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Introduction.

Les écoulements multiphasiques dans des milieux poreux sont trés largement répan-
dus. Ils interviennent dans les processus naturels (éruptions volcaniques, tremblements de
terre) ou dans des processus industriels (exploitation et production de pétrole en amont,
raffinage en aval). La nature de I’écoulement est variée (liquide-liquide, gaz-liquide, gaz-
liquide-liquide. .. ) ainsi que celle des milieux poreux, pouvant étre fixes (réservoirs pé-
troliers, réacteurs a lits fixes) ou mobiles (coulées de boue, lits fluidisés). Les enjeux de
leur compréhension sont multiples et pluridisciplinaires que ce soit dans les énergies (pro-
duction plus efficace du pétrole, intensification des procédés en industrie pétroliére) ou
I'écologie (dépollution des sols).

Dans le domaine de la récupération assistée du pétrole (EOR), des recherches sont faites
dans le but d’améliorer le rendement en extraction. Il se trouve en effet que le pétrole est
une huile plus ou moins visqueuse composée d’hydrocarbures. Sa formation résulte d’un
long processus physicochimique qui s’effectue sur plusieurs centaines de millions d’années
[1]. La matiére organique provenant d’animaux ou de végétaux morts s’accumule par
gravité dans la matiére minérale. La température et la pression de cette strate organique
augmentent du fait de I’enfouissement par des sédiments. Ces conditions de pression et
température font que la matiére organique se transforme en kérogéne qui est ensuite
pyrolysé en hydrocarbures si la température est suffisante. Les hydrocarbures formés,
plus légers que I'eau, sont expulsés du kérogéne. Ils sont piégés dans une zone perméable
(du sable ou des carbonates par exemple) appelée roche réservoir, roche qui est recouverte
par une couche imperméable (mélange d’argile, de schiste et de gypse). Il existe différents
types de pétrole, avec des compositions chimiques variées.

La récupération du pétrole s’effectue selon différents modes. Lorsqu’un puit est foré, le
pétrole remonte spontanément a la surface sous la différence de pression entre 'intérieur
du réservoir pétrolier et la surface. Puis, de facon a augmenter ce taux de récupération,
de I'eau ou du gaz est injecté pour pousser le pétrole & travers le milieu poreux des
puits d’injection vers les puits de production. Pour récupérer le pétrole resté piégé, il est
alors nécessaire de faire appel a des techniques de récupération basées sur la récupération
chimique (injection de tensio-actifs et de polyméres), la récupération par COs ou la ré-
cupération thermique. Ces techniques se basent sur des principes de réduction de tension
interfaciale et d’augmentation de la viscosité de la phase pousseuse.

Afin d’améliorer ces techniques de récupération, une autre idée est d’injecter une mousse
au sein du milieu poreux. Il a été constaté que ce fluide diphasique a pour particularité
de faire croitre le rendement en récupération assistée de pétrole.
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A Téchelle du laboratoire, des expériences sont la plupart du temps faites au sein de
modéles de roche 3D dans le but de reproduire un milieu typique le plus fidéle possible a
la réalité. L’objectif est de comprendre 1’écoulement d’une mousse dans un milieu poreux
oll on constate un effet marqué par une forte augmentation de la pression dans le milieu.
Ce phénomeéne est associé a une viscosité effective (appelée aussi viscosité apparente) de
la mousse importante, rendant le balayage d’une huile en milieu poreux plus homogéne.

Cependant, les mécanismes de transport responsables de la forte viscosité effective de
la mousse dans un milieu poreux sont, & ’heure actuelle, mal compris. De plus, il a été
observé dans une injection de mousse [2], en milieu poreux saturé en huile, un retard
dans la réduction de mobilité de celle-ci dont nous ne savons pas si cela est un probléme
de formation de mousse, de transport ou de stabilité. C’est pourquoi il est nécessaire de
comprendre ces différents phénoménes pour pouvoir améliorer les techniques d’injection
ou pour pouvoir optimiser les solutions de tensio-actifs.

C’est pourquoi au cours de cette thése, nous allons employer un autre type d’outil qu’est
la microfluidique. Ce dernier est un domaine de la physique consistant a étudier des écou-
lements de fluides dans des canaux dont la dimension est en-dessous du millimétre. La
microfluidique a connu un essor depuis les années 90 grace au développement de la micro-
fabrication pour la microélectronique. Nous allons donc, au cours de ces travaux, utiliser
ces techniques afin de mimer des modéles de milieux hétérogénes en 2D et transparents.
Cela nous donnera ainsi la possibilité de faire de 'imagerie d’écoulements de mousse en
milieu poreux :

e Dans un canal : modéle de canaux droits a sections constantes et i sections variables.

e Dans un micromodéle de milieu poreux : modéle de milieu poreux, dont la taille est
de 'ordre de quelques dizaines de fois la taille des pores.

Ainsi, nous chercherons a comprendre les mécanismes de formation et de transport
de mousse dans un milieu poreux afin de faire le lien avec des mesures de réduction de
mobilité. Nous étudierons aussi I'incidence que peut avoir la présence d’une saturation
d’huile dans un milieu poreux sur le comportement de la mousse.
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1.1 Introduction.

Dans ce chapitre, nous allons faire un résumé des connaissances actuelles autour des
problématiques de cette thése. Un milieu poreux est un milieu complexe et il sera utile,
dans un premier temps, de faire une description de ce systéme et d’en donner des informa-
tions sur les écoulements, dans un tel environnement, pour un ou plusieurs fluides. Cela
va ainsi nous permettre d’introduire la notion de digitation, phénomeéne problématique
en récupération assistée du pétrole. Nous expliquerons alors les méthodes d’extraction
favorables & un bon rendement, ce qui nous aménera a parler des mousses.
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20 CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART.

Ce fluide étant complexe, nous procéderons a un bilan de ce que nous savons sur ce
fluide, puis en venir a son comportement dans les milieux poreux. Cela passe d’abord par
I’étude de la formation de cette mousse dans ce milieu, a laquelle s’en suit les mécanismes
de transport. Etant donné qu’une injection de mousse dans un milieu poreux a pour
objectif 'extraction d’une huile hors de ce systéme, il sera question ensuite de faire un
bilan de ce que 'on connait de la stabilité d’'une mousse en présence d’huile.

Cette état de l'art s’achévera sur des problématiques toujours en suspens, dont nous
chercherons a répondre a quelques-unes en commencant par expliquer notre plan d’ap-
proche de ce probléme au cours de cette thése.

1.2 Les milieux poreux.

1.2.1 Généralités.

Dans cette premiére partie, nous allons introduire ce qu’est un milieu poreux. Le La-
boratoire Rhéologie et Procédés se situant au coeur des montagnes grenobloises, difficile
de nier que les milieux poreux sont présents a I’état naturel et ceux sur plusieurs formes.
Pour cela, une simple virée a vélo sur son lieu de travail suffit pour longer la structure
spongieuse du massif de la Chartreuse. De plus, quelques gouttes de sueur perlant sur
son front sont un signe de la nature nous rappelant que la peau et elle-méme un milieu
poreux. Cela en est de méme pour la structure fibreuse des arbres ombrageant les sentiers
goudronnés.

FIGURE 1.1 — a) Photo d'une portion de la surface de la peau [3]. b) Image de fibres
végétales contenues dans un arbre feuillu [4]. ¢) Granite [5]. d) Eponge [6].

Ces quelques mots pouvant paraitre plus ou moins poétiques suivant le lecteur que
vous étes, ne servent qu’a mettre en lumiére qu’un milieu poreux n’est rien de plus qu'un
matériau, de volume V., composé de zones vides, de volume V4., caractérisé par ce
que 'on nomme la porosité :

- V;;ide
‘/total

¢ (1.1)

Il existe toute une gamme de valeurs de porosité suivant les milieux, comme le caracté-
rise le tableau [I.1] Pour ce type de milieu, nous appelons un pore 1’espace entre les zones
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Milieu poreux ¢ (en %)

granite 0,1<op<1

basaltes 5 < ¢ <20

grés b < <30

graviers, galets 25 < ¢ <40
sables ¢ ~ 40

craie 30 < ¢ < 45

lits fixes granulaires 3T <p<44

monolithes 60 < ¢ < 96

TABLE 1.1 — Tableau caractérisant différents types de milieu poreux, naturels ou artificiels,
existant ainsi qu’un ordre de grandeur de leur porosité. [810]

solides. Dans le cadre de cette thése, nous nous intéressons a des milieux poreux solides
de type roche. Ces derniers peuvent avoir des porosités différentes, dépendant de leur
structure allant de grains trés consolidés entre eux pour le granite, a des grains plus ronds
et moins solidaires les uns des autres pour le grés, en passant par une structure quasi-
spongieuse pour les roches volcaniques. Il existe différentes échelles de porosité, allant des
failles géologiques a I’échelle du kilométre & la porosité intra-granulaire pouvant descendre
en-dessous du nanométre. Une illustration de la diversité des échelles de porosité sur un
objet géologique (carotte de Dolomite) est donnée en figure
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FIGURE 1.2 — Exemple de différentes échelles de porosité pour une carotte de Dolomite. [7]
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Ainsi, chaque milieu poreux peut avoir différentes propriétés caractéristiques, que ce
soit la proportion de solide, la forme des grains voire la fraction en vide. Il en résulte
différentes capacités physiques :

e Capacité d’isolation phonique ou thermique.
e Résistance mécanique.
e Capacité a faire s’écouler un fluide.

e Capacité d’adsorption/ surface spécifique.

1.2.2 Modéles.
Géométries expérimentales.

Dans la partie précédente, nous avons évoqué ce qu’est un milieu poreux. Il a alors
été dit qu’un tel milieu est constitué de zones solides et de zones vides. De ce fait, ces
derniers forment ainsi tout un réseau de différents chemins a parcourir par un fluide. De
maniére expérimentale, il est donc nécessaire d’élaborer un modéle capable d’imiter le
mieux possible la structure d’un milieu poreux.

Dans un premier temps, 'approche la plus simple qu’on puisse faire dans la pratique
est la géométrie de canal droit. Il peut étre congu de différentes maniéres, que ce soit a
'aide d’un tube (ou capillaire) ot par microfabrication, suivant si I’on veut que la section
du canal soit circulaire ou rectangulaire. Dans cette catégorie de modéle, il est possible
aussi d’élaborer une géométrie ou la largeur w du canal est beaucoup plus élevée que sa
hauteur h. Cette géométrie se nomme cellule de Hele-Shaw dont une représentation est
donnée sur la figure [1.3

=

FIGURE 1.3 — Schéma d’une cellule de Hele-Shaw [11].

Par la suite, il est possible d’avoir une approche plus poussée de modéle de milieu
poreux. Il se trouve que dans les travaux de Hourtané et al [12], 'idée est de considérer
une géométrie microfluidique de canaux droits en paralléles comme cela est introduit sur la
figure Dans un milieu poreux, les chemins ne sont jamais isolés les uns des autres. C’est
la raison pour laquelle il est ensuite possible de fabriquer un réseau de canaux connectés
les uns aux autres comme sur la figure Ces géométries ont pour particularité d’avoir
des canaux de section constante.
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FI1GURE 1.4 — Photos de puces microfluidiques formant un réseau de canaux connectés ou
non. [12].

Il est alors nécessaire, pour répondre & une structure plus réaliste, d’évoquer la question
du désordre. C’est pourquoi ’étape suivante est de créer un systéme répondant a ce critére
a travers des géométries dont les tailles de canaux sont variables. Une premiére maniére de
réaliser un tel systéme est d’ajouter des obstacles & une cellule de Hele-Shaw, comme sur la
figure[L.5]a gauche. Il est aussi possible d’envisager ce genre de modéle par microfabrication
de méme type que celui représenté sur la figure [1.5] & droite.

| Longth = 214,45 pm |

100 ym

FIGURE 1.5 — A gauche : Cellule de Hele-Shaw composée d’obstacles [13]. A droite :
Modéle microfluidique d’un milieu poreux hétérogéne [14].

Enfin, les derniers types de modéles envisagés sont les modéles en 3D. Ils peuvent étre
réalisés de plusieurs maniéres, comme sur la figure telles que par des empilements
de grains a l'intérieur d’une enceinte (expérience de sandpack), utilisation de mousses
solides voire & travers des carottes rocheuses (corefllooding). Ces modéles ont cependant
I'inconvénient d’étre opaques, contrairement aux milieux 2D évoqués dans les précédents
paragraphes. C’est pour cela que nous nous focaliserons sur des milieux 2D au cours de
cette thése, dans le but de pouvoir faire de 'imagerie dans le milieu étudié.

Matériaux utilisés.

Dans la partie précédente, nous avons évoqué différents types de modéles capable d’imi-
ter la géométrie d’un milieu poreux. Les milieux qui nous intéressent, dans notre cas, sont
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FIGURE 1.6 — 1) Exemple de différents supports catalytiques dont la porosité est classée
par ordre croissante : (a-b) milieu granulaire, (¢) monolithe, (d) mousse a cellules ouvertes
et (e) milieu poreux ordonné [15]. 2) Photo d’un modéle d’une carotte rocheuse [16]. 3)
Coupe d’une carotte rocheuse [17].

les modéles 2D de milieu poreux hétérogene de méme types que sur la figure [[.5] & droite.
Il existe pour cela différents matériaux utiles pour la conception d’une telle géométrie :

e La résine SU-8 qui est une solution de polymeéres capable de réticuler aux UV. Ce
matériau a pour avantage d’étre rigide et transparent.

e Le PMMA (polyméthacrylate de méthyle) qui est un polymeére thermoplastique.

e Le verre qui est un matériau ou un alliage dur, fragile et transparent a base d’oxyde de
silicium SiO,. Certains de ces verres peuvent étre extrémement résistants tel que le verre
borosilicate. Celui-ci permet de concevoir des puces microfluidiques capables de résister a
des pressions allant jusqu’a 200 bars et de travailler & des températures de 30 a 80°C .

e Le PDMS (polydiméthylsiloxane) qui est une solution de polymeéres capable de réti-
culer pour former un matériau souple et transparent. En microfluidique, ce matériau est
généralement collé & une plaque de verre pour créer une puce microfluidique.

e La NOA (Norland Optical Adhesive) qui est une colle se trouvant sous forme liquide et
pouvant étre réticulé au rayonnement UV. En microfluidique, cette colle est généralement
déposée sur du verre pour en faire une puce rigide et transparente [19].
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A travers cette liste de matériaux, certains ne peuvent cependant pas étre utilisés dans
le cadre des expériences réalisées pendant cette thése. Pour la fabrication d’un modéle avec
des motifs plus ou moins fins et de 'ordre d’une quarantaine de microns, il est délicat
d’employer du verre car les chemins seraient difficiles a graver. Pour le PDMS, méme si ce
matériau a I'avantage d’étre facilement manipulable, il a cependant I'inconvénient d’étre
déformable, ce qui pose un probléme, en cas de fortes pressions, pour un modéle devant
mimer un milieu rigide. Le PDMS posséde, de plus, la propriété d’étre perméable, rendant
I'expérience difficile si un fluide doit se trouver piégé pendant une longue durée. Pour ce
qui est de la résine SU-8, des difficultés peuvent étre rencontrées lors de la fermeture de la
puce. En effet, le motif peut étre gravé facilement sur le matériau par photolithographie.
En revanche, il faut refermer I'ensemble par collage de ce méme matériau. En vue de
motifs pouvant s’avérer trés fins, le collage peut alors devenir problématique.

Dans le cadre de ce travail de thése, nous utiliserons de la NOA et du PMMA pour la
conception du modéle microfluidique. En effet, ces matériaux ont comme avantage d’étre
rigides et transparents. Nous utiliserons la NOA comme base pour faire le motif par sa
propriété d’étre, a la base, liquide rendant un moulage de la géométrie plus facile. Cette
résine est, de plus, imperméable, évitant les problémes que nous aurions eu avec le PDMS.
La NOA devient ensuite rigide, aprés insolation au UV, ce qui est idéal pour imiter une
roche. La structure en NOA sera faite sur une base en PMMA, disposant de 'avantage
d’étre transparent et rigide. Cette structure va alors faire bénéficier la géométrie d’une
étanchéité, par collage mécanique, et d’une résistance a de fortes pressions.

1.3 Ecoulement dans un milieu poreux.

1.3.1 Ecoulement dans un canal.

Dans un premier temps, nous allons considérer le cas simple d’un fluide newtonien mo-
nophasique incompressible circulant dans un canal microfluidique de section rectangulaire
de largeur w et de hauteur h. Si nous nommons la densité de ce fluide p, sa viscosité u, et sa
vitesse 7, la dynamique d’un tel systéme est décrite par 1'équation de Navier-Stokes [20] :

p(00+ (W) ) =-Fr 47 4w (12)

V=0 (1.3)

L’équation ([1.2)) n’étant pas linéaire, il est impossible a I'heure actuelle de la résoudre
a la main. Cependant, celle-ci peut aussi se simplifier & travers certaines approximations.
Effectivement, dans un milieu tel qu'un pore, nous pouvons comparer les forces capillaires
avec les forces de pesanteur. Cela nous permet d’introduire le nombre de Bond, qui s’écrit
comme le rapport des forces de pesanteur sur les forces capillaires. Si nous écrivons Ap la
différence de masse volumique entre deux milieux, ici I'eau et 'air, et dont la valeur vaut
103 kg.m =3, L, une longueur caractéristique que nous pouvons associer a la largeur d’un
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canal ~100um et 7, la tension de surface entre ’eau et Iair en présence de tensio-actifs,
nous pouvons alors écrire le nombre de Bond comme :

~ ApgL?
Y

Bo

(1.4)

Ce nombre vaut alors 1073 et la pesanteur représentée par le terme p? est alors négli-
geable. De plus, il est possible de comparer les forces d’inertie avec les forces visqueuses
a travers le nombre de Reynolds :

_ pUL
i

Re (1.5)

Or il se trouve que dans notre cas d’étude Re < 1072 ce qui veut dire que les forces
d’inertie sont négligeables devant les forces visqueuses. Etant donné que nous travaillons
en régime permanent, nous pouvons ainsi écrire (1.2)) sous la forme :

VP = uAT (1.6)

Nous obtenons ainsi une équation linéaire nommeée équation de Stokes. Si nous consi-
dérons un réseau poreux, de résistance hydraulique Ry, avec une entrée et une sortie et
que nous y injectons un débit (), la différence de pression AP entre les deux extrémités
du systéme s’écrit :

AP = R,Q (1.7)

Cette loi a une forte similitude avec la loi de Darcy, que nous allons voir dans la section
sur un écoulement a ’échelle de Darcy, faisant le lien entre vitesse de fluide et différence
de pression générée. Nous constatons alors que Rj, est inversement proportionnel a la
perméabilité du milieu x, ce qui veut dire que la résistance hydrodynamique du milieu
poreux est d’autant plus grande que x est faible. Pour un canal de section rectangulaire :

aplL
ol a est un coefficient dépendant du rapport d’aspect de la section du canal rectangulaire
et dont la valeur est donné par la relation suivante [21] :

a= % (%)2 (En (# - %tanh (nw%)))l (1.9)

1.3.2 Ecoulement i I’échelle de Darcy.
Loi de Darcy dans le cas monophasique.

Maintenant que nous avons défini ce qu’est un milieu poreux, il va nous falloir carac-
tériser la physique des écoulements dans un tel systéme. Pour cela, il faut déterminer le

lien entre un débit de fluide Q) et ses pertes de charges VP dans un milieu poreux. Il
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Milieu poreux k (en cm?)
Graviers bien classés 1073 — 10
Roches fracturées 1073 — 10"
Sables bien classés 107° — 1077
Tourbe 1077 — 1078
Sables fins, limons 1078 — 1071
Argiles stratifiées 1079 — 1071
Calcaire 10712 — 10713
Tuiles 10712 — 10713
Granite 10714 — 10715
Béton 1074 — 10716

TABLE 1.2 — Liste de différentes valeurs de perméabilité de milieux [22|. Le terme bien
classés signifie que les grains sont quasi-monodisperses, ils ont été triés au cours du trans-

port et de la sédimentation.

se trouve qu'un débit peut s’écrire sous la forme @) = f fz ﬁ Darcy.cﬁ faisant intervenir
Ubarey appelée la vitesse de Darcy, s’exprimant par la loi de Darcy :

T purey == (TP =47 (1.10)

VT parey = 0, (1.11)

p étant la viscosité du fluide en Pa.s, p sa masse volumique en kg .m~2 et &, une grandeur
que nous n’avons pas encore introduite et que on appelle la perméabilité (en m?). Cette
grandeur représente la capacité que posséde un milieu poreux a laisser s’écouler un fluide a
travers celui-ci. Nous pouvons en donner quelques valeurs a travers le tableau [22,23].

Par ailleurs, un milieu poreux est constitué, comme nous I’avons vu en début de chapitre,
de zones vides et de zones solides. Il faut donc tenir compte de cet effet sur la vitesse.
C’est pourquoi nous définissons la vitesse interstitielle 7mt7 a partir de la vitesse de Darcy

Darey €t de la porosité du milieu ¢, comme :

ﬁDarcy

5 (1.12)

7int ~

Cette vitesse nous donne ainsi des valeurs plus réalistes par rapport a la vitesse de
Darcy ﬁ Darey OU la totalité de la section ¥ du milieu est considérée.
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Loi de Darcy dans le cas diphasique.

Précédemment, nous avons introduit la loi de Darcy, permettant de décrire I’écoulement
d’un fluide dans un milieu poreux. Nous allons, dans cette section, voir ce qu’il en est pour
I’écoulement de deux fluides. En effet, considérons par exemple un milieu poreux saturé
d’huile (o) et envahi par de 'eau (w). La perméabilité absolue du milieu est notée ,
la viscosité de I'huile u, et celle de 'eau p,,. Dés lors que I'expérience commence, ’eau
envahit le milieu poreux et de moins en moins de pores sont disponibles pour ['huile.
Nous notons @, le débit d’eau, @), le débit d’huile, les vitesses de Darcy U, et U,, k., et
k.o, les perméabilités relatives de I'eau et de ’huile ainsi que P, et P,, les pressions dans
I'eau et dans I’huile. L’équation de Darcy s’écrit alors sous la forme d’un systéme de deux
équations :

w

[7> [ -

(?Pw _ pw7> (1.13)

0, — o (3}70 _ p(,?) (1.14)

o

Les saturations en eau et en huile sont notées S,, et .S,. La saturation d’un liquide dans
le milieu poreux désigne le volume occupé par le fluide relativement au volume total des
pores. Les saturations des fluides respectifs sont liées par :

Sp+S,=1 (1.15)

Les perméabilités relatives dépendent des saturations de chacun des fluides. Si 'eau
occupe l'intégralité du milieu, c’est-a-dire que S,; = 1 alors k., = 1 et k., = 0. Ces
perméabilités relatives se déterminent expérimentalement par des expériences d’injection
en carottes (coreflooding). Les variations typiques de perméabilité sont représentées sur
la figure

pe =

0 Swi -8 1

FIGURE 1.7 — Variations des perméabilités relatives de I’eau k., et de I’huile k,., en fonction
de la saturation en eau S, dans le milieu.
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k.., s’annule pour une valeur non nulle S,,;. En effet, en-dessous de cette valeur seuil
de saturation, I’eau ne peut pas former un chemin continu entre ’entrée et la sortie du
milieu. De méme pour 'huile, il faut une saturation minimum 1—.S,; pour créer un chemin
et mettre I'huile en mouvement.

Dans le cadre d’un écoulement diphasique, il existe une compétition entre les forces
visqueuses F), et les forces capillaires F,.. Pour caractériser si un écoulement est dominé
par une de ces deux forces, on utilise un nombre caractéristique qu’est le nombre capillaire
noté Ca et s’exprimant en fonction de trois grandeurs types qui sont la viscosité u, la
vitesse U et la tension de surface v :

v
_ B _ U 1.1
Ca F. (1.16)

Pour de faibles débits d’injection, et donc de faibles nombres capillaires Ca, ce sont
les forces capillaires qui dominent. Dans ce cas de figure, la dynamique d’écoulement est
dirigée par la pression capillaire. La pression capillaire étant liée a la taille du pore, c’est
I’hétérogénéité de taille du milieu qui est responsable des digitations. Le fluide s’écoule
alors dans les pores ou la pression capillaire est la plus faible. Ainsi, pour un débit d’in-
jection donné, une partie de la fraction en huile est susceptible de rester piégée a travers
les pores. On parle dans ce cas de fraction volumique en huile piégée. Comme le présente
la courbe de la figure [1.8] sa valeur dépend du nombre capillaire C'a imposé.
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FIGURE 1.8 — Evolution de la saturation en huile piégée en fonction du nombre capillaire
Ca imposé [24].



30 CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART.

Pour tenir compte des changements de saturation en eau et en huile, les équations de
conservation s’écrivent, pour un écoulement selon 'axe €, A travers une section ¥ :

ngE— YU, (1.17)

0S,
ot

(2>

(1.18)

En négligeant la pesanteur dans ce probléme, nous observons que les cing équations
(1.13), (1.14), (L.15), (L.17) et (L.18) contiennent six inconnues : Qu, Qo, Sw, So,
P, et P,. Il nous faut donc une équation supplémentaire pour résoudre le systéme. Pour
simplifier ’approche, le modéle de Buckley-Leverett consiste a négliger les effets capillaires
et a considérer que la pression dans l'eau et dans I'huile sont égales |25], ce qui signifie
P,=P,=P.

