0.2%), seemingly at random.
Finally at 29.0 MPa the,, map shows clearly that
tensile cracks develop linking the previously netic
spots.

As shown in the Fig. 12, the 3 RAT sample presents
at 3.9 MPa a very low uniform axial deformation of
0.02 %, further in the loading (12.5 MPa) we observ
a higher mean deformatione;£>0.15%) and
localization ofeq;in horizontal compression patterns,
and no significant transverse deformatign Finally

at 19.9 MPa (2.3 MPa from failure) the mean axial

254



Annexes

deformation is up to 0.23% and the initial
localization has developed so-called “compaction
bands”. The:,, map shows that local cracks appear at
the top right of the sample leading to one of thalf
failure patterns.

The micro-structural events are characterized by a
more important pore closure and a more continuous
failure than the intact sample. The initiation bet
failure is more visible.

At similar stress (4 MPa), the 6 RAT samples (Fig.
13) highlight a mean axial deformation of 0.1 % and
a compaction localization in the top left of thengde:
while the g,, map is uniform. At 8 MPa, the mean
axial deformation equals to 0.2% and some initial
localization has developed. There are also some
localized zones on the, map. At the top right,
initiation of crack opening is visible. Finally, &R.5
MPa (2 Mpa from failure) the mean deformation has
not increased but there is a wide “compaction band”
and in thesy,map large cracks are visible.

A more detailed study of the microstructure at the
strain localization leads to the description of el
type of deformation mechanisms. One part of the
deformation is due to microcracking events leading
to a major crack where “cataclastic’ events are
observed at the top left. Where there is no local
deformation, the sample deforms uniformly by pore
compression.

In conclusion, the three kinds of samples present
contrasting deformation patterns. The intact one
progressively develops an interconnected network of
shear bands leading to the development of diffuse
micro damage until the peak stress. The 3 RAT
sample is similar to the intact one but presents a
higher compressive behavior with more visible
“compression bands” until failure. Similarly the 6
RAT samples demonstrate a higher mean
compressibility. Furthermore we observe some micro
crack apertures while loading the 6 RAT sample,
which can explain the higher mean deformation and
the non elastic deformation coupled to cataclastic
events.

The microstructural clues observed at the macrescal
have to be confirmed at the microscale. To this, end
the results at SEM scale are presented in the next
section.
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Fig.11. In-plane strain components, ¢,, ande.q maps for intact sample, at loading stages 10.16 &nd 29.0 MPa reported
in the Fig. 10. Grid size = 2813 x 4583 pixels. M@@ements basis of 56 pixels = 424 um.
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fig. 12 In-plane strain componenis, e, andes.q maps for 3RAT sample, at loading stages 3.9, 42d619.9 MPa reported in
the Fig. 10. Grid size = 2813 x 4583 pixels. Measnents basis of 56 pixels = 424 um.
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0.7000

Fig. 13. In-plane strain components, ¢,, ande.q maps for 6RAT sample, at loading stages 4.0, 8d012.5 MPa reported in
the Fig. 10. Grid size = 2813 x 4583 pixels. Measuents basis of 56 pixels = 424 um.
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4.2. 2D SEM microscopic scale results
Fig. presents the position of the initial grid codor 40 — . . .
the two examples presented in the following and the
axial load in MPa in function of the displacement
measured by external LVDT.

The intact sample (Fig. 15) presents a mean edrital
deformation map dominated by Moiré’s pattern
traducing a small mean deformation and a sligheagff 0
of out-of plane displacement. Small errors are ttue
the polished oolites surface without good localticast.
Nevertheless, the mean calculated deformationdseab
0.2%. Even near the failure value (32.2 MPa) thig on
microstructural clues of deformation is a closuf¢he
porosity. These observations are in good correlatio
with the 2D-DIC.

Fig. present;; ande,, maps for a 6 RAT sample at 8.8
MPa and 12.6 MPa of loading. The main result is th
early appearance of microcracks, as well as pgrosi
closure. Besides tensile microcracking visible loget,

Intact sample
---- ORAT sample

Axial stress (MPa)
Iéd

0 05 1 15 2
Axial strain - LVDT measurement

......

_ 200 um_ All‘t‘ezfea &
Fig.14. (a) Stress-strain curves obtained on inamt 6 RATS

= 2 X ) small sample in the SEM, examples of (b) intactpdamnd
map (inside the white rectangle, Fig. .d), we also (c) 6 RATs sample reference images acquired at

observe apparently compressive localizations orhe  magnification X60 and X80, respectively. White area
map (inside the white rectangle, Fig. 16 .b), which correspond to reference grids.

L1 il

Intact

actually represents grain overlapping. Micro cracks
initiate and develop at grain interfaces (Fig.abjn the
grains (Fig. 13 .a).

and 32.3 MPa. Grid size : 3100 x 3046 pixels and
measurements basis : 18 um.

Fig. 13. (a) Extensive and compressive cracks ahd (
Extensive cracks developed at grain interface egar
reported on Fig. 7. (b) Whites arrow directions tlight the
opening or closure of cracks.

This type of continuous strain accommodation is
consistent with optical results and can explain the
lower resistance of the altered sample and the more &  E——
diffuse accommodation at macro scale. These 0

1
observations had been made on 10 intact samples ahé- 16: In-plane strain components (a8 and (c, dy22
three 6 RAT samples P maps of 6 RATs sample at 8.8 and 12.6 MPa. Gral:s3452

x 1899 pixels, measurements basis : 29 um.
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4.3. 3D X-ray microtomography DIC

Uniaxial tests had been performed on intact samples
under u-CT and the results were the same than those

of 2D DIC presented in the previous sections: no
early deformations were visible until the peak sire
and the fracture development.