En introduisant le concept d’écoulement fractionné, Buckley et Leverett dérivent 1’équa-
tion de la saturation en eau S, (z,t) pour obtenir 'equation de Buckley-Leverett :

05, 08,
avec
Qe (df

Les solutions générales de 1'équation de Buckley-Leverett sont de la forme S, (z,t) =
Sw(z —U(Sy),t), ce qui montre que U(S,,) est bien la vitesse du front entre les fluides a
la saturation S,,. L’équation donne la vitesse du front de saturation en eau et met
en jeu le débit fractionné en eau f avec :

Quw 1
Qw + Qo Hay krw
/Lokro

= 150 - 121)

1+

1.3.3 Phénomeénes capillaires.
Tension de surface.

Les molécules d’une phase condensée (solide ou liquide) sont soumises a des forces
cohésives avec leurs voisines comme le représente la figure[L.9|a gauche. Créer une interface
revient a perdre une partie de cette énergie de cohésion. Cette énergie a payer est I’énergie
de surface F, proportionnelle a 'aire de 'interface X et & un coefficient v nommé tension
de surface s’exprimant en mN.m™}

E, =% (1.22)
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E;=yL

FIGURE 1.9 — Schéma de deux fluides non-miscibles avec des molécules plus énergétiques
a l'interface.

La tension de surface est a 'origine d’effets capillaires qui sont omniprésents & 1’échelle
submillimétrique : formation de gouttes de pluie, imprégnation des matériaux poreux ou
sustentation d’insectes a la surface d’'une mare. Considérons maintenant une bulle de
gaz (1) en équilibre avec une phase liquide (2), représenté sur la figure a droite, et
négligeons les forces gravitationnelles. La bulle adopte une forme sphérique pour minimiser
son énergie de surface. La courbure de la surface traduit une différence de pression entre
la phase liquide et la phase gaz. Cette différence de pression entre deux interfaces a été
étudiée par Laplace au début du 19e siécle. Notons 7, la tension de surface entre les deux
phases, la variation d’énergie du systéme due a la variation de volume de la bulle est alors
décrite par :

OW = —podVy — p1dVy + vd% (1.23)

Les deux premiers termes représentant les variations d’énergie de chaque fluides dues
a leur variation de volume dV; = 4rR?>dR = —dV5, et le dernier terme, la variation de
I’énergie de surface avec d¥ = 8t RdR. 1.’équilibre thermodynamique ayant lieu a 0W = 0,
nous obtenons la relation suivante :

2
Ap=p1 —ps = % (1.24)

Cette expression est appelée équation de Young-Laplace, établie en 1805 . R est
appelé le rayon de courbure et dans le cas général cette équation s’écrit :

Ap =~C (1.25)

C s’appelant la courbure de I'interface entre le fluide 1 et 2. Cette différence de pression
entre deux phases est appelée pression capillaire ou pression de Laplace.
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Le mouillage.

Le mouillage est I'étude de 1’étalement d’un liquide sur un substrat solide ou liquide.
Pour définir un état de mouillage il convient de caractériser un systéme composé de
trois phases en équilibre thermodynamique. L’étude du systéme, substrat (noté S), phase
liquide (noté L) et phase vapeur (noté V) aide a comprendre les mécanismes en jeu.
Lorsque 'on dépose une goutte de phase L sur le substrat S immergé ot coexiste la phase
V, deux états de mouillage peuvent exister. Si la goutte ne s’étale pas et forme un angle
macroscopique avec la surface S alors on parle de mouillage partiel. En revanche, si la
goutte s’étale pour former un film macroscopique homogéne sur la surface alors on parle
de mouillage total. 11 existe un troisiéme type de mouillage, le mouillage pseudo-partiel. 11
décrit la situation ou le liquide L crée un film microscopique sur la surface S et il existe
un angle macroscopique. Ces différentes situations sont décrites sur la figure [1.10

V vV V

Mouillage Mouillage Mouillage
total partiel pseudo — partiel

FIGURE 1.10 — Schéma des différents types de mouillage.

Pour définir un état de mouillage on considére un paramétre d’étalement S. Pour le
calculer, on réalise un bilan des tensions de surfaces intervenant dans I’équilibre de la
goutte. La tension de surface 7, d’une interface entre une phase 1 et une phase 2 représente
I’énergie libre nécessaire pour augmenter d’une unité d’aire cette interface. On considére
ainsi trois tensions de surface représentées sur la figure a gauche, avec vgy, la tension
de surface solide-vapeur, sz, la tension de surface solide-liquide et v.y, la tension de
surface liquide-vapeur.

Le paramétre d’étalement S est alors défini comme :
S =Ysv —YsL — YLV (1.26)

Dans le cas du mouillage partiel, S < 0. Une goutte de liquide déposée sur une surface
fait alors un angle de contact 6 avec la surface. La loi de Young relie les tensions de
surface du systéme et cet angle de contact & 1’équilibre :

cos ) = 1V —ISL (1.27)
YLv
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Yiv

Vsv

FIGURE 1.11 — A gauche : Schéma d’une goutte en mouillage partielle. A droite : Schéma
d’une goutte sur un plan incliné.

Si cette goutte est posée sur une surface en pente, elle va glisser avec un angle d’avancée
0, en aval et avec un angle de reculée 6, en amont, différent de 6, comme cela est décrit
sur la figure [1.11] & droite. Cette différence entre les angles d’avancée et de reculée est
appelée hystérisis de l'angle de contact. 11 est caractéristique de I'état de la surface. Pour
une surface trés propre la différence entre les deux angles sera petite (5 & 20°).

Pression capillaire.

Pour un écoulement diphasique en milieux poreux, I'angle de contact intervient dans
la définition de la pression capillaire. En considérant un pore de rayon r et une interface
faisant un angle de contact 6 avec la surface, comme le décrit la figure la pression
capillaire dans ce pore est alors :

2
Pe = =7 cosh (1.28)
-

En milieux poreux, si le fluide en place est poussé par un fluide mouillant alors on est
dans le cadre de I'imbibition. En revanche, si le fluide en place est non-mouillant on réalise
une expérience de drainage.

[

FIGURE 1.12 — Schéma de 'interface eau/huile dans un pore avec surface mouillante pour
la phase huile.

1.3.4 Phénoménes de digitation en milieu poreux.
Digitation capillaire.

Dans le cadre du drainage, pour que le fluide pousseur envahisse un pore donné, la
différence de pression AP due aux forces visqueuses doit étre supérieure a la pression
capillaire p. dans ce pore. Il s’agit également de tenir compte des hétérogénéités de taille du
milieu. La pression capillaire & franchir n’est donc pas la méme dans tout le milieu poreux
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Ca=9,0.10""

Ca=24.10""

FIGURE 1.13 — Ecoulements d'une huile fluorée de la gauche vers la droite dans un milieu
poreux en PDMS rempli d’eau [28].

en raison de I’hétérogénéité des tailles de pores. Le fluide pousseur créé un chemin de pores
connectés jusqu’a atteindre la sortie du milieu poreux : c’est la percolation. La taille des
doigts de digitation d’invasion est décrite par un mécanisme d’invasion percolation [29).
Au fur et & mesure, l'interface se déplace de proche en proche et envahit le pore qui a la
pression capillaire la plus faible. Le processus est valable jusqu’a ce que le fluide pousseur
ait percolé, c’est-a-dire que la phase ait créé un chemin direct entre ’entrée et la sortie.
Pour I'smbibition, au contraire, le fluide pousseur envahit prioritairement les pores les plus
petits.

Dans des expériences de Cottin et al [28], il a été observé, comme sur la figure que
de la digitation capillaire a lieu pour C'a ~ 107° (drainage). Cependant, une augmentation
du nombre capillaire Ca aux alentours de 10™* réduit ce phénoméne de digitation. II se
trouve, en effet, que dans ce deuxiéme cas de figure, les forces de pression imposées par
I’écoulement du fluide sont supérieures a la pression capillaire dans tout le milieu.

Digitation visqueuse.

Cette instabilité a été largement étudiée dans la littérature, en cellule de Hele-Shaw
notamment, ot elle est connue sous le nom d’instabilité de Saffman-Taylor |30-32]. Le
mécanisme est différent de la digitation capillaire. Alors que cette derniére est due a la
pression capillaire p. plus ou moins favorable a I’écoulement suivant la taille des pores,
la digitation visqueuse se produit lorsqu’un fluide 1, de viscosité p;, pousse un fluide 2,
de viscosité ps > gy [33]. Pour un méme gradient de pression, il se trouve que certains
points de U'interface entre le fluide 1 et 2 vont avoir des valeurs de vitesse supérieures a la
vitesse moyenne des points de cette interface. Il en résulte alors la formation de doigts de
fluide 1 dans le fluide 2, de taille caractéristique A = w/W ou w est la largeur du doigt
et W la largeur de la cellule de Hele-Shaw. Des expériences ont montré que A décroit
en fonction du nombre capillaire imposé Ca et atteint une valeur asymptotique de 0,4
comme le montre les photos situées en figure [30,134].
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Dans le cadre d’étude en milieux poreux, il faut prendre en compte que des portions
de fluide peuvent étre prisonniéres a travers les pores. Homsy et al ont réfléchi a cette
question en 1987 [35] en raisonnant & partir de la viscosité du fluide pousseur puq, de sa
perméabilité relative k,; ainsi que celles du fluide poussé ps et k.o. Ils mirent en évidence
qu’il se produit de la digitation visqueuse si :

M1 M2

— 1.2
krl = er ( 9)

Ca =0,027 Ca = 0,059 Ca=0,22

FIGURE 1.14 — Photos d’une digitation visqueuse en milieu poreux lors d’une augmenta-
tion du nombre capillaire Ca [34].

Le modéle DLA (Dilusion Limited Aggregation) introduit en 1984 par Patterson fait
une analogie entre les phénomeénes d’agrégations limités par la dilution et la digitation
visqueuse dans les milieux poreux [36]. Des travaux tels que ceux de Lovoll et al ont
permis de vérifier cette théorie expérimentalement [34]. Ils ont effectivement considéré
un écoulement diphasique pour lequel le rapport de viscosité est largement défavorable
(11/po < 1). Les figures de digitations visqueuses se développent a partir d’'un nombre
capillaire critique Ca, ~ 1072 comme nous pouvons le voir sur la figure m

Diagramme de Lenormand.

En réalisant des expériences de drainage en micromodéles, les travaux de Lenormand
et al ont permis de définir de facon qualitative des régimes d’invasion en fonction de pa-
ramétres de controle, ¢’est-a-dire M = py/us et Ca [37-39]. Dans ces expériences, systé-
matiquement un fluide non-mouillant est piégé dans un réseau modéle de pores connectés
a deux dimensions. Cette phase est alors envahie par un fluide immiscible & débit ou
gradient de pression imposé. Les situations caractéristiques sont recensées dans un dia-
gramme de phase ou ’axe des abscisses représente le paramétre M et 1’axe des ordonnées
représente le nombre capillaire Ca. Les simulations numériques et expériences aménent a
décrire trois régimes d’invasion comme représentés sur la figure [1.15
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o M >1etCa < 107*: Dans ce cas, I'écoulement est piloté par la taille des pores. Seuls
les pores les plus gros sont envahis et on observe des digitations capillaires (drainage). Les
forces visqueuses sont négligeables dans les deux fluides.

e M < 1et Ca > M : Le fluide en place est donc plus visqueux que celui qui le
pousse. On observe la formation de digitations visqueuses. La perte de charge dans le
fluide pousseur est négligeable.

e M >1et Ca>1:Dans ce cas, 'invasion se fait selon un front compact. Les forces
capillaires sont faibles et la perte de charge dans le fluide pousseur est négligeable.

e M < 1et Ca > M : Les forces de pression induitent par les forces visqueuses
deviennent suffisamment importantes devant la pression capillaire.

P

Capillary number

-
Viscosity ratio

FIGURE 1.15 — Diagramme de Lenormand représentant les trois différents cas d’écoulement
pouvant se produire suivant les valeurs de M = /s et de Ca [38].

Il existe un diagramme similaire [39] dans lequel est représenté un quatriéme domaine
en-dessous de la digitation capillaire par drainage. Il s’agit de 1'imbibition mais nous ne
nous intéressons pas a cet effet dans ce manuscrit.

Application a la récupération assistée du pétrole (EOR).

A D’état naturel, le pétrole se trouve imbibé a 'intérieur d’un milieu poreux. La premiére
étape d’extraction est alors de procéder a un forage vers le puit de pétrole. Ce dernier
se trouvant sous pression dans le sous-sol, va étre éjecté vers le milieu extérieur. Une
fois cette étape terminée, de 1'huile va par la suite restée piégée au sein du milieu. C’est
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dans une deuxiéme étape que de ’eau est injectée pour en extraire l'huile résiduelle.
Cependant, cette étape ne suffit pas pour que le rendement en récupération soit total. La
phase organique reste effectivement prisonniére de certains pores & cause de la pression
capillaire p. trop importante pour le dépiégeage. Une solution de tensio-actif est donc
envoyée dans le milieu pour faire baisser la tension de surface entre le fluide pousseur et le
fluide poussé et ainsi diminuer la pression capillaire p.. Une autre problématique est alors
celui de la digitation, évoquée précédemment, pouvant se produire. Ce phénoméne induit
la propagation d’un front de tensio-actifs non-homogéne, devenant nuisible a 'extraction
de la phase résiduelle.

Comme nous 'avons vu précédemment a travers le diagramme de Lenormand, il existe
deux maniéres d’éviter le phénoméne de digitation. La premiére est de faire en sorte que la
viscosité du fluide pousseur soit élevée devant celle du fluide poussé. La deuxiéme maniére
est d’injecter le fluide pousseur a haut débit d’injection. Pour augmenter la viscosité du
fluide a injecter, des solutions de polyméres sont utilisées et peuvent étre complétées par
la présence de tensio-actifs.

Une autre solution est d’utiliser de la mousse comme fluide poussant. Celui-ci posséde la
propriété d’avoir une viscosité effective élevée devant celle de 1’eau [40]. De plus, les bulles
contenues dans la mousse ont pour propriété de bloquer certains passages dans le milieu
poreux, augmentant localement, pour un débit d’injection donné, la vitesse et le nombre
capillaire d’écoulement Ca dans les pores voisins. C’est a ce comportement d’écoulement
que nous nous intéressons dans ce manuscrit.

1.4 Les mousses.

Une mousse est une dispersion d’air dans de l'eau [41]. Suivant I'importance de la
fraction volumique en gaz contenue dans celle-ci, les bulles peuvent étre sphérique ou
polyédriques. Les films de liquides entre bulles ainsi formés se nomment films de mousse
ou lamelles. Pour des mousses polyédriques, les films se connectent les uns aux autres par
des bords de Plateau.

Ce genre de systéme physique est métastable, c’est-a-dire que leur stabilité est éphémére
au cours du temps. Les interphaces vont alors se rompre jusqu’a ce que la mousse dispa-
raisse complétement pour ne former qu’une seule interface eau/air, moins énergétique. Il
se produit généralement du drainage, c’est-a-dire que I'eau, contenue dans les films et les
bords de Plateau, va s’écouler vers le bas sous l'effet de la gravité. Les films vont alors
devenir de plus en plus fins jusqu’a disparaitre de deux maniére différentes.

Le premier processus est le mirissement d’Oswald. Il s’agit d’un transfert de gaz d’une
bulle & une autre par diffusion a travers les films. Les petites bulles ou la pression est la
plus importante, due a la pression de Laplace, vont alors se vider dans les grosses bulles.

Le deuxiéme mécanisme de destruction est la coalescence. 11 s’agit d’une rupture de film
entre deux bulles. Elle est principalement gouvernée par la fraction liquide. Il a été vérifié
expérimentalement qu’en dessous d’une certaine fraction en liquide, ce mécanisme a une
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Film's fins de
liquide

FIGURE 1.16 — A gauche : Photo d’une mousse. A droite : Schéma d’une mousse poly-
édrique ainsi que des films et bords de Plateau.

forte probabilité d’avoir lieu ,. Cela ne dépend pas de la taille des bulles mais de la

nature des tensio-actifs utilisés ainsi que leur concentration.

1.5 Formation d’une mousse dans un milieu poreux.

Au cours de cette partie, nous allons étudier les mécanismes de formation d’une mousse
au sein d’un milieu poreux. Selon une étude de Kovscek et al réalisé en 1993, il existe trois
mécanismes de formation de mousse dans un milieu poreux . Le premier est le snap-off,
ot lair subit un étranglement entre deux pores [14). Le deuxiéme mécanisme est la
division, marquée par la section d’une bulle en deux due a la présence d’un obstacle. Le
troisiéme mécanisme est le leave-behind ot deux ménisques d’air vont s’écouler & proximité
d’un obstacle, piégeant entre deux solides, une portion de liquide, formant ainsi un film
mince. Les détails de ces trois mécanismes sont répertoriés sur la figure [1.17. Dans un
premier temps, la formation d’une mousse sera étudiée a 1’échelle d’un canal puis & ’échelle
du milieu poreux.

1.5.1 Formation dans un canal.
Mécanisme de "snap-off".

Le mécanisme de snap-off est, comme cela a été dit auparavant, une bulle s’infiltrant
dans une constriction qui, & partir d’'une certaine longueur d’infiltration, va y subir un
pincement, de la phase avoisinante pour former une interface . Il va en découler la
formation d’un ménisque. Gauglitz et al mettent en évidence en 1989 que le nombre
capillaire Ca joue un role important dans ce mécanisme [48]. Ils constatent que le
temps caractéristique 7, pour que le snap-off ait lieu diminue au fur et & mesure que Ca
augmente. Pena et al notent aussi qu’une diminution du nombre capillaire Ca favorise le
snap-off . Ils ajoutent aussi qu’en plus de ce parameétre, il est nécessaire de prendre en
compte le rapport des viscosités 114/ p. de la phase dispersée et de la phase continue. Une
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flow

Division Leave-behind

FIGURE 1.17 — Schéma des trois différents mécanismes de formation d’une
un milieu poreux [44].
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ménisque d’eau dans de I'huile. A droite : Diagramme de phase (Ca, g/ 1) correspondant

a cette expérience [45].
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diminution de ce parameétre entraine effectivement des phénomeénes de snap-off. Des séries
de mesures ont été ainsi faites sur de ’huile dans de I'eau. Des formations de ménisques
par snap-off sont alors observées dans un capillaire avec constriction. Les résultats sont
dés lors réunis dans le diagramme de phase représenté sur la figure Il met aussi
en évidence que pour de faibles rapports de viscosité (~ 1072), des snap-off peuvent se
produire pour toute une gamme de Ca (1075 — 1073). En revanche, pour des rapports
de viscosité de plus en plus importants, les gammes de Ca, ol les snap-off se produisent,
deviennent de plus en plus restreintes jusqu’a ce que les formations de ménisques ne se
produisent plus quel que soit la valeur de Cl.

Mécanisme de division.

¥ Ud=0.009 m/s

O Ud=0.012 m/s

& Ud=0.015 m/s
— — Power fit, Us=0.009 m/s
—— Power fit, Ud=0.012 m/s
- - - - Pawer fit, Ud=0.015 m/s

Dimensionless droplet length, Ly / w,

FIGURE 1.19 — En haut : Représentation d’une jonction T (a gauche) et allure de la
longueur de goutte formée suivant Ca [49,/50]. En bas : Mécanisme de brisure de goutte
par étranglement de la phase (d) par la phase (¢) pour Ca < 1,8.1072 [51].

Dans la communauté microfluidique, des expériences ont été faites dans des circuits en
T ou en Y pour étudier la formation de bulles ou de gouttes afin d’étudier leurs conditions
de formation et leur taille. Dans la suite de cette partie, nous élaborerons les conventions
suivantes. Nous désignons par U'indice (d) la phase se faisant disperser et 'indice (¢) pour
la phase continue. Ainsi, nous pouvons désigner les différentes variables en jeu dans le

tableau [[.3]

Dans des canaux microfluidiques en Y et en T, des études de co-écoulement de fluides
(¢) et (d). Il a été noté une dépendance en Qq/Q. dans ce probléme [49//51,5252H60]. En
effet, il se trouve que pour des débits (). trés petits devant ()4, aucune dispersion n’est
observée. En revanche, au fur et a mesure que (). prend des valeurs importantes devant
(4, de la dispersion de la phase (d) dans la phase (¢) apparait progressivement.
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Qa/Q. Rapport des débits des différentes phases.
ta/ e Rapport des viscosités des différentes phases.
0 Angle de contact entre le solide et la phase (d) (en °).
CUC . o
Ca=" Nombre capillaire.
v
Géométrie du systéme.

TABLE 1.3 — Liste des différents paramétres entrant en jeu dans les formations de
gouttes/bulles en systéme microfluidique.

De plus, Garstecki et al ont mis en évidence que le nombre capillaire Ca représente
un autre paramétre de controle dans le mécanisme de division [55]. Ils expliquent que
cela se produit de deux facons suivant la valeur de Ca. Pour Ca > Ca,, il s’agit de la
phase (¢) qui vient arracher la goutte de fluide (d) au niveau de la jonction. Nous sommes
donc dans un régime gouverné par les forces visqueuses. En revanche, pour Ca < Ca,, le
mécanisme devient différent. Dans cette gamme de nombre capillaire, la phase (d) entre
dans le canal principal, ce qui en augmente la résistance hydraulique au sein de ce dernier.
Par conséquent, la pression P,, a l'intérieur de la phase continue augmente et devient plus
importante que la pression P; dans 'autre phase. Il en résulte que cette phase subit un

étranglement pour former une goutte comme cela est représenté sur la figure [1.19) en
bas [51].

Liu et al, a travers des simulations numériques, évaluent ce nombre capillaire critique
Ca. & 1,8.1072 [49]. Si nous désignons d, le diamétre de la bulle/goutte formée, nous
pouvons dire qu’il s’écrit sous la fonction suivante :

d=f (C’a%%@) (1.30)

Ainsi, Liu et al soulignent que plus Ca augmente et plus d décroit jusqu’a une valeur
critique correspondant & la largeur du canal comme sur la figure [1.19] en haut a droite.
Ce point a aussi été vérifié expérimentalement [61H63|. Liu et al ajoutent que pour Ca >
Ca,, le diamétre des gouttes diminuent si p4/p. augmente. De plus, ils soulignent que
la mouillabilité n’a pas d’influence dans ce genre de régime. En revanche dans le régime
Ca < Ca,, les brisures dépendent a la fois du rapport de viscosité py/p. et de 'angle de
contact 6 entre la phase (d) et le solide. Il se trouve que la taille d décroit quand angle
de contact € augmente et quand pg/p. diminue. Bashir et al précisent que d diminue si
0 est de plus en plus important et ceux jusqu’a une valeur 6 ~ 145° [50]. Au-dela de cet
angle, d ne dépend ni de 0, ni de py/p.. L’ensemble est résumé dans le tableau
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C'a<1,8.10_2 Ca>1,8.10_2
0" <60 <145 145" < 6 < 180° Y 0
Ca /= d ™\ Ca /= d\ Ca /= d
Qe —an Qe — v Qa, —an
@\:>d\[ V@id:constant. &/‘:>d\
He He He
0, = d\, YV 0§ = d = constant. YV 8§ = d = constant.

TABLE 1.4 — Tableau récapitulatif de I'influence des différents paramétres sur les brisures.

1.5.2 Formation dans un milieu poreux.

Au fur et a mesure que les bulles progressent dans le milieu poreux, celles-ci vont se
diviser jusqu’a avoir une taille spécifique. Kovscek et al mettent en évidence que les bulles
cessent de se briser lorsque leur taille avoisine la dimension des pores [44]. M.-C. Jullien et
al constatent dans des expériences microfluidiques de brisure de gouttes dans une jonction
T que la probabilité d’une division diminue lorsque la taille des gouttes est proche de la
largeur des canaux [63]. De nombreuses études ont aussi été faites dans le domaine des
membranes. Il a été observé dans des expériences de brisure de gouttes a travers des
membranes, composées de nombreux pores, que :

d = ad,, (1.31)

avec d, le diamétre moyen des gouttes en sortie de membrane, d, le diamétre des pores
et «a, un coefficient de proportionnalité valant entre 2 et 10 [64-69]. Gomaa et al [64]
précisent que ce coefficient o décroit avec le nombre capillaire Ca jusqu’a tendre vers un
palier ~ 0,5 — 1. Ces valeurs de palier dépendent de la tension de surface v entre les
deux fluides, ¢’est-a-dire de I'huile émulsionnée dans de I'eau pour leurs expériences [64].
Gomaa et al ont effectivement montré qu’en baissant la tension de surface entre 'eau et
I'huile & I'aide de nanoparticules hydrophobes, ’émulsion se forme plus facilement [64].
Yu et al ont confirmé cette derniére remarque avec une mousse formée a base d’eau et de
COs [70]. IIs ont constaté que la mousse se forme beaucoup plus facilement en utilisant
des nanoparticules hydrophobes aux interfaces.

De plus, des observations soulignent qu’a faible nombre capillaire Ca, la dynamique
de gouttes est marquée par de la rétention et la membrane n’a qu’un roéle de filtre. Cet
effet est di au fait que le diamétre des gouttes est plus élevé que la taille des pores. Par
conséquent, la différence de pression AP & fournir par I’écoulement doit étre supérieure
a la pression capillaire p. [71,72|. Pour une membrane dont le diamétre des pores vaut
10,7um, p, ~ 1 kPa amenant & un Ca, ~ 1075,

En revanche, comme le représente la figure [1.20] il se trouve que les gouttes viennent
se diviser & travers la membrane & partir d'une gamme de nombres capillaires Ca ~
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FIGURE 1.20 — En haut : Schéma des trois principaux modes d’écoulement de gouttes a
travers les pores d’'une membrane. En bas : Photos d’émulsion en sortie de membrane au
fur et & mesure qu’on augmente Ca [71].

2,78.107% — 5,56.10~* formant un ensemble de gouttes de taille hétérogéne. Cette distri-
bution s’homogénéise lorsque Ca prend des valeurs de plus en plus élevées [64,/66L67,73|.
A Téchelle d’un milieu poreux, Géraud et al ont confirmé qu’au fur et & mesure que le
nombre capillaire Ca augmente, les bulles se divisent progressivement dans le milieu po-
reux comme cela est représenté sur la figure [74). Si nous revenons aux membranes,
Vladisavljevic et al ajoutent que pour obtenir une distribution en taille de gouttes de
plus en plus homogéne, il faut alors que ces derniéres fassent des aller-retours a travers
la membrane (5 & 6 aller-retours environ pour les gammes de Ca évoquées) [71]. Cette
logique est confirmée si ’étude est élargie sur les milieux poreux. En effet, nous pouvons
comparer un milieu poreux a une succession de membranes. Dans ce cas, avancer dans
un milieu poreux reviendrait a franchir une série de membranes. En suivant cette logique,
si une mousse ou une émulsion dont les tailles de bulles/gouttes sont polydisperses, nous
devrions arriver & une distribution de plus en plus homogéne. C’est ce qu’ont montré des
expériences dans des puces microfluidiques ou dans des colonnes d’extraction [59,[74,75].
Par ailleurs, il a été¢ prouvé que des dispersions deviennent homogénes aprés une certaine
distance critique de milieu poreux parcourue. Géraud et al précisent que pour Ca fixé,
les divisions de bulles s’enchainent au fur et a mesure de la progression dans le milieu
comme nous pouvons le voir sur la figure . Par exemple, Argillier et al obtiennent
une mousse totalement homogéne aprés une distance de parcours dans le milieu poreux
l, ~ 30 mm avec des diameétres de bulles d ~ 0, 44d, . Ainsi, pour un milieu poreux
suffisamment long, une dispersion a de fortes chances de devenir totalement homogéne.

Si nous revenons a ’échelle d’une seule membrane, il se trouve que dans une gamme
de trés hauts Ca, c’est-a-dire & partir de Ca ~ 1073, nous entrons dans des régimes de
divisions intensives . Vladisavljevic et al décrivent alors le mécanisme de dispersion
comme des gouttes se divisant au sein d’un pore pour obtenir un diamétre plus petit que
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FIGURE 1.21 — En haut a gauche : Photo d’'un modéle de milieu poreux (a) avec mé-
canismes de division observés (b). En haut & droite : Distribution en taille de bulle en
fonction de la vitesse d’écoulement et donc du nombre capillaire Ca (f). En bas : Evolution
de la distribution en taille de bulles au fur et & mesure que les bulles progressent dans le
milieu poreux (e) [74].

le diamétre du pore.

Malgré ces différents mécanismes responsables de la formation de mousses, il existe ce-
pendant d’autres processus en compétition avec ces premiers. Comme nous ’avons évoqué
dans la partie sur la description des mousses, deux mécanismes de destruction peuvent in-
tervenir : le murissement d’Oswald et la coalescence. Dans certaines expériences en milieu
poreux, il a été observé que du murissement pouvait se produire si une grosse bulle entre
en contact avec une bulle beaucoup plus petite [76]. Nonnekes et al ont aussi constaté
que des destructions de lamelles pouvaient avoir lieu sur des mousses de COs. Lorsque
les tailles de bulles sont petites par rapport a la taille des pores, la déstabilisation des
ménisques se fait par diffusion du gaz [77|. Pour ce qui est de la coalescence, Romero
remarque qu’une augmentation trop importante du débit d’injection engendre de la coa-
lescence [78]. Bernard et al ajoute que la mousse se déstabilise d’autant plus facilement
que la perméabilité du milieu est importante |79).

Un autre mécanisme de déstabilisation pouvant nuire a la formation d’'une mousse dans
un milieu poreux concerne la question de la mouillabilité. En effet, Kobayashi et al ont
fait des expériences de dispersion d’huile dans de I’eau en présence de différents types
de tensioactifs & travers une membrane [80]. Ils ont alors élaboré différents protocoles
consistant & mettre dans la phase aqueuse différents types de tensio-actifs suivant les



1.6. TRANSPORT D’'UNE MOUSSE DANS UN MILIEU POREUX. 45

différentes expériences. Cela permet ainsi de changer 'angle de contact 6 entre le solide
et I’huile dans la phase eau. Nous obtenons alors les résultats proposés sur les photos de
la figure [[.22] Pour des angles de contact 6 de 145" et 142°, nous pouvons voir que les
gouttes d’huiles se forment de maniére homogéne. En revanche, pour des angles 6 ~ 134°
puis 38", nous remarquons que l'efficacité du phénoméne de dispersion est de moins en
moins satisfaisant. Cela n’est pas étonnant si on se référe au tableau Etant donné
que la gamme de nombres capillaires Ca auxquelles les expériences ont été menées (Ca ~
1075 —1073), il est normal que l’angle de contact joue un role dans la formation et que la
dispersion soit de moins en moins efficace au fur et & mesure que 6 diminue.

0~145° 6~142°

| 1.2mmis g g0 m2h
- - S e, = 8% 0%
gfe glgf dg (ot
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FIGURE 1.22 — Photos de différents cas d’émulsification suivant les angles de contact entre
'huile et le solide [80].

1.6 Transport d’une mousse dans un milieu poreux.

1.6.1 Reéduction de mobilité.

Viscosité apparente (ou effective).

De nombreuses expériences d’écoulement de mousse en milieu poreux ont été menées.
Des mesures au sein d’un tel systéme ont conduit a des valeurs de viscosité apparente de la
mousse bien supérieures a celles obtenues avec de I'eau . Par ailleurs, le graphe
situé sur la figure illustre le fait qu une mousse peut avoir une viscosité 103 fois a 10%
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FIGURE 1.23 — Evolution de la viscosité apparente d’'une mousse en fonction de sa qualité

fy 181]-

fois plus importante que la viscosité de 1’eau [81]. Cela confirme I'avantage a utiliser une
mousse pour le balayage d’'un milieu rempli d’huile. Vu que cette viscosité apparente est
plus importante que celle d’une huile, des digitations visqueuses a I'intérieur du milieu sont
moins probables. De plus, il se trouve que la viscosité apparente de la mousse augmente
avec la qualité de la mousse notée f,. Si Quir €t Qeqy sont les débits d’air et d’eau injectés
dans le milieu, la qualité de la mousse est le débit relatif de gaz, définie de la maniére
suivante :

Qair

N Qair + Qeau (132)

fq

Des observations de Madsen et al ajoutent que la viscosité apparente de la mousse est
susceptible de décroitre avec le taux de cisaillement [86]. Il faut donc noter I'importance
du nombre capillaire C'a défini comme :

Ca — PQtot

SN

avec f la viscosité de l'eau, Qor = Quir + Qeaus 2, la section du milieu poreux, ¢, la
porosité et 7, la tension de surface entre ’eau et lair.

(1.33)

Pression capillaire.

Comme cela a été dit dans le paragraphe sur les écoulements a 1’échelle d'un pore,
lorsque deux fluides sont présents dans un milieu poreux, il existe une différence de pression
entre ces milieux que 'on appelle la pression capillaire. Dans le cas d’une mousse en milieu
poreux, I’ensemble se trouve sous forme de successions de bulles dans différents pores.
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FIGURE 1.24 — A gauche : Evolution de la pression capillaire au sein d’un milieu poreux,
en fonction de la qualité de la mousse injectée [81]. A droite : Schéma des deux régimes
d’écoulement de la mousse dans un pore suivant la qualité d’injection f,.

Il se trouve que la pression capillaire est d’autant plus importante que la perméabilité
du milieu x est faible [83,88]. Khatib et al ont mesuré cette pression capillaire P, et
ont constaté que celle-ci augmentait au fur et a mesure que la qualité de la mousse
injectée était importante [81|. La figure a gauche représente l'allure de la pression
capillaire P, en fonction de la fraction volumique en air injectée dans le milieu. La raison de
laugmentation de P, s’explique, comme nous 1’observons sur la figure [1.24] & droite, qu’a
faible f,, la mousse se trouve dans les pores sous forme de train de bulles avec une certaine
courbure entre les phases eau/air. Au fur et a mesure que f, augmente, les interfaces se
rapprochent de plus en plus pour former des lamelles, augmentant les courbures dans les
coins des ménisques. Cela explique que la pression capillaire augmente de plus en plus
avec la qualité de la mousse f, injectée. Nous notons par ailleurs que P, atteint, a partir
d’une certaine valeur de f, constante appelée f7, un palier de valeur P. A ce stade, la
structure de la mousse évolue, des lamelles se cassent et se reforment et la saturation en
eau demeure constante.

Osterloh et al montrent que pour des qualités de mousse inférieures a f7, les pertes de
charge dues a la pression capillaire ne dépendent que du débit en gaz [90]. C’est ce qu’on
appelle les régimes de basse qualité. Comme le résume le diagramme de Alvarez et al [89],
sur la figure [1.25] c’est un régime dépendant du piégeage de bulle dans les pores et de la
résistance hydraulique que cela induit. Dans des régimes ou la qualité de la mousse est
supérieure a f7, les pertes de charge ne dépendent que du débit en liquide. C’est le régime
de haute qualité. Ce régime est dicté par la stabilité de la mousse ot les lamelles se brisent
et se reforment.
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FIGURE 1.25 — Schéma des deux régimes d’écoulement de la mousse en fonction des débits
d’eau et d’air injectés [89].

1.6.2 Transport de mousse dans un canal.

Ecoulement d’un train de bulles dans un canal droit a4 section constante.

Dans les années 1960, Bretherton [91] s’est intéressé au probléme d’une bulle dans un
canal & section constante. L’idée était de constater que 1’écoulement d’un fluide mono-
phasique dans une conduite induisait un gradient de pression mais que la présence de
ménisques dans le cadre d’'un fluide diphasique était susceptible de générer une diffé-
rence de pression supplémentaire. Considérons dans ce probléme, une série de bulles en
écoulement dans un canal droit comme sur la figure en haut.

De ce systéme découle, pour un débit d’injection donné, une différence de pression que
I'on note AP,. Ce systéme peut se décomposer en 3 parties [92|, comme nous pouvons le
voir sur la figure : 'eau entre chaque bulle, les films de liquide et les bulles. Ainsi, la
pression totale peut s’écrire :

AP, = AP, + APy, + AP, (1.34)

Pour I'écoulement de 'eau entre deux bulles, nous pouvons exprimer AP, dans un
canal de section rectangulaire, grace a 1’équation exprimer sur une longueur [
correspondant a la longueur d’écoulement de liquide pour un canal de longueur totale L.
Cette longueur [; peut directement étre exprimé sous la forme [, = L —nlg ot n et lg sont



1.6. TRANSPORT D’'UNE MOUSSE DANS UN MILIEU POREUX. 49

- & G,

2r h
A——
w
film fin, e coin ou gouttiere

FIGURE 1.26 — Schéma d’un train de bulle avec, en-dessous, la section du canal dans un
cas ou celle-ci est circulaire ou rectangulaire.

respectivement le nombre et la longueur de bulles. La pression générée par I’écoulement
du liquide entre les bulles s’exprime alors comme :

Py Vi
A= @ =

(L —nlg) = a%(L —nlg)Ca (1.35)

Si maintenant, nous nous focalisons sur les écoulements au niveau d’une bulle, la figure
[1.26] souligne la présence de gouttiéres et de films de liquide on un écoulement d’eau peut
avoir lieu. La pression APy, induit par I’écoulement peut s’écrire le long d’une bulle
par :

qulB_bv
2 Th?

oll b est un paramétre géométrique dépendant de la section du canal et de la longueur
caractéristique des films de liquide.

APyiim, = b

lBC(I, (136)

Il reste a identifier le terme AP, de maniére précise, ce dernier pouvant avoir une
contribution importante due aux interfaces eau/air [93,94]. Ce probléme a été étudié par
Bretherton dans les années 1960 [91] et il est possible de redémontrer son résultat de
maniére simple. En effet, si nous représentons plus en détails une bulle dans un canal,
ainsi que sa forme, nous obtenons le schéma en bas.

Un point intéressant est que la courbure de ménisque en amont est différente de celle
en aval. C’est la raison pour laquelle la différence de pression, lors de cette écoulement,
est non nulle.

Aszpl—Pg:P1—P2+P2_P3:")/(Caval_camont)a (137)

avec 7, la tension de surface entre 'eau et I'air et Cuuar/amont, les courbures de la bulle
respectivement en amont et en aval.
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FIGURE 1.27 — Ecoulement d’un train de bulles dans un canal microfluidique.

De cette expression, il nous faut déterminer les courbures en nous intéressant aux com-
posantes dans le plan Ozz et Ozxy. Pour la courbure en amont, I’épaisseur du film entre
la bulle et la paroi est négligeable alors qu’en aval, il faut prendre en compte I’épaisseur
du ménisque, ce qui nous donne, pour une largeur de canal r :

2
Camont = — 1.38
= (1.35)

2

r—e

Cav al =

(1.39)

La présence du terme e est liée au fait que lorsqu’une bulle avance dans le canal, un
film d’épaisseur e se dépose entre la bulle et la paroi, perturbant le ménisque sur une
longueur [ appelée ménisque dynamique. La partie située en aval se nomme ménisque
statique comme cela est cité dans les problémes de film de Landau-Levich [95]. Il faut, par
conséquent, déterminer 1’épaisseur du film e suivant les parameétres d’écoulement. Pour
cela, nous pouvons effectuer nos calculs dans le cadre de 'approximation de lubrification
appliquée a I'équation de Stokes le long de 'axe Oz comme :

oP 0%u

o~y

o = M8y2 (1.40)
Or, si nous raisonnons en ordre de grandeur, nous pouvons noter qu’en dimension

caractéristique a l'axe x, nous pouvons prendre [, la longueur du ménisque dynamique.

Pour l'axe y, la dimension caractéristique est e I'épaisseur du film liquide. Nous notons

aussi U, la vitesse caractéristique. De plus, la différence de pression AP associée a la

courbure 1/r entre lair et I’eau, au niveau du ménisque dynamique, peut s’écrire comme

~/r. L’équation ([1.40) s’écrit alors :

AP v U
Tl (1.41)
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De cette expression, il en découle que :

62

— ~ 1.42
lr Ca ( )

Mais cette expression peut étre encore simplifiée si nous prenons en compte que le
film dynamique ne peut se rattacher au film statique seulement si, par raccordement des
courbures :

et (1.43)

En injectant (1.43) dans (1.42)), nous obtenons l’expression finale de I’épaisseur du
film en fonction de Ca :

£~ Ca?? (1.44)
.

De ce fait, la courbure en aval peut ainsi étre exprimée sous la forme :

2 2 2 e 2
Cluvat = = ~Z(145) ~ St et 145
e r(l—2) r +r r( +Ca) (1.45)

Ce qui nous améne a écrire la pression supplémentaire due a une bulle :

2 2 2 2
APy~ =4 =Ca*? - =) = mt¥ePll (1.46)
r r r r
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FIGURE 1.28 — Allure des coefficients b et ¢ pour deux tensio-actifs différents et ceux, en
faisant varier leur concentration [92].
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Ce résultat a été validé expérimentalement [96-100] et par des simulations numériques
mais aussi étendu dans le cas d’un train de bulles [93,94]. Wong et al. [93,94] ont montré
en 1995 que pour des nombres capillaires Ca > 1079, la contribution principale venait de
I'interface entre la bulle et le fluide en amont et en aval de la bulle. Ceci entraine alors
une dépendance de AP, en Ca*? comme dans le cas d’un capillaire cylindrique. Par la
suite, nous utiliserons 'expression démontrée par Wong et al. lorsque Ca > 1075 pour
des canaux rectangulaires. AP, est alors défini par I’équation oll ¢ est un nombre
adimensionné qui dépend du rapport w/h et de la longueur caractéristique des extrémités
de la bulle :

AP, = ¢ Ca?? (1.47)
T

Le coefficient ¢ n’est encore pas trés bien compris (influence de la géométrie, tensio-
actifs [92]). Cette loi en pression est la loi de Bretherton [91]. C’est sur ce principe que
nous nous appuierons lors de ’étude de transport de mousse. De ce fait, la pression totale
au sein du canal s’exprime alors comme :

2
AP, =a(L — nlB)%C'a +n (b%lBC’a + C%C’awg) (1.48)

Fuerstman et al ont montré sur la figure que les coefficients b et ¢ ne dépendent
pas du rapport d’aspect du canal mais du rapport %B ainsi que de la concentration en
tensio-actifs.

Ecoulement d’un train de bulles dans un canal droit a section variable.

En 1983, Olbricht et Leal se sont intéressés a 'écoulement de gouttes/bulles a 'intérieur
d’un canal droit de section variable [101]. Il constate alors que la géométrie impacte sur la
dynamique du systéme de plusieurs maniéres. Pour Ca ~ 1072, ils notent pour des bulles
dont la taille est petite devant la taille moyenne du pore que la différence de pression
supplémentaire pouvait avoir de légéres fluctuations. En revanche, pour de plus grosses
bulles, les fluctuations en pression sont plus importantes, ainsi que la déformation de la
bulle. En terme de différence de pression moyenne générée par la bulle, elle a des valeurs
positives pour des petites bulles alors que pour de grosses bulles, la valeur est négative
comme le montre la figure Cela serait dit a la perturbation de I'écoulement que
procure la bulle, a U'interaction bulle/paroi et au rapport de viscosité entre 1'air contenu
dans la bulle et le milieu suspendant.

En terme de vitesse moyenne, celle de la bulle U est plus élevée que la vitesse moyenne
du fluide suspendant V (U/V ~ 2). La valeur de U/V décroit au fur et a mesure que la
taille de la bulle augmente. Cela est li¢ a la nécessité de la bulle a se déformer. Pour le
rapport de viscosité entre le fluide contenu dans la goutte/bulle et le fluide suspendant
est faible, plus il est facile de se déformer est plus U/V sera élevé.
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FIGURE 1.29 — Représentation de bulles se déformant sous 'effet de la variation de section
du canal avec, a coté, le signal en pression correspondant [101].

Graham et Higdon [102,[103] ont de plus remarqué, & travers des simulations numé-
riques, qu’en plus des déformations de la bulle causées par la géométrie, celle-ci pouvait
se retrouver bloquée par une constriction. Pour une bulle de diamétre deux fois plus grand
que la taille de la constriction, ils mettent en évidence que le déblocage ne peut se produire
qu'a un Ca, de 1,4.107* — 8,6.107%.

1.6.3 Chemins préférentiels.
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FIGURE 1.30 — A gauche : Schéma de piégeage de gouttes et bulles dans un milieu poreux
[44]. A droite : Allure de la fraction en gaz mobile suivant les débits d’eau et d’air injectés
dans le milieu [104].

Tang et al [104] ont remarqué que lors d’une co-injection d’eau et de gaz dans un
milieu poreux, la fraction en gaz mobile dans le milieu se trouve plus faible par rapport
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a ce qui est attendu comme le montre la figure [1.30] & droite. Kovscek et al mettent
en évidence que dans ce genre de milieu, de nombreux blocages peuvent avoir lieu [44].
Cela est confirmé par Soo et al, dans un modéle de filtration d’émulsion dans un milieu
poreux ,. Ils ajoutent que cela induit des réductions de mobilité a l'intérieur du
milieu poreux. Cet effet de filtration est lié a la taille des bulles et gouttes, supérieure a
la taille de certains pores [L07H109], se retrouvant bloquées car il leur est nécessaire de
franchir un seuil de pression capillaire permettant & la bulle de franchir la constriction en
se déformant [110H112|. Ainsi, Stark et al observent lorsqu’ils injectent une mousse dans
un réseau de pores, un nombre de bulles s’accumulant dans le systéme jusqu’a une valeur
critique . De méme, en suivant 'allure de la pression au sein du systéme, il est a
constater que la pression augmente jusqu’a un certain palier marquant le début du régime
permanent. Ce début de régime correspond d’ailleurs & I'instant ot le nombre de bulles
dans le milieu poreux devient constant. Ils ajoutent que cela donne 'effet d’une viscosité
apparente augmentant avec f, et diminuant avec Ca.

F1GURE 1.31 — Photos de bulles piégées dans un chemin a cause d’une intersection entre
deux chemins [114].

Dans des visualisations d’écoulements de mousse dans un milieu poreux, Geraud et
al notent I'apparition de chemins préférentiels dans lesquels les bulles vont circuler
plus facilement comme nous le présente la figure Ces chemins correspondent aux
endroits ot les tailles de constrictions sont les plus importantes car il s’y produit moins de
blocages de bulles. De plus, Hourtané et al ont identifié un autre mécanisme responsable
de ces chemins préférentiels . En plus de Peffet des constrictions, les bulles peuvent
se géner les unes aux autres au niveau d’intersections. Ainsi, comme cela est montré sur
la figure il en découle des circulations de bulles par alternance.

Tous ces comportements mettent en évidence la complexité de déplacement de bulles
dans un systéme de milieu poreux. Chaque bulle tente d’avancer mais se génent les unes
aux autres, elles sont bloquées par des constrictions et cherchent & se frayer un chemin &
travers des passages plus avantageux. C’est la raison pour laquelle, comme les expériences
de Conn et al le prouvent ,, la mousse va alors explorer plus de chemins dans
un milieu poreux contrairement a ce que ferait un fluide monophasique. En effet, ils ont
pour cela créé un micromodeéle dans lequel de I'huile colorée en rose y est imbibée comme
le décrit la figure [I.33] Trois expériences sont alors menées avec de I’eau injectée dans
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FIGURE 1.32 — A gauche : Photo de mousse en écoulement dans un modéle de milieu
poreux. A droite : Cartographie des chemins préférentiels correspondants [121[13].

FIGURE 1.33 — Milieu poreux parcouru par différents types de fluide [116].

le premier essaie, puis une co-injection d’eau et de gaz sans tensio-actifs et enfin une
injection de mousse. Il se trouve visuellement qu’il s’agit de la mousse qui explore le plus
de chemins.
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1.7 Stabilité mousse/huile dans un milieu poreux.

1.7.1 Stabilité d’une mousse.

Comme cela a été déja dit, une mousse est une dispersion d’air dans de I'eau. Natu-
rellement, ce systéme n’est pas stable car nous devrions tendre vers une minimisation de
I'énergie de surface de 'ensemble conduisant & une simple interface eau/air. L’ensemble
ne peut donc pas étre stable naturellement. C’est pourquoi l'utilisation de tensio-actifs
est indispensable.

Tensio — actif

' I
. I
: I
I —~O
I r}) : Téte hydrophile
' ' ®_
I
I
I Micelle
o : Chaine hydrophobe

air

(000000 0000000000000 001 0000000000000000000 001 10000000 00000000000000)

cMC C,

FIGURE 1.34 — Schéma d’évolution d’une solution de tensio-actifs en fonction de sa concen-
tration C.

Un tensio-actif est une molécule polaire couramment utilisée dans 'industrie et dans
notre vie quotidienne (savon, shampoing, etc). Celle-ci est composée d’une partie dite
hydrophile, pouvant former des interactions avec ’eau, suivie d’une deuxiéme partie hy-
drophobe. Ainsi, cette molécule vient se greffer aux interfaces eau/air pour stabiliser ces
derniéres et former une mousse. La figure [1.34] nous donne une représentation de cette
configuration et nous pouvons nous convaincre de cette stabilité par un raisonnement
énergétique. Si nous voulons raisonner sur la stabilité de I'interface en terme de thermo-
dynamique, il nous suffit d’écrire ’enthalpie libre de cette surface :

Gy = ngs + 72, (1.49)

avec n, et ug, respectivement le nombre de tensio-actifs en surface ainsi que le potentiel
chimique associé. v représente la tension de surface entre 'eau et lair et X, la surface de
I'interface. Si nous nommons P, la pression, T, la température, €2, le volume du systéme
et S, I'entropie du systéme, nous pouvons ainsi écrire les différentielles de la fonction
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enthalpie libre du systéme de la maniére suivante :

0G| 0G|
dGs = QdP — SdT + (8 >dns+ <8Z

S

) Y = QdP — SdT + pgdn, +vdS  (1.50)

dGs = ngdps + psdng + vd> + Xdy (1.51)

Ainsi, pour des conditions ot la pression et la température sont constantes, I’équation
se simplifie pour donner dGy = pusdng + ydX. Si nous définissons I' comme le
nombre de tensioactifs par unité de surface et us = s’ (T) + kgTin(Cy), avec us (T), le
potentiel standard, kg, la constante de Boltzmann et C la concentration en tensio-actif,
nous obtenons en combinant (1.50) et (1.51)) :

dC
Cs

dy = —TkpT (1.52)

Cette relation nous indique que lorsque la concentration en tensio-actifs a I'interface
augmente, la tension de surface diminue. Cela implique une augmentation de la stabilité
de l'interface. Dans la pratique, cette valeur de v ne décroit pas indéfiniment. Il se trouve
qu’au fur et & mesure que C, augmente, v diminue progressivement jusqu’a un certain
palier. Ce dernier apparaitre a partir d’une concentration critique en tensio-actifs que ’on
appelle la CMC (critical micellar concentration). Comme nous le montre la figure m,
pour de faible concentration, les molécules de tensio-actif vont se placer progressivement
a 'interface eau/air. A une concentration de plus en plus importante, de moins en moins
de places seront disponibles pour les tensio-actifs a l'interface. Ces molécules vont alors
rester immergées dans la phase eau. Pour des concentrations trop importantes dans cette
phase, les tensio-actifs vont se regrouper pour former des micelles. La CMC' correspond
a la concentration critique a laquelle ces micelles commencent & se former.