In this section, we focus on two triaxial testquHCT
made at a confining pressure of 5 MPa, on an intact
and a 6 RAT altered sample.

- Intact sample
Initially, we present the loading curve for theaictt
sample (Fig.17)

40 T T T T T T T

W
S
I
1

Failure

Loading stress (MPa)

‘ 1 | 1
40000 60000
Acquisition time (s)

80000

Fig. 17. Loading curve of the test performed onithact
sample at a confining pressure of 5 MPa. The gtersted
out by a star correspond to ones reported in Fig. 2

The intact sample presents a mean deformation of
0.05% at the beginning of the loading and up t64.2
before the failure. No localization is visible dmet
intact sample at 18 MPa and the mean axial
deformation is low 11 = 0.07%), at 31MPa the
strain remains almost uniform aptll ~ 0.15 %. The
failure occurs at 36 MPa with an instantaneous
appearance of a localized fracture consistent with
brittle behavior. This is similar to the previous
observations in 2D and triaxial press results.

- 6 RAT sample

Fig.18 presents the loading curve for the 6RAT
sample
30

25— # G S —

20 * —

Axial stress (MPa)
O
T
|

Failure

00 ‘ 20(‘)00 I 40(‘)00 ‘ 60(‘)00 ‘ 80(‘)00
Acquisiton time (s)

Fig. 18. Loading curve of the test performed onGHRAT

sample at a confining pressure of 5 MPa. The spepsted

out by a star correspond to ones reported in Fify. 2

The mean deformation at 13 MPa is estimated at
0.1%, it is up to 0.2% at 15 MPa, 0.3% at 20 MPa
and 1.6% at 23 MPa. White arrows point to a
localization occurring at an early stage of loackngl
developing in size and intensity (local deformation
ranging from 1 % to more than 3 %). The failure is
not clearly visible on the loading map and has
occurred between step 9 (23 Mpa) and step 10 (25
MPa). The sample has exhibited behavior close to
ductile. Fig. proposes an interpretation of the
observed discrepancy of failure mechanisms between
the intact and 6RAT samples. Whereas the intact
sample shows patterns of conventional brittle failu
we suppose that the strong and the highly deformed
area is probably a part of a larger undefined band
which has not fully developed within the imaged
zone. Indeed, we have not be able to find the ipeste
usually associated to shear bands or compaction
bands in sandstone, i.e. localized grain crushimdy a
cataclastic flow surrounded by undamaged zones.
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Fig. 19. 3D Equivalent deformation maps obtainadffie intact sample subjected to a triaxial comgies test at 5SMPa of
confining pressure. The axial stress level of gaesented step is reported in the Fig. 18.

20 MPa

1%

Fig. 20. 3D Equivalent deformation maps obtainedifie 6RAT sample subjected to a triaxial compessést at 5SMPa of
confining pressure. The axial stress level of gaesented step is reported in the Fig. 19.

Intact sample : 6 RAT sample : microstructure evolutions act as a key parameter on
BRITTLE MIXED MODE the macroscopic properties of the sample, this
FRACTURE FRACTURE methodology is based on a multi-scale analysis

combining standard triaxial characterization and

recent advances in 2D and 3D Digital Image
observation area observation area Correlation techniques.
o A systematic study of the alteration effects on the
= g mechanical behavior of a carbonate requires two
= //‘ e - main precautions:
* The samples should be selected on the basis
of their structural homogeneity and in a
range of equivalent porosity.
10 mm e The alteration should not induce
Fig.21. Schematic interpretation of the failure pagation heterogeneities to consider companion
of the intact and 6 RATs samples with respecteo th samples as Representative Elementary
observed area. Volumes for mechanical tests.
We have shown that the alteration using a Retarded
CONCLUSIONS Acid Treatment leads to an homogeneous sample

porosity increase. However, the microstructural

This paper presents an integrated methodology to evolutions are mostly controlled by the naturelaf t

understand the effects of chemical alteration an th
mechanical behavior of a carbonate. Since the
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grains which may induce local
patterns.

The alteration clearly impacts both elastic prapert
and the failure regime during triaxial compression
tests. For a same confining pressure, we notitdfia s
from a brittle fracture regime to a ductile regime
according to the level of alteration.

The impact of the microstructure evolution on
macroscopic weakening and mechanical strength has
been clearly identified by multi-scale DIC techrequ
For the first time, we imaged by X-Ray
microtomography a compressed carbonate sample in
a miniaturized triaxial set-up and used 3D-DIC to
interpret the reconstructed volumes. We show
different strain accommodation patterns according t
the degree of alteration. In uniaxial conditiomgact
samples exhibit a diffusive and homogeneous
accommodation of the strain before sudden failure
propagation. This behavior is mainly due to low
deformation at the microstructural scale. Convegrsel
the altered samples sustain higher deformatiordeve
and exhibit successive strain localization eveAts.
the lower scale, the altered material shows gradual
damage characterized by nucleation of microcracks
at the grain contacts and their propagation withan
grains. The 3D-DIC appears a powerful and
promising tool to better understand the micro-
mechanisms of strain localization during a triaxial
compression test, and in the context of our sttmly,
characterize the change of failure regime with the
level of alteration.

heterogeneous
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