. Stable
ailr

Métastable

N 7 h

Instable

FIGURE 1.35 — A gauche : Schéma d’un film liquide. A droite : Allure de la pression de
disjonction II en fonction de I'épaisseur h du film [117].
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La mousse peut ainsi se former pour donner un systéme métastable. Les films de liquide
entre chaque bulle sont maintenus avec une certaine épaisseur h. En effet, si nous regardons
la figure il se trouve qu’au sein du film, les tétes polaires de tensio-actifs, se trouvant
aux deux extrémités de I’épaisseur de liquides, sont amenées a étre face a face. Cela améne
a des forces de répulsion stabilisant I’épaisseur du film. Il y régne une force de pression
appelé pression de disjonction 11 [118]. Dans le cas d’une interface stable, sa valeur sera
positive. Si la valeur est négative, I'interface est instable et dans le cas ou Il fluctue entre
des valeurs positives et négatives, le systéme est métastable. Cela dépend de I’épaisseur
du film A.

1.7.2 Déstabilisation de mousse par interaction avec une huile.

En récupération assistée du pétrole, une injection de mousse dans un milieu poreux
favorise le rendement en récupération d’huile. Lorsque cette mousse pénétre au sein des
pores, il en résulte que la pression dans le milieu augmente progressivement. Cependant,
des tests réalisés en laboratoire montrent qu’il existe un retard d’augmentation de pression
lorsqu’il y a présence d’huile [2|. De nombreuses études ont été menées sur Paction que
pouvait avoir une huile sur la mousse [117,|119-139|. Il se trouve que celle-ci peut avoir
une action anti-moussante. Cela est due au faite qu’une goutte d’huile est susceptible de
déstabiliser un film liquide. Nous allons voir par la suite, les différentes étapes pouvant
conduire & cet effet.

Considérons un film liquide entre deux bulles d’air comme représenté sur la figure [[.37]
Lors d’un écoulement de mousse en présence d’huile, une goutte de cette derniére peut
s'incruster a lintérieur du film liquide. A cette instant, deux possibilités sont envisa-
geables. La premiére consiste & ce que la goutte reste immergée dans le liquide. Dans le
deuxiéme cas, la goutte peut s’introduire a I'interface eau/air. Si nous voulons décrire
ces deux situations en terme d’énergie surfacique, nous avons alors dans le premier cas,
une interface huile/eau ainsi qu'une interface eau/air. L’énergie surfacique du systéme est
donc¢ Yeq + Yen. Dans le deuxiéme cas, nous n’avons qu’une interface eau/huile. L’éner-
gie surfacique s’écrit alors 7,;,. Ainsi, pour savoir si une goutte d’huile va s’'immerger a
I'interface eau/air, il suffit de regarder le signe de E :

E = Yea + Yeh — Yah (153)

Cette grandeur est appelée énergie d’adhésion avec ., la tension de surface entre l’eau
et I'air, V.5, entre 'eau et ’huile, ~,;,, entre I’air et 'huile. Ainsi, pour E > 0, la situation
ol 'huile est immergée dans le liquide est la plus énergétique. L’huile va donc se mettre
a l'interphase eau/air. Pour £ < 0, c’est en revanche la situation ot I'huile se trouve a
I'interface eau/air qui est la plus énergétique. L’huile va donc rester dans le milieu liquide.

Dans le cas ou FE < 0, il ne doit pas se produire d’instabilité. En revanche, si £ > 0, il
peut se produire deux cas de figure. Dans le premier cas, la goutte d’huile ne s’étale pas a
I'interface eau/air. Dans le deuxiéme cas, au contraire, la goutte s’étale a l'interface. Pour
déterminer si nous faisons face au premier ou au deuxiéme cas de figure, il suffit cette fois
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FIGURE 1.36 — Schéma des deux configurations que peut prendre une goutte d’huile
lorsqu’elle forme un pont dans un film d’eau.

de connaitre le signe de § :
S = Yea — Veh — Yah (154)

Cette grandeur est nommeée paramétre d’étalement . En reprenant le méme type de
raisonnement que précédemment, nous pouvons ainsi prédire que pour S > 0, la goutte
d’huile s’étale a 'interface eau/air. De méme, pour S < 0, la goutte d’huile ne s’étalera
pas a l'interface.

$§<0

4

B <O

& 4 P |
-, I @

B>0 ‘
o o
®
FIGURE 1.37 — Schéma des différents mécanismes possibles lorsqu’une goutte d’huile s’in-
filtre dans un film liquide.

E>0

E<O

Dans les conditions o S < 0, la goutte d’huile ne s’étale pas a Uinterface eau/air et
il ne doit pas y avoir de déstabilisation du film liquide. En revanche, si .S > 0, alors la
goutte d’huile s’étale et étire le film liquide. Cet effet est un moteur de la rupture d’un
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Tensio-actif | E;y, | Ecq | Sin | Seq | Bin | Beq
AOT 12,11 9,6 | 2,5 |-0,2|19,4| 15,7
APG 126 8,4 | 3,41(-0,8/20,4|13,9

TABLE 1.5 — Valeurs des différents coefficients (en mN.m™!) initialement (in) puis & I’équi-
libre (eq) [119).

film. Cela ne doit cependant pas se produire dans tous les cas de figure. En effet, pour
mieux comprendre cela, il nous faut faire un bilan de forces capillaires au point triple
d’interface eau/air/huile. Sur la figure nous avons représenté deux cas ot la goutte
d’huile forme un pont au sein du film liquide. Ce dernier peut ainsi étre stable ou instable
comme le représente les deux configurations. En faisant un bilan de forces capillaires, nous
pouvons, en projetant respectivement ces forces sur l'axe el et e_y>, écrire les équations
suivantes :

Yea = Ver €08 (Oen) — Yan €08 (Ban) = 0 (1.55)

Yan $I0 (Ban) — Yen sin (Bep) = 0 (1.56)

Si nous combinons les équations (T.55) et (1.56) au fait que cos? (0,1,) +sin? (641) = 1,
nous obtenons I'égalité :

Vea T Ven = Yah = 2VeaVeh €08 (fen) (1.57)

Nous pouvons ainsi établir un raisonnement a I'aide de cette équation et de la figure
Cette derniére nous invite a observer que le pont est stable lorsque 6,, > 0 et
Ocr, < —m/2. Ainsi, cos (0.) < 0 et le terme a gauche de I’équation sera négatif.
En revanche, dans le cas d’un pont instable, 0,, < 0 et 0., > —7/2 et cos (0.;) > 0. Le
terme de gauche de sera dans ce cas positif. Ce critére raisonnant sur les différents
angles de contact au niveau du point triple nous conduit a introduire, a partir de (1.57)),
le coefficient B :

B=7% +v% -V (1.58)

Le signe de ce coefficient va alors permettre de prédire la stabilité d’un pont formé par
une goutte d’huile au sein d’un film de liquide. Si B < 0, le pont formé reste stable alors
que pour B > 0, le pont sera instable et il y aura rupture du film liquide.

Denkov [119] ajoute a cette analyse qu'une substance anti-moussante telle que 'huile
peut avoir des effets plus ou moins rapides dans la déstabilisation d’une mousse. Pour
introduire cet effet, il observe expérimentalement le temps de stabilité d’une mousse en
présence de PDMS. Pour cela, deux types de tensio-actifs sont alors utilisés, dont les
valeurs de coefficients E, S et B sont répertoriées dans le tableau [1.5] Tl constate alors une
déstabilisation de mousse dans les deux cas mais avec des durées de stabilité différentes.
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FIGURE 1.38 — Allure du volume de mousse au cours du temps pour deux types de tensio-
actifs avec un volume de mousse avant contact avec PDMS de 180 + 10mL pour le AOT
et 100 + 10mL pour le APG [119].

FIGURE 1.39 — A gauche : Film liquide vu du dessus avec auréoles liées a la présence de
gouttes d’huile. A droite : Rupture de film due & la présence d’huile [119,/141].

Pour les deux solutions, il se trouve que le coefficient B est positif amenant a une instabilité
des films en présence d’huile. Cependant, il se fait que la mousse formée a partir de la
solution de tensio-actifs, dont le coefficient B est plus élevé, reste stable moins longtemps
comme nous pouvons le voir sur la figure [1.38

Par ailleurs, Denkov et al [1411/142] explique en 1999 qu’un coefficient B positif n’assure
pas une rupture de film au sein d’'une mousse dans tous les cas. Comme le représente les
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photos de la figure [1.39] la présence de gouttes d’huile dans les films apparait comme des
auréoles correspondant a la formation de ponts. Ces derniers ont chacun un volume V3.
Si nous considérons une goutte d’huile dont le diamétre est égal a 'épaisseur h de film
liquide que forme un ménisque, nous pouvons écrire son volume comme :

wh3
‘/0 - 7 (159)
[ |
M| |
7 |
|
UNSTABLE |
g i
oy | |
G ; | | |
: i STABLE
| | STABLE OR | |
oanrg] [LUNSTABLE }
0 : L —

0 20 40 60 80 100 120
Bow

FIGURE 1.40 — Diagramme de stabilité de film en présence d’huile en fonction des valeurs
de V}5/V,, 6,, et B [142].

Pour B > 0, des études numériques [142| souligne que la stabilité du film va alors
dépendre du rapport V3 /V, ainsi que de 'angle de contact 6,,, entre I'huile et ’eau comme
le montre le graphe sur la figure [[.40] Ainsi, pour des auréoles de plus en plus étendues,
leur probabilité de stabilité va alors décroitre.

Des études expérimentales de Almajid et al en 2015 [137], sur des écoulements de mousse
dans un modéle de milieux poreux, mettent en lumiére des phénoménes de coalescence
lorsque des lamelles entrent en contact avec de I'huile comme nous pouvons le voir sur
les séries d’images de la figure Cependant, ils n’observent pas cet effet indéfiniment
et, comme cela est représenté sur la figure [1.42] il se trouve qu’au fur et a mesure, de la
coalescence n’est plus observée. Ce phénoméne est alors expliqué comme des migrations
de tensio-actifs vers la phase huile. A partir du moment ou les interfaces eau/huile sont
occupées par des tensio-actifs, les migrations n’ont plus lieu et les lamelles, s’écoulant a
proximité de la goutte d’huile, restent stables.
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(a) time=0sec (b) time = 10/30 sec

(c) time =20/30 sec (d) time =1.33 sec

(e) time = 1.66 sec (f) time =2sec

FIGURE 1.41 — Photos de destruction d’une lamelle en présence d’huile lors d’un transport
de mousse en milieu poreux [137].

1.8 Problématique de thése.

Le contexte de ce projet repose sur I’étude d’'une mousse que I'on envoie, dans un milieu
poreux rempli d’huile, par co-injection d’eau, de tensio-actifs et de gaz. La mousse formée
va alors étre amenée a s’écouler dans le milieu et interagir avec la phase huileuse. Les
différents thémes de ce chapitre mettent en perspective les différents types de problémes
pouvant étre rencontrés dans ce cadre d’étude. Les trois grandes problématiques de cette
étude sont les mécanismes de formation d’une mousse, son transport et son interaction
avec de I'huile. Il se trouve qu’il reste encore des verrous a lever en terme d’observation et
d’explication des mécanismes. En 2014, Virginie Hourtané a cherché a mettre en lumiére
les mécanismes de transport de mousse dans un modéle microfluidique de milieu poreux.
Des mesures de réductions de mobilité élevées de la mousse ont ainsi été constatées. Elle
dressa une explication a cela en remarquant que seul certains chemins étaient empruntés
et que dans les chemins en écoulement, il fallait considérer un train de bulle en écoulement,
dont chacune de ces bulles étaient soumises a la loi de Bretherton avec une dépendance en
Ca?/3. A travers cette approche, elle obtenue un accord raisonnable entre ce raisonnement
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(a) time =0sec (b) time = 1 sec

(c) time =1.67 sec (d) time =6.33 sec

(e) time =9 sec (f) time = 9.67 sec

(g) time = 11.67 sec (h) time = 14.67 sec

FIGURE 1.42 — Photos de stabilité de lamelle en présence d’huile lors d’'un transport de
mousse en milieu poreux [137].
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théorique et ses mesures expérimentales. Il reste cependant des questions en suspens
telles que l'influence du désordre dans un milieu poreux, car Virginie Hourtané a étudié
des réseaux de canaux de largeur et d’épaisseur uniformes, mais aussi I'impact que peut
avoir la présence d’huile sur le plan du transport d'une mousse, de sa formation et de sa
stabilité. La question de I'impact réel que peut avoir indépendamment le nombre capillaire
d’injection Ca et la qualité de la mousse f, doit aussi étre élucidée. En effet, peu de données
systématiques sont référencées dans la littérature sur de larges gammes de C'a que ce soit
en micromodéle ou en milieu poreux (a 'exception notable des mesures réalisées & 'TFPEN
[143]). Ajoutons que les méthodes de génération classiques de bulles en microfluidique
ne permettent pas en général de faire varier Ca et f, indépendamment. Il nous a fallu
développer des protocoles spécifiques pour répondre & cet enjeu.

I’approche de cette thése est d’apporter des réponses a ces problématiques & travers
la conception d’un modéle microfluidique de milieu poreux hétérogéne en NOA. Tl sera
alors possible d’avoir une approche de I'impact que peut avoir le désordre sur le transport
de mousse et ce, & un nombre capillaire C'a d’injection et & une qualité de mousse f,
indépendantes. De plus, avoir un micromodéle en NOA présente un intérét en terme
d’étanchéité, permettant de faire des études du comportement de mousses en présence
d’huile. I’approche consistera alors a observer la formation et le transport d’une mousse
dans un milieu avec une phase huileuse. Cela permettra de soulever des interrogations qui
se posent en terme de stabilité dans un systéme eau/air/huile/solide.

Les chapitres 2 et 3 seront dédiés a la formation de mousse dans un milieu poreux
hétérogéne. L’approche du chapitre 2 consistera a étudier ’écoulement d’un jet de fluide
au centre de la puce microfluidique, avec co-injection d’une solution d’eau et de tensio-
actifs sur les cotés. Nous observons alors plusieurs comportements de jet. Le premier est un
jet continu, au centre du systéme, qui progresse dans le milieu pour un nombre capillaire
d’injection Ca < 1075, Au-dessus de cette valeur de Ca, le fluide central se disperse dans
la solution d’eau et de tensio-actifs. Il est alors observé qu’'une partie de la phase dispersée
se retrouve bloquée par certains pores alors que I'autre partie continue sa progression vers
la sortie. Ce n’est qu’a partir de Ca > 1072 que les déblocages commencent & avoir une
importance significative. Le chapitre 3, quant & lui, aborde la question de la formation
d’une mousse a travers 'injection d’un train de bulles dans un milieu poreux. L’avantage de
cette méthode et de pouvoir fixer de maniére indépendante le nombre capillaire d’injection
Ca et le débit relatif en gaz injecté f,. Nous remarquons alors des débuts de divisions
de bulles dans le milieu poreux & partir de Ca ~ 107°. Dans ces gammes de nombre
capillaire, la distribution en taille de bulles est polydisperse. Ce n’est qu’a partir d’un
nombre capillaire Ca ~ 10~* que la distribution en taille s’homogénéise o la taille des
bulles devient proche de la taille des pores. Pour des qualités de mousse f, > 0,76, nous
constatons que les bulles ont plus de difficultés a se diviser complétement.

Dans les chapitres 4 et 5, nous étudierons le transport de mousse. Le chapitre 4 est centré
sur une étude d’écoulement de train de bulles dans différentes géométries de canaux droits.
Ces bulles sont générées de maniére microfluidique par flow-focusing pour étre envoyées
dans des canaux a section constante ou variable. A travers ces différents modéles, nous
notons que la différence de pression créée par une seule bulle suit la loi de Bretherton en
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Ca?/3. Cependant, la présence de constrictions conduit a 1’existence d’un seuil en pression
en-dessous de C'a = 1074, et donne lieu & des écoulements intermittents. Dans le chapitre
5, nous élargissons I'étude a tout un milieu poreux. Des mesures directes montrent que
la pression générée par I’écoulement peut étre jusqu’a 3000 fois plus importante que la
pression due & de I’eau & méme débit d’injection pour Ca = 107%. Ce rapport diminue
fortement lorsque le nombre capillaire augmente. Une analyse des chemins parcourus par
observation directe souligne que pour des faibles débits relatifs de gaz, seuls quelques
chemins sont actifs. Il se trouve cependant qu’une augmentation de C'a ou du débit relatif
de gaz conduisent a une homogénéisation du balayage de la mousse dans le milieu. Nous
cherchons par la suite a faire un lien entre la pression mesurée et les observations. Pour
cela, nous appliquons les lois en pression trouvées dans le chapitre 4, que nous transposons
dans chacun des chemins parcourus par la mousse dans le milieu poreux. Pour de faible
débits relatifs en gaz, le modéle fonctionne de maniére satisfaisante. En revanche, pour
de plus hautes qualités f,, les mesures expérimentales sont plus éloignées de la pression
théorique envisagée, allant jusqu’a un facteur 5.

Les chapitres 6 et 7 seront centrés sur I’étude des interactions entre une mousse et du
dodécane dans un milieu poreux. Dans le chapitre 6, nous allons reprendre les études
du chapitre 3 sur les injections de trains de bulles dans un milieu poreux mais cette
fois en présence d’'un jet central de dodécane. Nous observons alors que I’huile n’a pas
d’influence sur la stabilité de la mousse. En revanche, nous constatons qu’il est nécessaire
d’avoir une plus grande distance de milieu poreux pour avoir une division compléte des
bulles. Cela en raison de ’espace que peut mobiliser le jet central, réduisant le nombre
d’obstacles qu’une bulle peut rencontrer. Dans le chapitre 7, des expériences sont menées
avec un milieu poreux saturé en dodécane. Une mousse de débit relatif en gaz valant 0,76
est alors injectée. Il est & noter que le front de mousse ne s’introduit pas dans le milieu
de maniére homogéne. Celle-ci s’infiltre dans le milieu par certains chemins privilégiés
jusqu’a balayer, a la fin de I'expérience, la totalité des chemins. Pour de faible débits, nous
remarquons que la mousse est plus performante, quune simple solution d’eau avec tensio-
actifs, dans le balayage du milieu poreux. En terme de chemins préférentiels parcourus
par la mousse, la présence d’huile dans le milieu n’a aucune influence pour des nombres
capillaires Ca ~ 10~*. En revanche, pour Ca ~ 1075, il se fait que le nombre de chemins
diminue dans un milieu en présence de dodécane.
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Chapitre 2

Co-injection de deux fluides en milieu
poreux.
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2.1 Introduction.

Dans le milieu industriel, afin d’extraire une huile piégée dans une roche, on injecte
une mousse afin d’améliorer le rendement en récupération. Généralement, la mousse n’est
pas préformée dans le milieu de maniére directe mais de I’eau contenant des tensio-actifs
est co-injectée avec du gaz dans le milieu. Les phases liquides et gazeuses vont alors
former une mousse in situ. L’objectif de ce chapitre est de comprendre les mécanismes
de formation de cette mousse entrant en jeu ainsi que les paramétres de contrdle. Pour
cela, nous allons utiliser un systéme de puce microfluidique nous permettant de faire une
imagerie de la formation d’une mousse en fonction du nombre capillaire d’injection Ca et
du débit relatif fo d’'un des deux fluides injectés. Nous pourrons ainsi observer différents
régimes, s’ils existent, et distinguer les différentes conditions d’apparition de ces régimes.
La géométrie utilisée est un modéle de milieu poreux disposant d’un canal central en son
centre pour injecter un jet en co-écoulement avec un autre fluide sur les cotés. Cela est
une bonne maniére d’aborder un probléme de formation de mousse par co-injection en
régime permanent. Dans ces expériences, nous nous tiendrons & une méme solution de
tensio-actifs Surf FOR Foam 5200.

69



70 CHAPITRE 2. CO-INJECTION DE DEUX FLUIDES EN MILIEU POREUX.

2.2 Matériels et méthode.

2.2.1 Caractéristiques du milieu poreux.

Dans ce paragraphe, nous allons vous présenter le modéle expérimental qui va étre
utilisé lors de nos expériences. Il s’agit d’une puce microfluidique en NOA avec des motifs
de formes aléatoires et disposant d’un canal de 200 ym de large au centre de la section
d’entrée du milieu. Nous pouvons voir, sur cette géométrie, des piliers solides, marqués
par leur couleur blanche, disposés de maniére aléatoire et avec des formes a géométries
variables. L’épaisseur h du systéme est de 215 pum et la section des canaux, représentés
en noir sur la figure est variable. Un programme Matlab génére le milieu poreux avec
des piliers plus ou moins espacés suivant la valeur de la longueur de corrélation [., qui
vaut ici 600 pm. La largeur moyenne de ces pores, notée [, vaut 300 pm et fluctue d’une
demi largeur ¢ = 100 pm. La distance entre le centre de chaque ventre ou crevasse que
nous appelons A vaut 600 pm.

2.2.2 Montage expérimental.

FIGURE 2.1 — Montage expérimentale avec puce microfluidique en NOA au centre sur
panneau LED. 1) Enceinte métallique. 2) et 3) Pousse-seringues. 4) Capteur de pression.

Afin d’étudier une co-injection de deux fluides dans un milieu poreux, nous utilisons
une puce microfluidique en NOA A81 dont le protocole de fabrication est détaillé dans
Iannexe A. I’avantage de ce genre de puce est qu’en plus de sa transparence, permet
aussi d’assurer des séries d’expérience avec une contre-pression de 3 bars a la sortie. Cela



2.2. MATERIELS ET METHODE. 71

permet ainsi d’éviter les effets de compressibilité lors de 'injection d’air & I'intérieur du
systéme. Cette puce est disposée sur un panneau LED comme nous pouvons le voir sur
la photo du montage se trouvant sur la figure 2.1} Au-dessus du modéle de milieu poreux
est installé un objectif surmonté d’une caméra rapide. Le dispositif nous permet ainsi de
faire des vidéos en temps réel de I’écoulement des fluides au sein de la puce.

FIGURE 2.2 — Masque représentant le motif de la puce microfluidique. En noir sont repré-
sentées les zones ot les fluides peuvent s’écouler et en blanc, les plots ainsi que les parois.
Les tailles de canaux sont [, ~ 300 um et la hauteur est de 215 pm.

Eau+ Surf EOR Foam 5200

Air Air

Surface non traitée Surface traitée
au Plasma. au Plasma.
Dodécane
Air
J h__‘_- '.
Surface non traitée Surface traitée
au Plasma. au Plasma.

FIGURE 2.3 — Mouillabilité d’une solution de tensio-actifs Surf FOR Foam 5200 et de
dodécane sur une surface en NOA traitée ou pas au plasma.
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Fluide n°1 Fluide n°2 | p; (en mPa.s) | u2 (en mPa.s) | v;2 (en mN.m™ 1)
Eau + TA Air 1,28 1,84.1072 33
Eau + TA Dodécane 1,28 1,44 6
Eau + TA Paraffine 1,28 127 3
Mousse f; = 0,76 | Dodécane 1,28 1,44 33

TABLE 2.1 — Table des différents couples de fluides utilisés avec leurs caractéristiques a
T=22"C. TA = Surf FOR Foam 5200.

Pour I’étude des co-injections de fluides, nous utiliserons plusieurs couples de fluides
résumés dans le tableau 2.1 Dans le cas général, nous utilisons deux pousse-seringues
que nous raccordons a 'entrée de la puce. Comme nous le montre la photo du masque,
sur la figure utilisé pour faire le modéle, nous pouvons voir qu’il existe deux entrées
de la puce. En effet, la puce dispose d’une piscine en entrée qui sert a injecter le fluide
1. Ensuite, nous pouvons constater qu’il existe au centre, un canal d’entrée qui servira
a injecter le fluide 2 & l'intérieur du milieu. C’est la raison pour laquelle nous utilisons
un pousse-seringue pour le fluide 1 ainsi qu’un autre pousse-seringue pour le fluide 2. La
sortie, quant a elle, est reliée a une enceinte métallique afin de récupérer les fluides tout
en assurant une mise en pression de 3 bars. Les parois de la puce microfluidique sont en
NOA et la surface est préalablement traitée au plasma pour lui donner des propriétés
hydrophiles. La figure illustre ces propriétés de mouillage. Quand une goutte d’eau
avec tensio-actifs Surf FOR Foam 5200 est posée sur une surface en NOA non traitée
au plasma, il y a mouillage partiel alors qu’un traitement plasma engendre un mouillage
total de la goutte en surface. Pour une goutte de dodécane, nous restons en mouillage
partiel.

Avec ce type de systéme, nous allons controler, de maniére indépendante, deux para-
métres principaux. Le premier est le débit relatif de fluide 2 défini comme le débit en
fluide 2 sur le débit total injecté dans la puce :

Q2

f2:Q1+Q2

(2.1)

Le deuxiéme paramétre utilisé est le nombre capillaire défini, pour une puce de section
> et de porosité ¢, comme :

_ max(p, p2)(Q1 + Q2)
Y1202

Ca (2.2)

Le choix que nous avons fait de définir le nombre capillaire C'a avec le maximum des
viscosités des deux fluides permet, nous le verrons, de rendre compte simplement des
résultats indépendant du rapport de viscosité.
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2.2.3 Traitement d’images.
Traitement d’images pour un systéme a trois phases.

Dans le but d’avoir le meilleur contraste possible entre les différentes phases, la solution
d’eau avec tensio-actifs Surf EOR Foam 5200 est mélangée a un colorant alimentaire de
couleur bleue (protocole en annexe B). Ainsi, sur les images de la caméra rapide, 'eau
va apparaitre en noire alors que le solide apparait en gris et 1’air en blanc. De méme, la
solution de dodécane, quant a elle, est marquée par un colorant de couleur rouge, ce qui
lui donne une couleur grisée sur les vidéos comme lillustre 'image n°1 de la figure [2.4]

La procédure d’analyse d’image que nous avons développé consiste, comme sur la figure
2.4 a soustraire I'image de la puce remplie de la solution aqueuse avec le jet par 'image
des piliers seuls (image n°2), afin de faire disparaitre ces derniers (image n°3). Cette
image est ensuite seuillée facilement pour faire ressortir le jet central. Enfin, les images
binaires obtenues sont moyennées dans le temps. Nous obtenons alors une cartographie
de la saturation en jet que nous nommons S(zx,y).

image n°1 image n°2 image n°3

OL image n°4 g

FIGURE 2.4 — Etapes de traitement d’images pour obtenir la cartographie de la saturation
S(x,y) en fluide 2.

Traitement d’images pour un systéme a quatre phases.

Dans le paragraphe précédent, nous avons détaillé les étapes de traitement d’images
pour un systéme a trois phases (solide, phase 1 et phase 2). Il existe cependant un cadre
d’étude ol nous sommes amenés a étudier un systéme a quatre phases. C’est le cadre de
I’écoulement d’une mousse en présence de dodécane. Un jet central de dodécane est alors
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injecté au centre du systéme pendant que de la mousse s’écoule sur les cotés. Nous sommes
alors confrontés & un systéme solide/eau/air/dodécane. Ainsi, un traitement d’images
avec vidéo en noir et blanc s’avére difficile si nous voulons distinguer les quatre phases
par le contraste. C’est la raison pour laquelle nous avons fait des vidéos avec une caméra
rapide couleur. La figure [2.5| nous montre ainsi en bas & gauche ce a quoi peut ressembler
une image couleur d’un ensemble de quatre phases. Ce genre d’image a un avantage par
rapport a une image en noir et blanc. Nous pouvons voir que les couleurs composant
chaque pixel sont composées de niveaux de bleu, vert et rouge. Nous pouvons ainsi jouer
avec ces niveaux pour sélectionner chacune des quatre phases.

170 OEau 170 O Eau R G

+ Air # Air/huile aR + B
160 ) 160 B

# Dodécane 'e)
150 /_\Solide + + 150
140 Q 140| S

0 0
130 Q i 130/
A
1200 © © 120}
1100 © © 110}
0

10002 ‘ - 100 - -

0 50 100 150 200 0 50 100 150 200

R R

[X.Y]: (517 314]
[R.G.BJ: [157 149 138)

Ll

Eau Dodécane

Air Plot

FIGURE 2.5 — En haut : Diagramme des niveaux de vert et de rouge pour différents pixels
contenus dans les quatre phases (& gauche) et moyenne des points du groupe « eau » et
« air/dodécane » ainsi que la droite de projection aR + G et le point seuil S. En bas :
Photo d’une vidéo couleur d’un systéme & quatre phases (a gauche) et cartographie des
quatre phases (& droite).
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Dans notre démarche, nous distinguons quatre familles de pixels. Une correspondant
au solide, une autre a I'eau, I'air et enfin le dodécane. Pour chacune de ces familles, nous
relevons une dizaine de pixels pour en déterminer les niveaux de bleu, vert et rouge.
L’ensemble de ces niveaux est alors représenté sur le diagramme en haut a gauche de la
figure Pour dissocier ces quatre familles, il est d’abord facile de distinguer les plots,
c’est-a-dire le solide. Il suffit d’avoir une photo du systéme avant 1’écoulement. Ensuite, il
ne reste plus qu’a dissocier les trois autres phases. Comme nous le voyons sur le diagramme
en haut a gauche de la figure Iair et le dodécane sont voisins si nous nous situons
dans le plan dont les axes sont le vert et le rouge. En revanche, 'eau se trouve éloigné
de ces deux familles. Cela est un bon moyen de distinguer la phase eau des deux autres
phases. Nous moyennons alors les points du groupe « eau » d’un coté pour n’en faire qu’un
seul point nommé A. Nous faisons de méme avec le groupe « air/dodécane » que nous
moyennons aussi en un seul point nommé B. Ces deux points nous permettent de tracer
une droite aR + G ce qui fait que pour distinguer les deux groupes, nous ne jouons plus
sur les valeurs de vert ou de rouge mais sur les valeurs le long de la droite a R+ 8G. Nous
créons alors un point S sur cette droite, entre les point A et B. Ce point représente une
valeur de seuillage sur lequel nous allons jouer pour distinguer la phase « eau ». En jouant
sur le seuillage, nous obtenons une image ou seule la phase eau apparait sur 'image. Il ne
reste plus qu’a distinguer ’air du dodécane. Nous employons la méme démarche dans un
autre plan constitué par les axes des couleurs vertes et bleues.

Les traitements ainsi terminés, nous pouvons obtenir une image cartographiant la pré-
sence du solide, de I'’eau, de I'air et du dodécane avec un code couleur pour chacune d’entre
elles comme nous pouvons le voir sur la figure Ce genre d’image permet de donner
une estimation des saturations des différentes phases.

2.3 Reésultats.

Aprés avoir fait plusieurs séries de mesures et traitements d’images, nous nous rendons
compte qu’une situation de co-injection de deux fluides dans un milieu poreux, comme le
montre la figure [2.6) peut étre décrite par trois grands régimes qui dépendent de Ca.

Dans le premier régime, a faible Cla, les deux phases restent continues. La phase 2
occupe une région centrale, avec une morphologie ressemblant a celle obtenue en digitation
capillaire observée. Cela se produit pour un nombre capillaire Ca < Caj.

Le deuxiéme régime, & Cla intermédiaire, est marqué par une dispersion de la phase
2 dans la phase 1. La phase 2 envahie alors une grande partie du milieu poreux. Nous
remarquons ici, comme la cartographie des saturations le montre, des zones ou le fluide
2 circule. En revanche, nous observons aussi que la phase 2 se trouve immobile dans de
nombreux endroits due a des piégeages de bulles/gouttes dans certains pores. Il se trouve
qu’au fur et & mesure que nous augmentons Ca, la saturation en phase bloquée diminue
progressivement. Elle diminue jusqu’a devenir minoritaire par rapport a la saturation en
phase mobile. Ce cas de figure intervient lorsque C'a atteint une valeur critique Cay. Au-
dessus de cette valeur, une grande partie de la phase 2 est débloquée et nous avons un
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f2=0,09

Ca=1,8510° c Ca=1,85.10"*

FIGURE 2.6 — Photos et cartographies du jet central de fluide 2 dans le fluide 1 a travers
le milieu poreux dans trois cas de figure différents. Les images du haut sont les images
brutes et celles du bas, les images de saturation.

régime d’écoulement correspondant & un jet au centre du milieu poreux, qui se disperse
progressivement, conduisant au troisiéme régime.

Le troisiéme régime, a grands Ca, est marqué par le fluide 2 s’écoulant sous la forme
d’un jet central. Une partie de la phase 2 est dispersée dans la phase 1, mais contrairement
au régime 2, la phase 2 est entiérement en écoulement.

De maniére globale, comme le représente les figures et les trois régimes d’écoule-
ment sont résumés dans un diagramme dont les axes sont Ca et fo. Nous avons remarqué
que ces trois régimes sont observés quel que soit le débit relatif fo en phase 2 injecté.
Cependant, le role du nombre capillaire C'a joue un réle plus important dans le régime
d’écoulement comme nous pouvons le voir sur la cartographie situées en figure Nous
pouvons y évaluer Ca; ~ 1072 et Cay ~ 1072, Différentes expériences ont pu étre réalisées
sur différents couples de fluides. De maniére générale, ces couples de fluides se comportent
de la méme maniére lorsque nous faisons varier les paramétres Ca et f,. Pour certains
couples de fluides, il est difficile de descendre & Ca en dessous de 1075, C’est le cas lorsque
le fluide 1 est de la mousse. Cela est lié¢ au fait que les bulles restent bloquées a I'entrée
du milieu poreux et nous ne maitrisons alors plus la qualité de mousse f, injectée. Pour
la viscosité de ce fluide complexe, nous prenons arbitrairement la viscosité de I'eau avec
tensio-actifs Surf FOR Foam 5200 en considérant qu’il s’agit de la phase liquide de la
mousse qui disperse la phase 2 sortant du jet central.

Sur la figure 2.7 nous remarquons que pour un nombre capillaire Ca donné, la satura-
tion S5 en fluide 2 augmente progressivement. Cela s’explique du fait que le débit )5 de la
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FIGURE 2.7 — Cartographie des différents régimes pouvant se présenter lors d’un écoule-
ment central d’un fluide 2 dans un fluide 1 en fonction de Ca et fs.

phase 2 devient trés important devant le débit (). Il devient donc de plus en plus difficile
pour le fluide 1 d’évacuer le fluide 2 hors du milieu. Un autre effet notable a4 observer est,
pour fy < 0,4, une diminution de la saturation S5 au fur et & mesure que C'a augmente.
Cette remarque confirme ce qui a été dit en début de section, & savoir qu’en-dessous de
Ca = 1074, il existe beaucoup de piégeages de la phase 2 a l'intérieur des pores. En aug-
mentant le nombre capillaire, la phase 2 se dépiége progressivement. Pour f; < 0,1, nous
observons que Ca; semble augmenter quand f, diminue. Nous pouvons expliquer cette
dépendance du fait qu’a ces faibles valeurs de f5, la phase 2 sortante occupe de moins en
moins I'espace formant une petite portion de fluide de plus en plus difficile & disperser.

2.4 Discussion.

Dans un premier temps, pour Ca < 1075, le jet continu progresse dans le milieu po-
reux jusqu’a la sortie sous forme de digitation. Ces cas particuliers, comme le montre le
diagramme de phase en figure a gauche, se trouvent pour le couple de fluide eau/air,
dont le rapport de viscosité ju/ps ~ 1072, et eau/dodécane avec 1/ ~ 1. Si nous nous
référons au diagramme de Lenormand , les cas de figure évoqués correspondent & de
la digitation capillaire. Si nous lisons les valeurs critiques de Ca auxquelles la digitation
capillaire a lieu, cela arrive & Ca < 107* pour le couple eau/dodécane, et Ca < 107°
pour le couple eau/air. Pour la gamme de nombres capillaires a laquelle nous injectons
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FIGURE 2.8 — Diagramme des différents régimes d’écoulement en fonction de f, et Ca.
A gauche : Représentation, sur le diagramme, des différents couples de fluides utilisés. A
droite : Représentation des saturations S mesurées.

les fluides (1075 — 1079), cela confirme la présence de digitation capillaire.

Dans des problémes de division de bulles ou de gouttes en milieu microfluidique, les
parameétres essentiels qui entrent en jeu sont le rapport de débits des deux fluides, le
nombre capillaire d’injection Cla, le rapport de viscosité et Pangle de contact [49}/50,/55].
Dans nos expériences, ce dernier n’entre pas en jeu vu que nous sommes la majorité
du temps en mouillage total pour le mélange eau/tenso-actifs. De plus, le rapport de
viscosité n’est pas a prendre en compte non plus car dans notre maniére d’évaluer le
nombre capillaire, nous prenons toujours le maximum des viscosités des deux fluides.
C’est la raison pour laquelle seuls Ca et fy interviennent dans ce probléme.

Dans ces conditions, nous pouvons constater qu’il existe plusieurs configurations de jet
lorsqu’un fluide 2 est co-injecté¢ avec un fluide 1 dans un milieu poreux. Il se trouve en effet
qu’il existe un cas de figure ot le jet central se trouve sous forme dispersée dans la phase
2. En revanche, 'autre cas de figure est un jet central continu. Si nous prenons en compte
le nombre capillaire C'a que nous avons défini en début de chapitre, nous observons une
transition entre jet continu et jet dispersé pour Ca ~ 1075, Dans des expériences réalisées
a I’échelle d’un seul canal microfluidique [54,63], il est noté que des transitions entre phase
continue et divisions s’observent & Ca ~ 1073. Cela veut dire que dans notre cas, le jet
se disperse plus facilement. Une explication plausible serait qu’un jet est moins stable
dans une géométrie ou des piliers de tailles hétérogénes sont disposés sur toute la surface.
De plus, la dispersion est marquée rapidement par la formation de gouttes ou bulles de
dimensions proches de la taille des pores et ceux, dés un nombre capillaire Ca ~ 107°.

0.8
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Dans les expériences de Vladisavljevic et al |[71] sont injectées a travers une membrane
des gouttes d’huile de tailles supérieures au diamétre des pores de la membrane. Dans un
régime & Ca ~ 107°, de grosses gouttes de tailles polydisperses sont présentes en sortie.
Cet effet souligne qu'une expérience de division de gouttes & travers une membrane ne
fait peut-étre pas intervenir les mémes mécanismes qu’une co-injection de deux fluides a
travers un milieu poreux.

Comme nous pouvons le voir sur le diagramme de la figure 2.8] il se trouve qu’au-
dessus d’un nombre capillaire Ca = 1075, le jet de fluide 2 se disperse dans le fluide 1 et
ce, quel que soit les couples de fluides étudiés. Comme cela a été dit précédemment, nous
remarquons a travers cette dispersion qu’il existe une partie de la phase 2 complétement
piégée par les pores sous forme de gouttes ou de bulles. En revanche, une autre partie,
quant a elle, peut circuler librement dans le systéme.

Dans le diagramme de phase de la figure nous soulignons cependant que 1’état
de saturation en fluide 2 n’est pas le méme suivant le nombre capillaire. En effet, il se
trouve qu’a Ca ~ 107° — 107, la saturation Spcage €St nettement supérieure a Spopite-
Nous observons alors dans ce genre d’écoulement que toute la phase 2 est entiérement
bloquée & V'exception d’une infime partie des chemins ot un écoulement de bulles ou
de gouttes est présent. Pour donner une explication & cet effet, il nous faut raisonner
en terme de pression capillaire. Romano et al [144] ont étudié, dans un milieu poreux
hétérogéne, des dépiégeages de gouttes de dodécane. Ils ont noté que la solution de tensio-
actifs commence & débloquer les gouttes d’huile & partir d’'un nombre capillaire critique
Ca. ~ 107°. 1l est alors dit qu’a partir de cette valeur de nombre capillaire, la différence de
pression aux bornes de la goutte devient supérieure a la pression capillaire, permettant a la
goutte de se débloquer. Ces hypothéses sont vérifiées expérimentalement sur le diagramme
de saturation de la figure 2.8] & droite ainsi que sur la cartographie de la figure [2.7]
Nous y apercevons alors un premier régime de jet dispersé avec beaucoup de blocages
pour 107% < Ca < 10~* puis un régime en jet dispersé majoritairement débloqué pour
Ca > 1074,

Un autre point intéressant que nous pouvons voir dans ce type de probléme est I'effet
que produit une mousse dans un co-écoulement. La figure illustre que pour des mémes
débits d’injection, la mousse émulsionne plus facilement le jet de dodécane, si nous com-
parons avec une solution d’eau mélangée a des tensio-actifs. Nous pouvons donner une
explication a cette observation a travers la maniére dont le nombre capillaire C'a a été
choisi. Dans ces deux expériences, C'a a été évalué a partir de la viscosité de ’eau avec
tensio-actifs ainsi que la tension de surface entre 'eau et le dodécane. Cependant, il faut
prendre en compte que la mousse a une viscosité effective plus importante qu’un fluide
monophasique due a la présence de ménisques eau/air. Si nous devions prendre en compte
cette viscosité dans le nombre capillaire, celui-ci serait plus élevé d’ou I’émulsification du
dodécane plus prononcée.
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X

FIGURE 2.9 — Photos d’un jet de dodécane injecté a un débit Qo = 100 puL.min~! en
co-injection avec un débit ; = 1000 uL.min~! d’eau avec tensio-actifs (a gauche) ou de
mousse de qualité f, = 0,76 (a droite).

2.5 Conclusion.

Nous pouvons conclure de ce chapitre que nous avons réussi a mettre au point un sys-
téme permettant d’observer visuellement un co-écoulement de différents types de fluides.
Cela nous a permis de mettre en évidence que le principal paramétre est le nombre ca-
pillaire C'a imposé par l'injection. Nous avons mis en lumiére trois différents types de
régimes d’écoulement et ces derniers sont indépendants du débit fractionné f, mais ce-
pendant, dépendent du nombre capillaire Ca. Pour Ca < 1075, il a été montré que les
phases ne sont pas dispersées et adoptent une morphologie qui rappelle celle d’une digita-
tion capillaire. En revanche, au-dessus de 1072, il se trouve que le jet s’écoule sous forme
dispersée. Pour des Ca ~ 107° — 10~%, nous avons constaté qu’une grande partie de cette
dispersion est piégée a l'intérieur des pores. En revanche, pour Ca > 107%, le jet central
progresse sous forme de dispersion avec une saturation en phase 2 mobile bien supérieure
a la saturation en phase bloquée. Nous avons ainsi mis en évidence, si nous prenons le
cas d'une co-injection d’eau, de tensio-actifs et d’air que la condition de formation d’une
mousse ne se fait qu'a Ca > 107° pour ce genre de systéme microfluidique.

De plus, il a été montré que pour des mémes débits d’injection, une mousse avait une
tendance a mieux émulsionner un jet central de dodécane. Ceci montre qu’une mousse,
par sa viscosité apparente, tend a élever le nombre capillaire d’injection et de ce fait, un
écoulement de mousse en présence d’une huile revient a étudier un mélange triphasique
d’eau, d’air et d’huile que nous étudierons dans des chapitres a venir.
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Résumé.

81

e Un co-écoulement de deux fluides dans un modéle de milieu poreux est
marqué par 3 régimes :

— Un jet central continu pour Ca < 1075,

— Un jet dispersé dans lautre phase pour 107° < Ca < 107 avec de
nombreux blocages.

— Un jet dispersé et débloqué pour Ca > 10~
e Les régimes dépendent de la valeur de C'a mais pas de fo, pour fo > 0, 1.

e La mousse, par sa valeur de viscosité effective élevée, a une grande capacité
a émulsionner I'huile dans le milieu poreux.
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3.1 Introduction.

L’objectif de ce chapitre est d’appréhender la formation d’une mousse dans un milieu
poreux, sous un autre point de vue que la co-injection de deux fluides. Il va étre question
ici d’injecter un train de grosses bulles, par rapport a la taille des pores, dans un modéle
de milieu poreux en jouant sur différents paramétres de contrdle. Il va étre alors utile
de comprendre quels paramétres impactent sur la formation de cette mousse. Des études
ont été menées sur ce genre de probléme telles que des injections de gouttes d’huile a
travers des membranes pour les fragmenter |71]. I1 a été observées des gouttes plus petites
et de tailles polydisperses en sortie, avec une homogénéisation en taille en augmentant
le nombre capillaire d’injection C'a. D’autres expériences d’injection de bulles dans des
modéles de milieu poreux [59}/74] montrent 'importance de la longueur du milieu dans
la formation d’une distribution de bulles homogéne en sortie. Nous allons apporter a ces
observations I'importance du débit fractionné en gaz f, sur la facilité a former une mousse
par fragmentation de bulles dans un milieu poreux.
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3.2 Matériels et méthode.

3.2.1 Injection de bulles.

Le systéme sur lequel nous allons étudier la formation de la mousse est un modéle
de puce microfluidique en NOA AS81 dont le protocole de fabrication est détaillé dans
Iannexe A. A l'intérieur de cette puce se trouve le motif du milieu poreux de porosité
¢ =0,7. C’est au sein de ce milieu que nous allons injecter un train de bulle. L’ensemble
est mis sous une pression de 3 bars pour limiter les effets de compressibilité du gaz et
ainsi maitriser I'injection. Cela permet d’injecter dans le milieu un train de grosses bulles
a un nombre capillaire d’injection C'a bien précis. Le montage utilisé est le méme type
que celui utilisé dans le chapitre 2, c’est-a-dire une puce en NOA posée sur un panneau
LED surmonté d’une caméra. La figure [3.I] expose en plus de ces informations, un schéma,
de principe du montage et de I'injection.

.
109,99 "

FIGURE 3.1 — Schéma du montage expérimental ainsi que du systéme d’injection.

Pour ce qui est de l'injection, les paramétres de controle qui entrent en jeu sont le
nombre capillaire Ca, défini comme :

CCL — :U’Qtot’ (31)
YL
avec Qior = Quir + Qeau, 1, la viscosité de 'eau avec tensio-actifs, v, la tension de surface
entre 'air et le liquide, ¢, la porosité du milieu et X, la section de la puce. Le deuxiéme
paramétre qui intervient dans le probléme est la qualité de la mousse f, défini comme :

fo= % (3.2)
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L’idée de la méthode d’injection est de faire varier de maniére indépendante ces deux
parameétres afin de voir I'impact de ces deux grandeurs sur la formation de la mousse. Pour
cela, le systéme de génération du train de bulles est assuré par un systéme de deux pousse-
seringues, un pour I'injection d’air et le second pour le mélange eau/tensio-actifs Surf EOR
Foam 5200. Les pousse-seringues sont alors reliés, comme le représente la figure [3.1] & la
puce (chemin n°2) et a Penceinte métallique de maniére directe (chemin n°1). Ainsi, dans
un premier temps, les pousse-seringues co-injectent l'air et ’eau dans le but de former
un train de bulles. Cette étape permet de fixer la valeur de la qualité f, a laquelle nous
souhaitons travailler lors de ’expérience. Il se trouve qu’au début, le train de bulles n’est
pas toujours régulier. C’est pourquoi nous employons d’abord le chemin n°1 de la figure
.1 menant directement a la sortie du montage. Une fois le train de bulles régulier généré,
nous empruntons le chemin n°2 menant a la puce microfluidique. Nous arrétons le débit
total Qi lorsque le train de bulles se trouve en entrée de milieu poreux. La prochaine
étape consiste alors a injecter le train de bulles ainsi formé a un débit @y, fixé. C’est
ce débit qui va déterminer le nombre capillaire Ca d’injection du train de bulles. Par
cette méthode, nous arrivons alors & faire I'imagerie de formation de mousse pour des
parametres Ca et f, controlés indépendamment.

FIGURE 3.2 — Image d'un train de bulles de qualité f;, = 0,50 entrant dans la piscine
d’injection puis dans le milieu poreux pour en sortir dispersé a la sortie.

Comme nous pouvons le voir sur la photo de la figure le train de bulles, de diamétre
1-2 mm, arrive par la suite dans une premiére piscine avant que les bulles viennent ensuite
s’introduire a l'intérieur du milieu poreux. Celles-ci avancent alors progressivement en ce
divisant petit a petit pour ressortir dans la deuxiéme piscine. Pour ’analyse de données,
nous nous concentrerons sur la distribution de cette deuxiéme piscine.
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3.2.2 Traitement d’images.

Dans ce chapitre, nous nous intéressons a des images en sortie du milieu poreux, ol nous
avons pour objectif de déterminer la distribution de tailles de bulles aprés passage dans
le milieu poreux. Si nous observons I'image n°1 de la figure [3.3 nous pouvons voir qu'une
distribution en tailles de bulles n’est pas nécessairement homogéne, c’est-a-dire que les
bulles n’auront pas toutes la méme taille. Le traitement d’images se fait par conséquent
en plusieurs étapes. La premiére étape est alors de prendre en compte les grosses bulles.
Pour cela, il suffit alors de seuiller 'image de sorte a obtenir 'air entiérement en blanc
et ’eau en noir comme nous le voyons pour I'image n°2. De cette maniére, nous pouvons
identifier chaque bulle et mesurer leur aire apparente sur 'image n°3.

Imge n°4 - Imge n°s Ime n°e6
FIGURE 3.3 — Représentation des différentes étapes de traitement d’images de bulles en
sortie de puce.

Cependant, ce type de traitement ne permet pas de quantifier les petites bulles qui
disparaissent au seuillage comme le montre 'image n°2 de la figure une grande partie
des petites bulles a disparu. Il faut alors ajouter au traitement une étape supplémentaire.
Cette étape consiste a mettre un filtre sur 'image brute pour ne garder que les petites
bulles comme sur I'image n°4. Cette image va alors étre seuillée comme sur 'image n°5, ce
qui permet de distinguer différents groupes de pixels, représentés sur I'image n"6, et d’en
déduire leur taille. Une deuxiéme distribution en tailles peut ainsi étre faite pour la famille
des petites bulles. L’idée est ensuite de réunir les distributions en tailles pour les grosses
bulles et les petites bulles, ce qui nous permettra dans ce cas de créer un histogramme
avec le diamétre de bulle dy,y. en abscisse et la probabilité p (dpuye), d’obtenir la valeur
de dpyue, €n ordonnée.
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3.3 Reésultats.

Sur la figure sont représentées les photos de formation pour quatre qualités de
mousse f, différentes ainsi que pour quatre différentes valeurs de nombres capillaires Ca.
Nous remarquons que pour toutes les qualités de mousse f, injectées dans le milieu poreux,
les bulles commencent a se briser de maniére significative pour Ca = Caz ~ 107°.

Ca=4,810"5 %

ca=2410"*] % Tca=336.10"

Ca=2,4103 Ca = 3,36.1073

fg:0,89 o . | fg:0,98

FIGURE 3.4 — Photos de bulles en sortie de puce microfluidique, avec la formulation Surf
EOR Foam 5200, pour quatre qualités f, différentes et avec différentes gammes de nombres
capillaires Ca.

Pour une qualité f, donnée, nous observons que des distributions de bulles de tailles
polydisperses sortent du milieu poreux pour de faibles Ca. Cela met en évidence que toutes
les bulles n’ont pas pu se briser entiérement dans cette condition d’injection. En revanche,
lorsque le nombre capillaire C'a augmente, la mousse formée en sortie devient de plus en
plus homogene avec des tailles de bulles de plus en plus monodisperses. Nous pouvons ainsi
mettre en évidence qu’une distribution de bulle en sortie de puce microfluidique devient
ainsi homogéne a partir d’'un deuxiéme nombre capillaire noté Ca.,. Nous ajoutons a
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ceci que Cac n’a pas la méme valeur quel que soit la qualité de mousse f,; injectée. Par
exemple, les photos de la figure soulignent que Caz ~ 107% pour des mousses de
qualité f, inférieure & 0,75. En revanche, nous remarquons qu’a un f, supérieur a 0,75 il
est difficile de donner une valeur de Cag étant donné que pour Ca ~ 1073 les divisions de
bulles ne sont pas totales. Nous constatons ainsi qu’il existe différents types de distribution
en tailles de bulles qu’il nous faut analyser.

Pour analyser les différentes tailles de bulles en sortie, nous utilisons un programme
Matlab dans le but de faire les différents seuillages et compter les pixels contenus dans
chaque image de chacune des bulles comme nous I’avons décrit dans la partie sur le
traitement d’image. Cela nous permet a la fin d’évaluer les distributions en tailles de
bulles pour différents f, et Ca comme le représente les histogrammes de la figure

Surf EOR Foam 5200

fg=0,50 f =0,76

10%¢ 10%¢ .
——Ca=3,36.10
1071 - ——Ca=24.10° w0t = ﬁ ——Ca=3,36.10"
o ——Ca=4,8.10 - P / Ca=6,72.10
5 Ca=1,210" 310 ——Ca=1,68.10"
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FIGURE 3.5 — Histogramme représentant les distributions en tailles de bulles en sortie de
systéme, pour différentes qualités de mousse f, et différents nombres capillaires Ca.

La figure montre la distribution de tailles des bulles, pondérée par leur surface ap-
parente. Nous pouvons voir pour une mousse de qualité f; = 0,50 qu’a des gammes de
faibles nombres capillaires Ca, la distribution est relativement large avec des diamétres de
bulles allant de 30um & 3mm. Lorsque nous augmentons Ca, la distribution en tailles de
bulles s’affine autour d’une valeur de diameétre de bulles avoisinant 100m. Nous pouvons
aussi observer une transition entre distribution polydisperse et distribution monodisperse
en passant d’'un nombre capillaire Ca = 4,8.107° &4 1,2.107*. Si nous regardons la qualité
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fg = 0,76, nous obtenons les mémes types d’observation que pour f, = 0,50 avec cette
fois-ci, une transition abrupte entre Ca = 3,36.107° et 6,72.107°. Cependant, nous ob-
servons pour les qualités de mousse f; = 0,89 et 0,98 que les distributions en tailles de
bulles restent larges et les divisions de bulles sont moins efficaces.

f,=0,76

Ca=3,36.10"° Ca=3,36.10"5
FIGURE 3.6 — Photos de la formation d’une mousse de qualité f, = 0,76 pour une tran-
sition a Ca,,.

Pour des qualités f, de valeur 0,76 & 0, 98, c’est-a-dire celles ot nous avons exploré des
gammes de nombres capillaires Ca descendant jusqu’a 3, 36.1076, il existe une autre tran-
sition. En effet, comme nous 'avons évoqué précédemment, il existe un premier nombre
capillaire critique Cla.; correspondant & I'instant ot les brisures commencent a se mani-
fester. Les photos se situant sur la figure 3.6 nous introduisent qu’en-dessous de Ca,q, il
existe peu de brisures. Beaucoup de bulles sont bloquées dans ce genre de cas de figure
et seulement quelques chemins sont empruntés. De ces quelques chemins sont éjectées en
sortie, des bulles de tailles réguliéres relativement importantes devant la taille des pores.
En revanche, pour Ca > Ca., la mousse balaye beaucoup plus le milieu poreux et il en
sort des bulles de tailles polydisperses ou de trés grosses bulles avoisinent des bulles de
tailles proches de la largeur des pores. C'a.; peut étre estimé en ordre de grandeur autour
de 1075, C’est la raison pour laquelle nous trouvons plus de bulles avoisinant un diamétre
de 3mm pour Ca = 3,36.107° que pour Ca = 3,36.1076.

Nous pouvons résumer nos données sur la figure qui montre, & gauche, 1’évolution
de la moyenne des diameétres de bulles en sortie en fonction de Ca et f; et, a droite,
I’évolution de I’écart-type. Nous pouvons ainsi retrouver les différents cas de figure évoqués
précédemment c’est-a-dire, dans un premier temps, une certaine valeur de diamétre de
bulles augmentant vers C'a ~ 107°. Cela marque le début des dispersions oli nous avons
une transition entre des bulles se divisant peu en sortie avec une sortie de bulles ayant
le méme diamétre. Puis, pour Ca > 107°, le début de brisures plus intenses avec une
distribution en bulles polydisperse. Nous constatons ensuite que la taille moyenne de ces
bulles décroit progressivement jusqu’a tendre vers un palier & dp, e ~ 80um et ceci a partir
de Ca ~ 107*. De plus, si nous regardons les écarts-types, ces derniers ont une valeur
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relativement importante dans le début de gamme de C'a, marquant la polydispersité, puis
nous remarquons que les valeurs deviennent plus faibles en augmentant Cla.

700 - N 700 - @
O o) fg=0,50 X o) fg=0,50
600 " x f =0,76 600 x f =0,76
500 0 f,=0,89 500 o* 0 1,=0,89
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g. 400 0 9 = 400 v 9
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FIGURE 3.7 — A gauche : Graphe représentant les tailles moyennes de bulles en sortie pour
différentes qualités de mousse f, et différents nombres capillaires Ca. A droite : Allure de
I’écart-type sur les tailles en fonction des mémes paramétres.

3.4 Discussion.

Dans cette partie, nous allons discuter de la formation de la mousse au fur et & mesure
que le train de bulles injecté progresse dans le milieu poreux. Dans un premier temps, nous
constatons que le nombre capillaire d’injection Ca est un paramétre essentiel au probléme.
En effet, si nous observons le graphe situé sur la figure [3.7, nous remarquons qu’il existe
trois grandes étapes de I’évolution du diamétre moyen des bulles en sortie. La premiére
correspond & Ca < 107° of, & ce stade, les bulles commencent & rentrer dans le milieu
poreux sans se diviser de maniére trés prononcée. Cela est en accord avec les expériences
de Vladisavljevic et al sur les membranes ot les gouttes d’huile arrivent a franchir les pores
a partir de Ca ~ 107% — 1075 |71]. De maniére générale, les bulles vont rentrer dans le
milieu poreux pour envahir peu a peu tout I’ensemble. Dés lors, de nombreux blocages de
bulles sont & noter comme dans le cas évoqué dans le chapitre précédent ou lorsqu’un jet se
disperse & Ca ~ 1075, trés peu de chemins sont animés par des circulations de bulles. De
la méme maniére, ces bulles sont bloquées dans les pores & cause de la pression capillaire
pe ~ 440 Pa. Pour une telle valeur, le nombre capillaire critique C'a. de déblocage est de
I'ordre de 107° comme cela a été remarqué précédemment. Ainsi, vu que nous sommes
Ca < 1075, seul une minorité de chemins est animé d’un écoulement de bulle. Dans cette
condition, des bulles de tailles constantes sortent de ces chemins.

Ce n'est qu’au-dela de Ca = 1075 que le train de bulles commence & se diviser de
maniére plus intensive. Nous avons dans ce cas une distribution de taille de bulles en
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sortie beaucoup plus polydisperse, comme décrit sur les photos de la figure d’ou
I’augmentation de la valeur moyenne de la taille des bulles et de ’écart-type au-dessus
de Ca = 107°. Nous pouvons remarquer dans ce deuxiéme régime en nombre capillaire,
que plus Ca augmente et plus le diamétre moyen des bulles en sortie décroit, produisant
une mousse de plus en plus homogeéne. Ce genre d’effet a été observé par Vladisavljevic et
al [71] dans des expériences de gouttes d’huile traversant une membrane. Ils mettent en
évidence 'importance du nombre capillaire d’injection C'a ot une distribution en tailles
de gouttes en sortie polydisperse & Ca ~ 107° devient de plus en plus homogéne en
augmentant C'a. En faisant des aller-retours a travers la membrane, ils remarquent que
la distribution en tailles de gouttes est de plus en plus homogéne au fur et & mesure des
traversées, avec un diamétre moyen de gouttes diminuant petit a petit vers une taille
critique. Cela met en lumiére le role de la longueur du milieu poreux. Géraud et al [74]
ont étudié une formation de mousse dans un milieu poreux. Ils constatent que les bulles
se divisent lors de la progression de la mousse dans le milieu et qu’a partir d’une certaine
distance parcourue, les bulles cessent de se diviser. Argillier et al [59] ajoutent que le
diamétre des bulles devient similaire a la taille des pores. Dans nos expériences, nous
faisons la méme constatation. Une question restant en suspens est le cas des trains de
grosses bulles de trés haute qualité f, ne se divisant pas complétement en fin de milieu
poreux. Les deux possibilités sont le fait que le milieu n’est pas assez long pour que le
processus s’achéve ou la mousse n’arrive tout simplement pas a se former totalement.

Pour la troisiéme gamme de nombres capillaires étudiée, c’est-a-dire Ca > 1074, nous
observons que le diamétre moyen des bulles atteint un palier comme le souligne la figure
B.7 Pour cette gamme de trés hauts nombres capillaires, il est difficile de dresser une
valeur précise de ce diamétre moyen pour plusieurs raisons. En vue de débits d’injection
extrémement élevés, il est difficile d’avoir une grande netteté d’image de ces bulles en
sortie. De plus, pour des qualités de mousse de plus en plus importantes, les ménisques
deviennent de plus en plus fins et la mousse sortante en devient moins contrastée. Cepen-
dant, nous avons quand méme estimée la valeur du palier a 80 pum, ce qui revient a écrire
que < dpyze >~ 0,4d,. Ce genre de valeur est proche de ce que nous pouvons trouver dans
la littérature a travers la relation < dpye >~ ad,. Un point intéressant a noter est que le
palier reste le méme quel que soit les qualités de mousse. f, n’a donc pas d’incidence sur
a.

3.5 Conclusion.

Dans ce chapitre, nous avons étudié la formation d’une mousse par dispersion d’un train
de grosses bulles, de qualité f, et de nombre capillaire d’injection C'a indépendamment
controlés. Ainsi, nous avons pu identifier les paramétres qui jouent un roéle influent dans
la formation de mousse par division de bulles dans un milieu poreux. Nous avons alors
constaté que le nombre capillaire C'a joue un role essentiel dans le mécanisme de formation.

En effet, il se trouve qu’il existe trois régimes de formation au fur et a mesure que nous
injectons un train de bulles & des nombres capillaires C'a de plus en plus élevés. La mousse
a du mal & se former pour des nombres capillaires inférieurs & 1075. En revanche, une
formation de la mousse en milieu poreux devient alors plus prononcée & Ca > 10~°. Pour
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des nombres capillaires C'a proches de 107>, nous observons alors une mousse polydisperse
en sortie, la mousse devient de plus en plus homogéne & partir de Ca ~ 107 ou la taille
des bulles est de 'ordre de la taille des pores. Il faut ajouter a cela que pour des débits
relatifs de gaz f;, > 0,80, les bulles ont du mal & se fractionner totalement dans le milieu.
Cette remarque pose la question de la facilité & former une mousse dans des gammes de
trés hautes qualités et de savoir si les divisions de bulles seraient plus complétes pour un
milieu poreux plus long.
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Résumé.
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e Division d’un train de bulles dépendant de Ca et f,.

o [l existe trois régimes de divisions de trains de bulles dans un milieu poreux :
— Difficultés a disperser pour Ca < 107°.

— Début de divisions de bulles de tailles polydisperses pour 107° < Ca < 107
— Formation de bulles de taille monodisperse pour Ca > 1072,

e Pour f, > 0,80 : distribution de la taille de bulles polydisperse pour
1079 < Ca <1073,







Deuxiéme partie

Transport d’'une mousse en milieu
poreux.
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Chapitre 4

Ecoulement de trains de bulles dans un
canal.
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4.1 Introduction.

Dans les années 1960, Bretherton [91] s’est intéressé & un probléme d’écoulement d’une
bulle individuelle dans un tube. Il mit en évidence que la différence de pression indivi-
duelle générée par I’écoulement de cette bulle dépend du nombre capillaire par une loi de
puissance Ca®/3. Wong et al [93,94] ont ensuite travaillé sur ce probléme dans un canal
de section carrée. Ils ajoutent a I’étude de Bretherton que pour ce genre de géométrie
apparaissent des films de coins sur les cotés de la bulle dans lesquels 'eau peut circu-
ler. Ainsi, pour des gammes de nombres capillaires Ca > 1079, la différence de pression
d’une bulle suit la loi de Bretherton en Ca*?. En revanche, pour Ca < 1079, il s’agit de
I’écoulement d’eau a travers les films de coins qui domine et la différence de pression suit
une loi proportionnelle & C'a. Une étude sur un ensemble de bulles en écoulement dans un
canal droit de section carré a ét¢ menée [12,92]. Pour des gammes de C'a > 107°, il a été
montré que la différence de pression individuelle induite par I’écoulement de chacune des
bulles est proportionnelle & C'a®/?, sans effet collectif.
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Dans ce probléme, il est aussi question de prendre en compte le role de 'hétérogénéité a
travers une variation de largeur du canal. Olbricht et Leal [L01] ont considéré ce probléme
dans les années 1980 en constatant que la présence de constrictions dans un canal engendre
des fluctuations de pression sur la bulle. Graham et Higdon [102,/103] notent aussi que
la bulle peut rester bloquée dans une constriction si le nombre capillaire C'a imposé est
en-dessous de 1,4.107* —8,6.10~*. Nous proposons dans ce chapitre d’étendre cette étude
a un train de bulles en écoulement dans différentes géométries de canaux droits de section
constante et de section variable pour une gamme de nombre capillaire Ca ~ 1075-1073.
La question est alors de savoir si les bulles vont suivre la loi de Bretherton quel que
soit Cla et d’étudier 'influence des constrictions sur des blocages de bulles éventuels.
Nous constatons alors que la pression individuelle d’une bulle suit la loi de Bretherton en
Ca?/3 pour un canal de section constante ou & faibles constrictions. En revanche, pour des
canaux a fortes constrictions, la pression d’une bulle devient indépendante de C'a pour
Ca < 2.107%, marquée par des écoulements intermittents de ces bulles.

4.2 Matériels et méthode.

4.2.1 Mesures de pression pour I’écoulement d’un fluide mono-
phasique.

FIGURE 4.1 — Schéma du canal dans lequel nous allons étudier des écoulements de trains
de bulles.

Dans ce chapitre, nous allons étudier des écoulements dans quatre différentes géométries
de canaux dont une représentation est donnée sur la figure La premiére géométrie est
un canal droit de section constante de hauteur h = 80um et de demi-largeur ryp = w/2 =
50 pm tandis que les trois autres géométries sont de section variable avec :

r=ry+esin (27r%> (4.1)

Ainsi, les deux paramétres géométriques du probléme sont la taille des constrictions,
caractérisée par e, et la distance A qui les sépare. Afin de faire le lien entre ce qu’il
se produit au sein d’un écoulement dans un canal et la pression qu’il y régne, il est
d’abord utile d’installer un capteur de pression sur le canal microfluidique. C’est pourquoi
ce dernier dispose d’un capteur de pression en entrée. Nous pouvons ainsi mesurer une
différence de pression due & 1’écoulement en prenant la pression mesurée en entrée, la
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pression en sortie étant la pression atmosphérique. Il est donc possible de connaitre, en
temps réel, ’évolution de la pression a U'intérieur du systéme.
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FIGURE 4.2 — Graphe d’évolution de la pression AP,,, mesurée dans le canal en fonction
du débit d’eau Qeqy. Cela nous permet d’évaluer la résistance hydraulique Rj,, du canal
sans la présence de bulles.

Dans le but d’assurer le bon fonctionnement de la mesure en présence d’un train de
bulles, nous avons testé la mesure lors d’un écoulement d’un fluide monophasique. Nous
utiliserons comme liquide de ’eau, dans un premier cas, et une solution d’eau mélangée
a des tensio-actifs Surf EOR Foam 5200. Une série de mesures est alors faite en injec-
tant plusieurs débits .., tout en relevant les valeurs de différence de pression AP,,,
correspondant. La figure donne la représentation graphique de I’évolution de AP,,, en
fonction du débit d’injection Q.q., OU la perméabilité est plus faible pour les canaux de
section variable. Les allures tracées sont des droites, ce qui est attendu d’aprés ’équation
qui donne I’évolution de la différence de pression AP,,, générée par un débit Qequ
dans un canal droit :

e Qe (1.2
ou AP,,, est la différence de pression au sein du canal et (Q.qy, le débit de fluide que nous
y injectons. a est un coefficient dépendant de la section du canal rectangulaire [21], dont
les valeurs sont répertoriées dans le tableau i, la viscosité du fluide, L, la longueur
du canal, w, sa largeur et h, sa hauteur. Pour un canal droit de section constante, la
résistance hydraulique Ry, se calcule facilement et, connaissant la valeur des paramétres

APea,u - Rthau =
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Solution Eau TA TA TA TA
T (en °C) 40+5 4045 4045 40+5 4045
p (en mPa.s) | 0,67+£0,07 | 1+0,09 1+£0,09 1£0,09 1£0,09
L (en cm) 2,80 2,80 2,80 2,80 2,80
wop (en pm) 100 100 100 100 100
e (en pm) 0 0 10 30 30
A (en pm) 0 0 400 400 200
h (en pm) 80+ 2 80 + 2 80 + 2 80+ 2 80 + 2
a 23,294+ 1,06(23,29 +£1,06|23,86+ 0,49 31,73 £0,88|31,73 + 0,88
Ry (x10'3ST1) 0,85 4+0,191,28 £0,27(1,35 £ 0,25|2,74 & 0,53|2,74 + 0, 53
Rheap(x10'3ST)| 0,82 4 0,02|1,22 + 0,01 1,22 £ 0,02|2, 63 & 0,02|2, 65 % 0,02
Ecart relatif 4,05 % 4,42 % 9,63 % 4,01 % 3,28 %

TABLE 4.1 — Liste de différentes mesures de résistances hydrauliques pour les différentes
géométries. TA = Eau + Surf EFOR Foam 5200.

imposés, il nous est facile de la mesurer, avec les résultats réunis dans le tableau Pour
ce qui est de la température, la puce microfluidique est disposée sur un panneau LED. Ce
dernier chauffe & une température supérieure a celle de la salle, pouvant impacter sur la
viscosité du fluide. Nous prenons en compte cet effet.

Pour un canal droit de section variable, il n’existe pas d’expression analytique de a. En
effet, bien que la hauteur A du canal reste constante, il n’en est pas de méme pour sa
largeur notée dans ce cas w(z). Nous proposons d’étudier la valeur de a sous I'hypothése
que 1'écoulement est quasi-paralléle et que 'équation (4.2 reste valable localement. La
résistance globale s’obtient alors par intégration :

_ [Fal@e
Rhth—/o w(x)h?’d (4.3)

Ainsi, nous pouvons évaluer les différentes valeurs théoriques de la résistance hydrau-
lique pour chaque écoulement monophasique et la figure nous permet d’évaluer les
résistances expérimentales pour en faire la comparaison. Nous trouvons alors un bon ac-
cord expérimental /théorie comme nous pouvons le voir dans le tableau ce qui valide
la méthode et nous permet de mesurer la différence de pression dans un canal pour un
train de bulles. Pour € = 10 um, nous constatons que la résistance théorique Ry, est 1,05
fois plus importante qu’avec un canal dont ¢ = 0 um. Pour ¢ = 30 um, leffet est plus
important avec cette fois un facteur 2,14, justifiant ces valeurs plus faibles de perméabilité
dans les canaux a fortes constrictions.



4.2. MATERIELS ET METHODE. 101

4.2.2 Génération d’un train de bulles.

Afin d’étudier le probléme de maniére expérimentale, nous avons utilisé un systéme
de puce microfluidique en PDMS, dont une représentation est donnée sur la figure 4.3
ot le procédé de fabrication est détaillé dans I'annexe A. Les photos de la figure 4.4
représentent des écoulements de trains de bulles dans les différents canaux étudiés. Au
sein de ces géométries sera envoyé un train de bulles par flow focusing permettant
la génération d’un train de bulles régulier dont la taille des bulles et la distance entre
celles-ci sont controlées. En effet, le train de bulles est d’abord généré par un débit d’air
Q.ir controlé en imposant une pression P,,.. L’air est ensuite pincé dans une jonction
par un débit d’eau Qeqy. 11 est ensuite facile de connaitre le débit d’air en mesurant le
volume des bulles en sortie Qg ~ Ig X w X h, dont les paramétres sont introduits sur la
figure. Ensuite, il suffit d’évaluer la fréquence a laquelle les bulles sont générées pour en
déduire le débit d’air sortant Q,;, = (2 X f. Le train de bulles peut ensuite étre dilué ou
concentré, par une deuxiéme jonction et un débit Q4. Ce systéme permet alors de générer
des bulles de longueurs lg, avec une distance entre bulles A et un nombre capillaire Ca.
L’intérét du canal de dilution est de faire varier A et C'a tout en gardant [z constant.

FIGURE 4.3 — Représentation du systéme expérimental pour I'étude du train de bulles
dans différentes géométries.

Pour connaitre le nombre capillaire C'a imposé, nous utilisons la valeur du débit total
Qr = Quir+Qean+Qq & partir des autres débits qui sont imposés par des pousse-seringues.
Ainsi, pour un canal de hauteur h, de largeur w, ~, la tension de surface entre I'eau et
lair et pu, la viscosité de la solution Surf FOR Foam 5200, nous avons :

C’a:@

o (4.4)
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FIGURE 4.4 — Photos des différents systémes de canaux étudiés. a)e = Oum — A = Oum.
b)e = 10um — A = 400um. ¢)e = 30um — A = 400um. d)e = 30um — A = 200um.

Pour étudier des écoulements & trés faibles nombres capillaires, ¢’est-a-dire C'a ~ 1076 —
1075, il est difficile de générer un train de bulles par flow focusing directement & ces ordres
de grandeurs de C'a. C’est pourquoi nous créons un train de bulles & des nombres capillaires
Ca ~ 10~* pour ensuite aspirer par le canal de dilution, comme sur la figure Cela
permet de descendre a des valeurs de C'a suffisamment faibles au sein du canal principal.
Cette méthode a toutefois I'inconvénient d’aspirer une partie des bulles et d’avoir dans le
canal, des bulles plus petites et de tailles hétérogénes. Pour éviter cet effet, il aurait fallu
des constrictions importantes a ’entrée de ces canaux mais des essais de microfabrication
avec une telle géométrie ce sont révélés infructueux.

100pm

FIGURE 4.5 — Photo de flow focusing pour des régimes bas Ca avec aspiration par les
canaux de dilution.

Une fois ces bulles formées, celles-ci entrent dans le canal principal. Nous nous placons
dans un cas ou les bulles sont de tailles plus importantes par rapport a la section du
systéme car cette situation est celle envisagée par Bretherton et elle correspond aussi a la
situation rencontrée en milieu poreux.
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4.2.3 Traitement d’images.

Comme cela a été illustré dans le chapitre 2, la puce est installée sur un panneau LED
et un objectif surmonté d’une caméra rapide est situé juste au-dessus de I’ensemble afin
d’assurer 'imagerie en méme temps que les mesures de pression.

100um P & RN 5 B (5 By

FIGURE 4.6 — Traitement d’images d’un train de bulles ou une vidéo (a) est moyennée
pour en extraire ensuite la moyenne (b). Les images obtenues sont ensuite seuillées (c)
pour obtenir une image en noir et blanc ou un programme MATLAB va détecter les
centres de bulles afin d’évaluer la distance A entre deux bulles ainsi que la vitesse Vj, de
chaque bulle (d).
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FIGURE 4.7 — Graphes de positions des centres de chaque bulle au cours du temps pour
des canaux dont ¢ = Oum et A = Oum (& gauche) et ¢ = 30um et A = 200um (au centre).
A droite : Vitesses moyennées sur I’ensemble des bulles au cours du temps.

Nous avons utilisé un traitement d’images permettant d’accéder a la position des bulles
en fonction du temps. Les étapes sont illustrées figure [4.6] Nous faisons la moyenne des
images sur toute la vidéo, puis nous faisons la soustraction de cette moyenne sur chaque
image. Nous obtenons alors une vidéo ou les bulles apparaissent en plus contrastées. Ces
images sont ensuite seuillées et un programme de détection détermine la position des
centres de chaque bulle. Cela permet de tracer au cours du temps la position de chacun
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des centres pour en déduire les vitesses des bulles, leur fréquence de passage et la distance
A entre chaque bulle. La figure montre des exemples d’évolution de positions de bulles
dans un canal au cours du temps. Sur 'image de gauche de la figure est tracé z(t) pour
des bulles dans un canal dont ¢ =0 um et A =0 um. Nous remarquons que des droites
sont tracées, ce qui permet de connaitre la distance A entre deux bulles, en regardant
la distance entre deux droites sur 'axes des ordonnées et en faisant de méme avec les
abscisses, nous pouvons connaitre la fréquence de passage de chaque bulle. Sur 'image
centrale de la figure [£.7] nous avons un graphe similaire pour un canal dont ¢ =30 pm et
A =200 pm. Les allures ne sont plus des droites, & cause a des fluctuations causées par
la présence de constrictions. A partir de ce genre de graphe, il est possible de connaitre
les vitesses des bulles au cours du temps. En déterminant chaque vitesse individuelle,
nous pouvons les moyenner pour obtenir des graphes de mémes types que sur la figure 4.7
a droite. Nous observons une vitesse constante dans le canal & section constante et des
vitesses périodiques dans le canal a constrictions.

4.3 Reésultats et discussion.

4.3.1 Différences de pression.
Canal droit a section constante.

Pour les mesures de pression, un capteur électronique est connecté a ’entrée du canal
microfluidique. Pour la pression de sortie, nous prenons comme référence la pression at-
mosphérique P,,,. Grace a ce systéme de mesure, nous aurons accés a la pression totale
au sein du canal lors de I’écoulement AP;.

Fuerstman et al [92] ont étudié des écoulements de bulles dans un canal droit. Ils ont
décrit 'ensemble comme une série de bulles, dont la différence de pression de chacune
se note AP, et de films de liquide. Ils mirent en évidence que la différence de pression
totale AP, au sein du canal peut s’écrire comme la somme des différences de pression de
chaque bulle, a laquelle s’ajoute la différence de pression due a I’écoulement du liquide
dans chaque film. Si n est le nombre de bulles et AP,, la différence de pression liée a
un écoulement d’eau dans un canal & un nombre capillaire C'a donné, alors la différence
de pression totale s’écrit AP, = nAP, + (1 — lg/A\)AP,, ce qui améne & la mesure de

Y

2y
AP, = bﬁlBC’a + CFCaZ/?’ avec :

s (115 o

n

AP, = (4.5)

Cela permet d’en déduire une mesure pour une seule bulle en fonction des paramétres
d’écoulement. Il est possible de connaitre AP, grace a la relation AP, = R,(Q, ou @ est le
débit total imposé et Ry, la résistance hydraulique dont les valeurs sont répertoriées dans
le tableau [4.1]

Nous réalisons des séries d’expériences d’écoulement de trains de bulles dans un canal
droit de section constante en mesurant la différence de pression totale AP, pour une
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FIGURE 4.8 — Allures de pression individuelle de chaque bulle en fonction de Ca dans un
canal droit de section constante, avec différentes valeurs de Ig/\.

gamme de nombres capillaires Ca ~ 107 — 1073, Cela permet de connaitre les valeurs
de différence de pression individuelle AP, induit par une bulle pour différentes valeurs
de Ig/), avec lp la longueur d’une bulle et A la distance entre deux bulles. La figure
illustre les résultats obtenus et nous remarquons que I’ensemble des points suit une loi de
Bretherton en Ca?/3 avec un préfacteur ¢ = 35. Ce graphe confirme les observations faites
par Hourtané et al [12], o il avait été montré qu’une bulle suivait dans un canal droit une
loi de Bretherton en C'a*? avec un préfacteur ¢ = 34. De plus, nous soulignons aussi que
le rapport [g/\ n’a pas d’influence sur l'alignement des points. Cette derniére remarque
valide I’hypothése faite par Fuerstman et al [92] et la méthodologie employée ici. De plus,
le coefficient b est négligeable si nous reprenons 1’équation du chapitre 1. Il en est
de méme dans Khan et al, excepté que leur coefficient ¢ = 6 — 7 [146] [147]. Cependant,
d’autres expérimentateurs ont trouvé ¢ ~ 17 et b non négligeable [148] [92]. Fuertman et
al ont montré que ces coefficients ne dépendent pas du rapport w/h mais du rapport lg/h
ainsi que de la concentration en tensio-actifs si nous revenons a la figure [1.28

Canal droit a section variable.

Des expériences ont été réalisées de la méme maniére que dans le paragraphe précédent
mais pour trois différentes géométries a constrictions de plus en plus prononcées. La figure
représente les pressions individuelles A P, mesurées pour chaque bulle dans les quatre
différents canaux pour un nombre capillaire C'a variant de 107% a 1073. Pour le canal
droit de section constante et pour celui a faibles constrictions, c’est-a-dire ¢ =0 um et
A = 400 pm, la différence de pression suit la loi de Bretherton en Ca??. En revanche,
pour des canaux & constrictions plus prononcées, la différence de pression AP, évolue en
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fonction de Ca selon deux régimes. Le premier & Ca > 107* oit AP, dépend de Ca?/? que
nous appelons le régime Bretherton. Pour le deuxiéme régime & Ca < 107*, AP, devient
indépendant de la variation de C'a et garde une valeur constante de 0,15 /r, ou r est le
rayon de courbure. C’est le régime Seuil. Dans le régime Bretherton, malgré que les points
de mesure pour les quatre géométries suivent la méme loi de puissance, nous constatons
que la présence de constrictions a un effet sur la valeur du préfacteur ¢, augmentant avec
la taille des constrictions pour atteindre une valeur deux fois plus importante pour € =30
pm, si nous comparons avec € =0 pm.

* ¢ =0pm - A = 0pm
O € =10pum - A =400pm
100__ O e =30um - A =400pm
F | %X €=30pm - A =200um
‘.'E %
~ B . R xX__
g 5
~ 107 %
- i
o
<
r *
1072} ' ¥

106 107> 107 1073 1072

FIGURE 4.9 — Graphe des pressions individuelles pour les quatre différents systémes en
fonction du nombre capillaire Co.

Nous cherchons a comprendre le nombre capillaire critique C'a. pour passer du régime
Seuil, ou les bulles peuvent se trouver bloquées a ’entrée des constrictions avec seulement
du liquide s’écoulant dans les films de coins, au régime Bretherton, ou les bulles et la
phase liquide progressent dans le canal en continu. Pour cela, nous construirons notre
raisonnement & partir de la thése de Lingguo Du soutenue en 2012 [149]. Dans une situa-
tion ou la bulle est complétement bloquée, ’écoulement n’est alors généré que par I'eau
circulant dans les films représentés par le milieu 2 de la figure [£.10] Dans ce cas, I'équation
de Stokes a pour solutions :

(% 01 K1 Ox2 M1
— == Ai(e,—) — Bi(e, —) (4.6)
a H1 H2 H2 H2

i = 1,2 correspond aux indices de chaque milieu (1 pour Iair et 2 pour I'eau). v; est
la vitesse moyenne de déplacement de chaque fluides, a est la largeur du canal, ji; 2 les
viscosités, p; o2, les pressions et les constantes A; et B; dépendant du rapport de viscosité
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€ p1 (en Pa.s) w2 (en Pa.s) Aq B, Ay B,
0,25 1,84.1075 1073 3,6.10°2 | 2.107* | 10° | 2104

TABLE 4.2 — Récapitulatif des valeurs de coefficients pour les paramétres imposés.

des fluides ainsi que de la section sur laquelle circulant ces derniers. Dans notre cas de
figure, nous obtenons les valeurs de coefficients réunies dans le tableau [4.2

€a

4+—

4

A

»
|

A%

a

FIGURE 4.10 — Représentation de la section d’une bulle dans un canal.

La phase 1 étant bloquée, nous considérons ici la phase 2 dont I’écoulement au sein

des films est la source de la différence de pression mesurée. Ainsi, nous pouvons écrire
I'équation (4.6]) sous la forme :

O O
O - — P Al - P2 B1 (47)
H1 H2
b by, Ohp (438)
a H1 H2

En combinant ces deux équations au fait que le nombre capillaire peut s’écrire Ca =
aU2 /7y, nous obtenons :

2
Ca = (BQ — AQBl) a

1), AP, (4.9)
permettant de trouver Ca, si nous posons AP = 0,30 ~/a. Ainsi, pour a=100 pum et
Ip =120 pm, nous obtenons Ca. = 5,0.107°, ce qui est 4 fois plus faible que la valeur
mesurée. Il faut considérer cependant que dans les régimes Seuil, nous aspirons des bulles
en entrée, engendrant des bulles plus petites au sein du canal, comme nous ’avons vu
dans les "Matériels et méthode". Cela veut dire que pour une bulle de longueur deux fois
plus petite, C'a. = 10~* et nous n’avons plus qu'un facteur 2 par rapport a I'expérimental.
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FIGURE 4.11 — Photo d’un blocage de bulle dans une constriction de canal ¢ =30 pum et
A =200 pm.

Dans le régime Seuil, les bulles n’avancent pas en continue a l'intérieur du canal. Lors
de leur écoulement, il s’avére que les bulles restent bloquées a ’entrée des constrictions,
comme sur la figure pendant des temps plus ou moins longs. Pendant cette phase
de blocage, un écoulement d’eau a lieu dans les films de coins et la pression augmente
progressivement jusqu’a atteindre une valeur critique engendrant un déblocage. Nous pou-
vons supposer que cette différence de pression décroit de nouveau jusqu’a ce qu’elle ne
soit plus suffisante pour que les bulles puissent franchir les constrictions. Ainsi, les bulles
restent pendant une longue durée dans une configuration de pincement en aval, induisant
une différence de pression positive. Si nous faisons la moyenne dans le temps, la diffé-
rence de pression liée & une bulle est, par conséquent, une constante non nulle et positive
dépendant de la pression capillaire, d’ou un seuil & 0,15 ~/r.

4.3.2 Vitesse de bulles dans le régime Bretherton.

W

044 046 048 05 052 054 056 0.58
t(ens)

FIGURE 4.12 — Avancée d’une bulle dans un canal ¢ = 30um — A = 200um. Celle-ci se
déforme pour pouvoir avancer et sa vitesse V}, oscille autour d’une valeur moyenne U,,.
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Dans le régime Bretherton, le train de bulles avance de maniére réguliére avec une dis-
tance A entre chaque bulle. Pour les géométries a fortes constrictions, les vitesses de bulles
sont marquées par des oscillations autour d’une valeur moyenne U,,, = (V}),, illustrées par
la figure [4.12] dues aux bulles franchissant les obstacles en se déformant, comme dans la
description faite par Olbricht [101]. La figure montre l'allure de la vitesse moyenne
de I’ensemble des bulles progressant dans un canal dont ¢ =30 pm et A =200 pym. Une
premiére chose que nous pouvons voir sur ce graphe est que les bulles circulent & une
vitesse moyenne de 1,83.1072 m.s~! avec des variations allant de 1,00.1072 & 4,00.102
m.s~!. Dans ce canal, la largeur varie de 40 & 160 um impliquant une variation de section
d’un facteur 4 que nous retrouvons entre le minimum et le maximum de vitesse. De plus,
les oscillations de vitesses se font sur une période de 1,03.1072 s. Sachant que la période
s’exprime sous la forme T'= A/U,, = 1,09.1072 s, nous trouvons bien une cohérence dans
cette période d’oscillation de vitesse.

200
¥ ¢=0um- A =0um
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150+ 0 ¢ = 30um - A = 400um
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FIGURE 4.13 — Mesures des vitesses de bulles U, en fonction du Qr/S imposé.

Nous avons réalisé des séries de mesures de la vitesse moyenne U, des bulles pour les
quatre différentes géométries étudiées dans ce chapitre. En faisant varier Q7 /S, le débit
total imposé normalisé par la section du canal, nous obtenons le graphe représenté sur
la figure Ainsi, nous pouvons voir que I’ensemble des points s’alignent suivant une
droite de pente 1, ce qui nous permet d’en tirer une relation de type U, = SQr/S, avec
£ = 1. Des études avaient été faites sur des bulles s’écoulant dans des capillaires ainsi que
des canaux. Il a été prouvé que la vitesse des bulles pouvait suivre ce genre de loi avec un
coefficient 8 dépendant du volume de la bulle [150]. Il a été mesuré dans des capillaires, un
coefficient 8 = 1 pour des grosses bulles et 8 < 1 pour des petites [151]. De plus, il a été
observé que [ < 1 lorsqu’il s’agissait de grosses bulles dans un canal. Ces études ont été
validées par Fuerstman en 2007 [92], qui ajouta I'influence des tensio-actifs présents dans
la phase aqueuse. En effet, il mesura dans un canal un coefficient 8 = 1 sans tensio-actifs
alors qu’en ajoutant une dose de ces agents dans la solution, cela pouvait faire descend
la valeur de g a 0,48. En revanche, en augmentant la concentration, S pouvait croitre
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jusqu’a une valeur de 0,83. Virginie Houtané, quant & elle, avait mesuré § = 0,81 pour
une section 100pum x 100um ainsi que 8 = 0,90 pour une section 250um x 300um [12].
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FIGURE 4.14 — Allure des vitesses de bulles V, au cours du temps, dans des canaux a
fortes constrictions, pour des nombres capillaires d’injection C'a de plus en plus faibles.
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4.3.3 Vitesse de bulles dans le régime Seuil.

Pour caractériser les régimes Intermittent et Blocage, il nous faut développer une mé-
thode d’analyse. Nous nous aidons pour cela des graphes de la figure [4.14] ot I’évolution
des vitesses V}, au cours du temps est marquée par des instants ot celle-ci est nulle et
d’autres ou elle est non nulle. Nous définissons &, un nombre réel, qui va nous permettre
de dresser une valeur seuil de V, a partir de sa moyenne sur toute la vidéo. Si V}, > €U,
nous considérons alors que les bulles circulent dans le milieu poreux. Dans le cas contraire,
les bulles sont vues comme immobiles. Nous définissons 74, la durée sur une vidéo ou
Vi, > &U,,. Pour caractériser les différents régimes, nous tracons sur la figure les
valeurs de 74,,/7 , rapport de temps dynamique sur la durée de la vidéo, en fonction du
nombre capillaire Cla imposé. Ainsi, pour Ca > 10™#, nous sommes dans le régime Déblo-
cage. Pour 107° < C'a < 1074, les bulles subissent des écoulements par intermittence, dans
le régime Intermittent, avec 74y, /7 diminuant lorsque nous descendons dans les valeurs de
Ca jusqu’a prendre des valeurs nulles quand Ca < 107°. Cela marque le régime Blocage
ol les bulles restent immobiles dans les entrées des constrictions.

Régime Régime Régime
Blocage. Intermittent. Déblocage.

.0 ,00 WO ®*O
! % ¢=30pm - A=200pum i”

0.9 0 e=30um - A=400um
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FIGURE 4.15 — Evolution de la fraction en temps pendant laquelle les bulles sont en
écoulement dans les canaux a fortes constrictions pour une gamme de nombres capillaires
d’injection.

Nous cherchons a caractériser les vitesses de bulles dans le régime Blocage/Déblocage.
C’est pourquoi nous définissons une vitesse moyenne autre que U,,. Nous ne considérons
que les instants ou les bulles sont en mouvements, c¢’est-a-dire la vitesses moyenne de la
bulle pendant la durée 74, que nous appelons V, = (Vj) e, - Pour évaluer cette grandeur,
nous fixons un seuil avec £ =0,25. Pour nous donner une bar d’erreur, nous prenons £ =0,5
pour la valeur maximum et £ =0,1 pour la valeur minimum. Nous obtenons ainsi le graphe
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FIGURE 4.16 — Allure de la vitesse moyenne V. = (V})ser,,, des bulles lors de leur écoule-
ment, en fonction de Qr/S.

de la figure [1.16]représentant I'évolution de V. en fonction de Q7 /S, le débit total normalisé
par la section du canal. Nous constatons que les points sont plus dispersés que dans le
régime Bretherton, mais restent de l'ordre de Q1/S. Nous pouvons donc en déduire que
ce régime intermittent se caractérise par des intermittences entre le moment ot les bulles
sont bloquées, et otu le fluide s’écoule par les films de coins autour d’elles, et des moments
ol les bulles avancent avec une vitesse de I'ordre de celle donnée par le débit total, comme
dans le régime Bretherton.

4.3.4 Effets collectifs.

Précédemment, nous nous sommes intéressés a la dynamique d’un train de bulles dans
une gamme de Ca allant de 107% & 1072, Nous avons pu constater, pour des canaux a
section fortement variable, une dynamique de blocage ou d’intermittence en-dessous de
Ca. = 107* et une dynamique de déblocage pour Ca supérieur & Ca.. Dans cette partie,
nous allons nous concentrer sur le deuxiéme régime en prenant des nombres capillaires
Ca ~ 10~*—1073. Nous allons voir que dans ce genre de régime, le déplacement des bulles
dans un canal de section variable ne correspond pas seulement & des bulles isolées, mais
que des comportements collectifs peuvent apparaitre : les bulles peuvent se rapprocher ou
s’éloigner, ce qui montre alors qu’elles interagissent. Afin de caractériser ce type d’effet,
nous allons analyser les images sur toute la longueur du canal. Les figures [4.17] et
représentent ’ensemble du systéme ainsi que quatre points particuliers du canal o nous
allons construire 'analyse. Les géométries de canaux utilisées seront les géométries € = 30
pum — A =400 pm et € = 30 pm - A = 200 pm. Dans un premier temps, nous étudierons
la dynamique d’interaction entre les différentes bulles et nous verrons que ce probléme
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100um

FIGURE 4.17 — Photos des regroupements entre des petites bulles avec, en haut, des photos
zoomées des bulles en entrée et sortie de canal et, en bas, des photos de rapprochement
de ces bulles.

dépend fortement de leur taille. Puis, sachant que nous injectons un train de bulles,
espacées d'une distance A\, dans une géométrie a constrictions séparées d’une longueur A,
nous allons étudier la synchronisation d’un tel systéme. Nous verrons par la suite en quoi
cette dynamique et ces interactions influent sur la différence de pression individuelle AP,
mesurée sur chaque bulle.

Formation de multiplets.

Nous avons injecté un train de bulles dans des géométries a fortes constrictions, avec
e =30 pm et A = 200 et 400 um. Dans ces expériences, les deux paramétres que nous



114 CHAPITRE 4. ECOULEMENT DE TRAINS DE BULLES DANS UN CANAL.

100pum

FIGURE 4.18 — Photos d’un écoulement de grosses bulles avec, en haut, des photos zoomées
des bulles en entrée et sortie de canal et, en bas, des photos de la progression de ces bulles.

contrélons sont la distance A entre chaque bulle et la dimension de ces bulles, suivant si
nous voulons qu’elles soient grandes ou petites. Le nombre capillaire C'a varie lors de la
dilution du train de bulles mais nous travaillons dans une gamme allant de 10~ a 1073.
Les figures[4.17) et [4.1§]introduisent les observations que nous faisons dans le cadre d’étude
d’écoulement de petites et de grosses bulles. Nous remarquons alors que pour des grosses
bulles, il n’y a pas d’interaction particuliére entre celles-ci. En revanche, pour des petites
bulles, nous constatons que celles-ci ont tendance a se rapprocher ou a s’éloigner les unes
des autres pour former des multiplets.

Pour caractériser cet effet, nous mettons en place une technique d’analyse visant a
suivre les centres de bulles pour y mesurer la distance A entre chacune d’entre elles tout
au long de leur progression dans le canal. Cela permet de mesurer pendant toute la durée
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FIGURE 4.19 — Distribution en valeurs de A/A pour des canaux a fortes constrictions.

de la vidéo les valeurs de A/A en entrée et en sortie pendant le méme instant. Nous
obtenons ainsi les distributions de valeurs de A/A comme illustrer sur la figure [£.19} Nous
remarquons en entrée que la distribution en A/A forme un pic, confirmant la régularité
de l'injection des bulles. Pour des grosses bulles, il n’y a pas de changement particulier
sur la distribution en taille. En revanche, les pics pour les petites bulles s’élargissent en
raison de la formation des multiplets.

Pour caractériser les élargissements de pics, nous évaluons de maniére précise la valeur
moyenne (\) = [ Ap(A\)d\ imposée ainsi que I'écart-type o\ = \/f AZp(A)dA — (N\)? sur la
valeur de A en sortie de canal, que nous normalisons par d\g pour les bulles a I'injection.
La figure [4.20] réunit alors toutes les valeurs de 6\ /3 en fonction de A/A imposé pour des
trains de petites et grosses bulles pour les deux types de canaux étudiés. Dans tous les cas,
les valeurs de d\ sont toujours plus importantes par rapport & 6o pour les petites bulles
que pour les plus grosses, confirmant que les regroupements en multiplets sont propres aux
petites bulles. Nous remarquons, de plus, que la formation de multiplets s’atténue au fur
et & mesure que A\/A augmente. Cela peut étre 1i¢ aux bulles trop éloignées, interagissant
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FIGURE 4.20 — Mesures du rapport entre I’écart-type d A pour les bulles en sortie, normalisé
par l'écart-type dA\¢ des bulles en entrée, en fonction de A\/A imposé.

entre elles de moins en moins. L’autre possibilité est que le canal ne soit pas assez long a
ce stade pour voir un regroupement complet des bulles.

Synchronisation.

Pour un canal procédant des constrictions, il est évident que la vitesse des bulles va
fluctuer lors du passage de chaque obstacle. Cependant, si chaque bulle avance dans la
géométrie de maniére totalement désynchronisé les unes des autres, la moyenne de toutes
les fluctuations en vitesses serait nulle. En revanche, si les bulles circulent dans le canal
de maniére synchronisée, & savoir, en franchissant les constrictions en méme temps, alors
la fluctuation de la vitesse est significativement non nulle. Les résultats sont présentés sur
la figure 4.21] en fonction de la longueur d’onde moyenne du train de bulles. Nous nous
attendons a trouver de fortes corrélations et donc de faibles valeurs de I’écart-type moyen
pour des valeurs entiéres de A/A. Cela semble étre bel et bien le cas pour les grosses
bulles ot nous trouvons des minima pour les fluctuations sur les valeurs entiéres. C’est
également le cas pour les petites bulles dans le dispositif & A = 400 um, mais pas pour
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les dispositifs & A = 200 pm. Pour les petites bulles, la valeur moyenne de la longueur
d’onde du train de bulles n’est cependant pas un bon paramétre, puisque nous avons vu
que dans ce cas, il se formait des multiplets.

Enfin, il convient de signaler que la longueur d’onde des trains de bulles est relative-
ment mal définie, puisque celle-ci augmente légérement au fur et a mesure de 'avancée
dans le canal, & cause de la décompression. Il serait intéressant de poursuivre ce travail,
soit en rajoutant une contre-pression, soit en déterminant les corrélations spatiales plus
localement.

1 -
8 X Petites bulles e=30um-A=200um
0.8 O Grosses bulles e=30pum-A=200um
[ Petites bulles ¢=30um-A=400um
2'9 0.6 2 Grosses bulles e=30pm-A=400um

O
0 \ % 1 [53 @ﬁc} QX ch} O(\)O \ |
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4
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FIGURE 4.21 — Allure de la fluctuation de vitesse des bulles normalisée par leur vitesse
moyenne pour les quatre différents systémes en sortie.

Influence des interactions sur la pression mesurée.

Dans cette section, nous avons vu que pour des géométries a fortes constrictions, il peut
exister des interactions entre bulles. Pour des grosses bulles, ces derniéres ont tendance
a rester & méme distance \ les unes des autres. En revanche, pour des petites bulles, il
se trouve que celles-ci peuvent avoir une tendance a se regrouper pour ainsi former des
multiplets. La question que nous pouvons nous poser maintenant est celle de I’évolution de
la pression individuelle AP, de chaque bulle en fonction de Ca. Etant donné que la vitesse
moyenne des bulles peut parfois étre inférieure a Q7 /S et que parfois le systéme est amené
a se synchroniser, une question peut se poser sur ce qu’il en résulte de I’évolution de la
pression dans ce cas de figure. C’est pourquoi, en paralléle des mesures faites sur les trains
de bulles lors de ces expériences, nous avons aussi mesuré la valeur de la pression AP
aux bornes du canal. La figure représente ainsi les valeurs de différence de pression
individuelle AP, en fonction du Ca imposé. Il se trouve que dans la gamme de Ca étudiée,
le nuage de points semble suivre la loi de Bretherton en Ca?/3, ce qui est prévisible dans
cette gamme. Pour les grosses bulles, il s’agit du méme cas étudié en début de chapitre.
En revanche, pour des petites bulles, cela s’avére intéressant de constater qu’elles suivent
aussi la loi de Bretherton. Cette observation confirme que dans ce genre de probléme, les
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effets de la présence de ménisques dans les canaux prévalent aux effets de distance entre
ces derniers.
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FIGURE 4.22 — Allure de la différence de pression générée par une bulle en fonction du
nombre capillaire C'a imposé pour les quatre différents systémes.

4.4 Conclusion

Nous pouvons conclure de ce chapitre que nous avons passé en revue la loi de Bretherton
pour un train de bulles dans un canal. Nous avons constaté que pour un canal droit, nous
retrouvons toujours une loi en Ca?/3. L’objectif était ensuite, dans le cadre d’étude en
milieu poreux hétérogéne, d’étudier le méme genre de probléme avec des constrictions.

En premier point, nous notons que de faibles constrictions n’ont aucune incidence sur la
loi de Bretherton dans la gamme de Ca étudiée. En revanche, cela n’est plus le cas pour
des constrictions plus prononcées. En-dessous de Ca. = 1074, la différence de pression
AP, d’un train de bulles n’est plus en accord avec la loi de Bretherton mais est constante,
a une valeur qui correspond & une fraction de la pression capillaire p.. Dans ce régime
Seuil, nous avons remarqué que la vitesse des bulles est marquée par des intermittences
entre valeurs positives et nulles.

Un deuxiéme point attirant notre attention concerne le comportement collectif des
bulles dans des canaux a fortes constrictions. Alors que nous constatons une régularité
du train de bulles si ces derniéres sont de tailles importantes, il n’en n’est pas de méme
pour des bulles de plus petites tailles. En effet, celles-ci ont tendance a se regrouper pour
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former des multiplets. Cependant, si nous nous attardons sur les mesures de pressions,
nous ne voyons aucune influence sur la loi de Bretherton attendue sur la gamme de Ca
étudiée (Ca > Ca,.). Cela souligne que la contribution de chaque bulle sur la mesure de la
pression totale ne dépend non pas de la distance entre bulles mais uniquement du nombre
de ménisques contenus dans un canal.
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Résumé

e Dans un canal & section constante ou avec de faibles constrictions, la
présence de bulles induit une différence de pression AP, dépendant de Ca?/3.

e Dans un canal a fortes constrictions, de demi largeur moyenne 7, il existe
deux régimes suivant la valeur du nombre capillaire d’injection Ca :

— Régime Sewil, pour Ca < 1074, avec des vitesses de bulles intermittentes et
une différence de pression individuelle de bulle :

AP, = 0,152
.

— Régime Bretherton, pour Ca > 1074, avec des vitesses de bulles constantes
et une différence de pression individuelle de bulle :

AP, = 35LCa2/?
T

e Dans un canal & fortes constrictions, a Ca = 10% — 1073, les petites bulles
se regroupent pour former des multiplets et les grosses bulles restent en singulets.
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Transport de mousse dans un milieu
poreux.
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5.1 Introduction.

Dans ce chapitre, nous allons nous concentrer sur le transport d’une mousse, cette fois-
ci & I'échelle d’'un modéle de milieu poreux. Comme cela a été dit dans le chapitre 1,
la mousse est d'une grande utilité dans la récupération assistée du pétrole. Elle permet
d’améliorer le rendement par rapport a ce que I'on aurait si le fluide injecté était mono-
phasique. Il est impossible d’observer les mécanismes responsables de cet effet de maniére
directe mais cependant, des mesures de pression sont faites afin de déterminer certaines
caractéristiques. Il a été observé que la pression mesurée avec la mousse était bien plus im-
portante que ce que 1’on aurait eu avec une simple solution de tensio-actifs [90]. L’objectif
est alors de comprendre le lien entre cette observation et 'augmentation du rendement en
récupération d’huile. C’est la raison pour laquelle nous allons nous intéresser a un trans-
port de mousse dans un milieu poreux transparent, afin d’observer les mécanismes en jeu

121
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et de faire le lien avec les pressions mesurées AP°. Nous ferons varier indépendamment le
nombre capillaire d’injection Ca et la qualité de la mousse f,; afin de distinguer I'impact
de ces différents paramétres dans le probléme.

5.2 Matériels et méthodes.

5.2.1 Caractéristiques du milieu poreux.

Dans ce paragraphe, nous allons vous présenter le modéle expérimental qui va étre
utilisé lors de nos expériences. Il s’agit d’une puce microfluidique en NOA, présentée dans
Iannexe A, capable de supporter une pression allant jusqu’a 5 bars. Comme nous pouvons
I’observer sur la figure le systéme est composé d’une piscine d’entrée et de sortie avec
au centre, le milieu poreux. Ce dernier est composé de piliers solides marqués par leur
couleur blanche, disposés de maniére aléatoire et avec des formes a géométries variables.
L’épaisseur h du systéme est de 180um et la section des canaux, représentés en noir sur la
figure est variable. En effet, comme nous ’observons sur les photos situées sur la figure
la largeur des canaux n’est pas constante. Cela provient de la géométrie fabriquée par
photolithographie, dont le protocole est détaillé dans 'annexe A, & partir d’un masque
fait par un programme Matlab. Celui-ci génére des motifs de forme aléatoire séparés d’une
longueur de corélation [, = 400 um. Le milieu poreux a une porosité ¢ = 0,7 et les canaux
sont dotés de constrictions de largeur d’environ 50 um et de ventres ou crevasses d’environ
350 pm. La largeur moyenne de ces pores, notée [, est de 200 pm. Une autre grandeur
que nous pouvons introduire est la distance entre le centre de chaque ventre ou crevasse
que nous appelons A. Sa valeur moyenne est fixée par la longueur de corrélation [. et vaut
400 pm.

FIGURE 5.1 — Photos du modéle de milieu poreux utilisé.

Afin de caractériser le milieu, nous injectons une solution d’eau et de tensio-actifs Surf
EOR Foam 5200, de viscosité u = 1072 Pa.s, afin de mesurer la différence de pression
AP° aux bornes de la puce en fonction du débit ) imposé. Nous obtenons alors le graphe
présent sur la figure [5.2]a droite, qui montre une dépendance linéaire entre AP° et (), dont
nous pouvons tirer une valeur de la résistance hydraulique expérimentale Rj.., = 9,0.10°
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SI, correspondant, de maniére équivalente, & une perméabilité x = 1,32.107° m?. Il nous
faut cependant connaitre un ordre de grandeur de la résistance hydraulique théorique
Ry, Pour cela, nous proposons une vision plus simplifiée du modéle. Si nous considérons
une section du milieu poreux, nous remarquons que celle-ci est une succession de zones
solides de longueur [, et de vide, de longueur /,,. Ainsi, nous soulignons que la section n’est
composée que d’une succession de N, motifs de longueur /5 +{,. Si [ = 2cm est la largeur
de la puce microfluidique alors :

| = N,(ly+1,) ~ 2N,l, (5.1)
) L ‘ 1500—————————
i g Z O Mesures
00000000000000000000008
O
l o
00000000000000000000000 5
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— 500 ,
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FIGURE 5.2 — A gauche : Schéma du modéle simplifié de milieu poreux. A droite : Graphe
de la pression AP° dans le milieu en fonction du débit d’eau @ injecté.

Nous estimons ainsi N, = 50 et de cette maniére, nous pouvons considérer le milieu
poreux comme une série de N, canaux en paralléles comme sur la figure[5.2|a gauche. Dans
cette approximation, nous cherchons tout de méme a prendre en compte les hétérogénéités.
Pour cela, nous ne considérons pas des canaux droits de section constante mais, de la méme
maniére que dans le chapitre 4, des canaux a section variable. Nous prenons comme valeur
moyenne la largeur de pore [, = 200um et nous considérons que la demi largeur fluctue
d’une longueur ¢ = 75um. De plus, la distance entre constrictions sera fixée par A, la
distance entre crevasses. Ainsi, nous pouvons écrire la résistance hydraulique associée a
un seul canal :

b a(z)p
R ore—/ dz, 5.2
e = f, B 2

ol a est un coefficient dépendant de la géométrie, c’est-a-dire du rapport h/l, qui varie
en fonction de z puisque [, oscille entre les valeurs 50 pm a 350 pm, p la viscosité de la
solution de tensio-actifs et L, la longueur du milieu poreux. Dans le cadre de ce calcul,
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nous utilisons la méme démarche que dans le chapitre 4 pour des canaux dont la section
fluctue. Finalement, cela conduit, a ’échelle de I’ensemble des canaux, & la relation :

AP° = RhthQ> (53)

avec
L
a(@)p
Ry, = / Sk e 5.4
" Jo NJB(a)h (54)

A travers ce calcul, nous pouvons en déduire une résistance hydraulique théorique
R = 6,9.10'° SI. Nous pouvons ajouter a cela que si nous avions considéré des ca-
naux en paralleles de section constante avec une hauteur h=180 pm et une largeur [,=200
pm, nous aurions obtenu un coefficient a=25,74, conduisant a une résistance hydraulique
Ry = 1,3.10'° SI, soit une valeur 5,3 fois moins importante.

Une derniére remarque que nous pouvons faire sur nos mesures de pression est que,
comme le souligne la figure les mesures de pression ne sont pas faites directement aux
bornes du milieu poreux mais a I'extérieur de la puce. Il faut donc prendre en compte
la résistance hydraulique dans le tubing et dans les piscines de la puce. A lintérieur
de la puce, une piscine a une longueur L = 1,5 c¢m, une largeur w = 2 cm et une
hauteur h—180 um. Pour cette géométrie, la résistance évaluée est de 1,5.10° SI. En ce
qui concerne le tubing, il se fait qu’a chaque c6té de la puce est rattaché un tube de
longueur L = 3 cm et de diamétre r=350 pum. La résistance hydraulique de ce tube est
alors R = 8uL/mr* = 5.10% SI. De ce fait, si nos additionnons les résistances hydrauliques
des deux cotés de la puce, nous obtenons une résistance R = 1, 3.10'° SI. Si nous ajoutons
cela & la résistance hydraulique théorique, cela donne Ry, = 8,2.10'° SI, conduisant & un
écart relatif de 9,8 % sur la mesure.

5.2.2 Injection de la mousse dans le milieu.

Afin de réaliser les séries d’expérience qui vont suivre, nous allons utiliser le montage
présenté dans le chapitre 2. L’objectif des séries d’expériences menées dans ce chapitre est
d’étudier la mobilité de la mousse dans le milieu poreux ainsi que les caractéristiques qui
font qu’une mousse a une mobilité réduite par rapport & un fluide monophasique s’écoulant
a un méme débit imposé. On appelle la mobilité d’un fluide, sa capacité a s’écouler dans
un milieu et s’exprimant comme k/pu, avec k, la perméabilité du milieu et u, la viscosité
du fluide. Une réduction de mobilité correspond donc & une augmentation de la viscosité
effective, ici de la mousse. Il en résulte, pour un méme débit d’injection, une augmentation
de la différence de pression AP au sein d’'un milieu poreux. Pour une mousse, les deux
paramétres essentiels de ce probléme sont le débit relatif de gaz f; = Qu;/Qr que nous
nommons qualité de la mousse, avec Qr = Quir + Qeau, ainsi que le débit d’injection
( [152] [85] [86] [82] [81]) que nous caractérisons par le nombre capillaire :

_ /LeauQT

QIO
avec ¢ = 0,7, la porosité du milieu, ¥, la section de la puce microfluidique, fieqy, la
viscosité de 'eau mélangée aux tensio-actifs et 7, la tension de surface entre I’eau et 'air.

Ca

(5.5)
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FIGURE 5.3 — Schéma des différents parcours nécessaires afin de générer un train de bulles
dont la qualité f, et le Ca d’injection seront fixés de maniére indépendante.

Il nous faut alors comprendre 'impact réel de la géométrie du milieu (porosité ¢, variation
de section des pores) sur I'écoulement. C’est pourquoi il est utile pour nous d’avoir une
maitrise parfaite de I'injection en faisant varier nombre capillaire C'a et qualité de mousse
fy indépendamment pour voir l'effet de chacun des parameétres sur les mécanismes de
transport dans le milieu.

L’une des difficultés d’une injection de mousse est la présence d’air qui, de par sa
compressibilité, va fluctuer en volume, faisant fluctuer la vitesse d’entrée de cette mousse.
Pour remédier a ce probléme, nous imposons une contre-pression en sortie de 3 bars
comme cela est expliqué dans le chapitres 3 et 'annexe A. Les différences de pression
AP mesurées sont de 'ordre de 500 mbar, ce qui nous fait un rapport de différence de
pression sur pression totale AP/P = 0,17, nous permettant de considérer I’air comme
incompressible.

La deuxiéme difficulté est de découpler les phénomeénes de formation (division de grosses
bulles/coalescence) des phénoménes de transport. Pour cela, nous utilisons un protocole
permettant de travailler avec une mousse préformée. L’idée est de faire des aller-retours
de bulles au sein de la puce & un Ca élevé. L’origine de cette idée vient des résultats
du chapitre 3. Effectivement, nous avons observé que les bulles se divisaient dans le mi-
lieu jusqu’a l'obtention d’une distribution en bulle de plus en plus monodisperse. C’est
pourquoi dans ce chapitre, si nous espérons travailler dans un régime permanent, nous
avons grand intérét a préformer la mousse de sorte a obtenir la méme monodispersité. Le
protocole utilisé est introduit dans la figure [5.3] Dans un premier temps, le réservoir de
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FIGURE 5.4 — Représentation des différentes étapes de préformation de la mousse a qualité
f, fixée, avant d’injecter I'ensemble & un Ca fixé (étape n°3).

sortie est relié & une contre pression de 3 bars. Une fois le systéme & ’équilibre et la pres-
sion établie, nous commencons par ’étape 1 consistant a générer un train de bulle avec
un pousse-seringue a air et un autre avec eau/tensio-actifs. Cela créé une série de grosses
bulles plus ou moins réguliéres. C’est pourquoi, dans un premier temps, nous sommes relié
au réservoir de sortie. Vient ensuite I'étape 2, consistant a envoyer un trés long train de
bulles vers I'entrée de la puce microfluidique afin que celui-ci s’y disperse pour se diriger
ensuite vers la sortie du systéme. Cette derniére est aussi reliée a un autre pousse-seringue
qui va réinjecter les bulles dans la puce mais en sens inverse lors de I’étape 3. Enfin, lors
de I’étape 4, la mousse, dont f, est fixé, peut ainsi étre injectée dans la puce a un Ca dont
nous décidons la valeur que nous voulons lui donner pour I'expérience en question. Dans
cette expérience, les tubings sont extrémement longs (3 m de tube pour chaque zone de
stockage de bulles).

La figure introduit plus en détails ce qu’il se passe lors de cet aller-retour. Un train
de grosses bulles arrive a l'intérieur de la puce pour s’y fractionner une premiére fois a
Ca = 1,92.10*. En sortie, nous obtenons un systéme composé de petites bulles dont la
distribution en taille reste encore polydisperse. Ce n’est qu’au deuxiéme passage que nous
parvenons a une distribution plus homogéne. Ainsi, nous pouvons débuter I’expérience en
la réinjectant.

5.2.3 Analyse d’images.

Dans cette partie, nous cherchons a comprendre les réductions de mobilité d’une mousse
en écoulement dans un milieu poreux. A travers des observations vidéos, nous soupc¢on-
nons des hétérogénéités d’écoulement dans le milieu. C’est pourquoi nous réalisons un
traitement par différence d’images grace a un programme Matlab. Si nous nous centrons
sur une image, celle-ci est composée d’un ensemble de pixels d’intensité I(z,y,1), avec i,
le numéro de I'image. Lors de la vidéo, nous observons des déplacements de bulles engen-
drant des changements d’intensité. Si le déplacement d’une bulle est faible ou nul, il n’y
aura pas de variation. Pour détecter un déplacement entre deux images, nous évaluons
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FIGURE 5.5 — Cartographie de la différence d’intensité Al(z,y) permettant de contraster
les chemins préférentiels dans le milieu.

donc pour un pixel, |I(z,y,i + 1) — I(x,y,7)|. Nous pouvons ainsi faire 'opération sur
toute la vidéo en moyennant sur toute une durée Al(z,y) = (|I(x,y,i+ 1) — I(x,y,1)|).
Il en résulte alors une cartographie de méme type que celle de la figure 5.5

Pour ce genre de méthode, le déplacement d’une bulle entre deux images ne doit pas
étre trop faible pour pouvoir le détecter. Cependant, ce déplacement ne doit pas non
plus étre trop grand car d’une image a une autre, une bulle peut trés bien prendre la
place d’une autre et le traitement se fera comme si aucun mouvement n’avait eu lieu. La
bulle ne doit donc pas avancer, d'une image a une autre, d’une distance supérieure au
diameétre moyen [, des pores. Pour caractériser le temps qui s’écoule entre deux images,
nous avons la fréquence d’acquisition f, représentant le nombre d’images prises sur la
vidéo par secondes. Ainsi, cette fréquence doit respecter la condition suivante :

U

lp
ol
Qr
U= 9.7
Nolyh ( )

est la vitesse caractéristique de 1’écoulement.

Cette inégalité permet donc d’évaluer une fréquence d’acquisition minimum f,,;, a
appliquer si nous voulons détecter un déplacement de maniére correcte. Il faut cependant
prendre en compte que ’écoulement d’une mousse n’est pas toujours homogéne avec la
présence de chemins préférentiels. Cela a pour effet d’augmenter localement les vitesses
de bulle. C’est pourquoi nous avons choisi f supérieure a f,,;,. L’ensemble est rassemblé
dans le tableau E.11
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Qr (en pL.min™! 100 | 200 | 400 | 600 | 800 | 1000
f (en s71) 20 40 80 120 | 160 200

TABLE 5.1 — Table des différentes valeurs de f en fonction du débit d’injection Q7.

N;, =100 N, = 200

FIGURE 5.7 — Cartographie de lintensité Al(z,y) pour des moyennes de différences
d’images de ¢ & 7 + 1, avec différents nombres d’images traitées N,,.
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Nous avons néanmoins, cherché a vérifier que les résultats ne sont pas dépendant du
choix de la fréquence d’acquisition. Pour cela, nous avons, comme le montre la figure |[5.6],
effectué les analyses pour des différences entre 'image 7 et 7 4+ 1, avec ¢, un entier. Puis
nous avons fait de méme entre les images ¢ et ¢+ 2 ainsi qu’entre les images ¢ et i+ 3. Nous
faisons cette opération sur environ 200 & 300 images de la vidéo que nous moyennons pour
former les cartographies. Comme le montrent les images de la figure [5.6, nous remarquons
qu’il n’y a pas d’influence notable entre les trois analyses d’images, ce qui montre que
notre analyse est relativement robuste.

Un autre effet que nous voulons voir est 'impact du nombre d’images traitées sur
une vidéo. Effectivement, nous avons dit précédemment que nous faisons des séries de
différences d’images sur une vidéo, que nous moyennons ensuite. Nous allons ici, faire
des séries de différences d’images entre une image 7 et i + 1. Cette fois, pour une méme
vidéo, nous allons faire varier le nombre d’images, N;,,, que nous allons moyenner lors
du traitement. Comme le montre la figure 5.7, a partir d’une cinquantaine d’images, la
cartographie est stable et ne dépend pas de la durée de la vidéo.

Enfin, nous avons, dans un dernier point, tester un traitement d’image pour N;,, = 200,
avec des différences d’images entre une image ¢ et une image ¢ + 1. Cependant, nous
avons comparé ce qu’il pourrait se produire si, a la place de moyenner toutes les images
de la vidéo, nous choisissions la cartographie des maximums d’intensité Al,(z,y) =
max(|I(x,y,i+ 1) — I(x,y,)|) sur les 200 images. Les résultats sont représentés sur la
figure [5.8] o1 nous remarquons qu’il n’y a pas d’effet notable. Nous constatons, dans les
faits, que dans le cas du traitement avec le max, certains chemins peuvent mieux ressortir.
Il s’agit de chemins ot les bulles se déplacent moins fréquemment par rapport a d’autres
chemins principaux. Etant donné que le max prend en compte la valeur maximale de
déplacement qu’il y a eu pendant la durée de la vidéo, il est normal que certains chemins,
ol les bulles circulent peu ou de maniére intermittente, ressortent mieux avec le maximum
qu’avec la moyenne.

FIGURE 5.8 — Cartographie de l'intensité Al(x,y) et Al,(x,y) pour des différences
d’images de 7 a i+ 1, avec un méme nombre d’images traitées N;,,, en faisant une moyenne
ou en appliquant le maximum.



130 CHAPITRE 5. TRANSPORT DE MOUSSE DANS UN MILIEU POREUX.

C’est pourquoi, aprés ces différentes constatations, ’analyse se fera par différence d’images
entre ¢ et ¢ + 1 et que I’ensemble sera moyenné sur 200 images.

5.3 Reésultats.

5.3.1 Etude de la réduction de mobilité.

Nous avons déja étudié en début de chapitre 1’écoulement d’un mélange d’eau et de
tensio-actifs dans le modéle de milieu poreux. Nous avons vérifié expérimentalement que
la différence de pression AP°, au sein de la puce microfluidique, varie linéairement avec le
débit d’injection (7. Ces mesures vont nous servir de référence par la suite. En effet, I'idée
est maintenant d’injecter une mousse de qualité f; & un nombre capillaire Ca, lui-méme
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FIGURE 5.9 — Allure de la réduction de mobilité en fonction de Ca et de f,.

Pour ces mémes types d’expériences en présence de mousse, nous employons la mé-
thode d’injection détaillée précédemment en choisissant la qualité f, de la mousse et en
Iinjectant & Ca fixé. Aprés plusieurs séries de mesures, nous pouvons ainsi rassembler
les données a travers le graphe représenté sur la figure Nous pouvons ainsi y faire de
nombreuses observations.

Dans un premier temps, nous remarquons que les pressions mesurées AP sont fortement
supérieures a ce que nous mesurions pour de 'eau AP° a un méme débit d’injection,
évaluées a un facteur 3000 pour un Ca ~ 1077, Pour cette gamme de nombres capillaires,
de grandes barres d’erreur sont a noter en raison d’une injection devenant problématique
pour ces faibles Ca (début de rétention de bulles en entrée).
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De plus, nous constatons que cette réduction de mobilité augmente avec la qualité f, de
la mousse. Des études avaient été menées par Osei-Bonsu et al en 2016 sur ’écoulement
de mousses en cellule de Hele-Shaw [85]. Ils avaient constaté que la viscosité apparente de
la mousse augmentait d'une valeur 15 fois plus importante que la viscosité de 'eau, pour
fq = 0,80, a 30 fois pour f, = 0,98. Khatib et al avaient souligné la méme chose mais
pour un milieu poreux [81]. Ils avaient ajouté que I'augmentation de f, engendrait une
réduction de mobilité allant d’un facteur 1000 & 10%. Cette observation était d’autant plus
prévisible si nous revenons sur les études faites au chapitre précédent, ou chaque bulle
génére un AP, supplémentaire. Cela met en avant ’effet notable d’une géométrie de milieu
poreux sur la réduction de mobilité si on compare au cas d'une cellule de Hele-Shaw.

Khatib et al constatent aussi qu'une augmentation du nombre capillaire C'a diminue la
viscosité effective de la mousse dans le milieu, mettant en lumiére un caractére rhéofluidi-
fiant. Cela se confirme par nos mesures de réduction de mobilité diminuant fortement avec
le nombre capillaire. Si nous cherchons & décrire par une loi de puissance, nous trouvons
Ca™' pour une qualité de mousse f, = 0,30 et en Ca="™ pour f, = 0,90. Ces observa-
tions aménent & conclure qu’en-dessous de f, = 0,50, AP demeure a peu prés constant
en fonction de Ca. Cette remarque souligne une rhéofluidification de la mousse dans le
milieu.

5.3.2 Chemins préférentiels.

Dans ce paragraphe, nous allons étudier le transport de la mousse au sein de la puce
microfluidique & partir des images vidéos. Ces observations se feront en faisant varier si-
multanément le nombre capillaire d’injection Ca et le débit relatif de gaz f, de maniére
indépendante. A partir d’analyses d’images, faites de la méme maniére que dans le para-
graphe consacré a cette technique, nous contrastons les chemins dans lesquels les bulles
circulent le plus dans le milieu poreux, comme le décrit la figure Ainsi, nous dressons
la cartographie des chemins parcourus par la mousse et ce, en fonction des deux para-
meétres Ca et f,, que nous avons fait varier systématiquement comme le montre la figure
Une étude détaillée de cette cartographie est proposée dans le paragraphe suivant.

FIGURE 5.10 — Traitement de vidéo en faisant des différences d’images. Les zones de
déplacement se font dans les endroits ot 'intensité est la plus importante sur 'image
traitée.
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FIGURE 5.11 — Cartographie des chemins préférentiels pour différentes gammes de Ca et
de f,.

En observant la figure [5.12] en haut, nous remarquons tout d’abord que dans le do-
maine de bas f, et faible Caq, il n’existe que quelques chemins parcourus ou I’écoulement
se concentre dans ces zones, alors que le reste des bulles est immobile. Cependant, un dé-
blocage de chemins survient lorsque que nous augmentons progressivement Ca. Ce genre
de situation est similaire a ce que nous avions vu dans le chapitre 2 ainsi que les constata-
tions de Virginie Hourtané lors de ses expériences sur des petites boucles . En effet,
il se trouve qu’a faible Ca, un train de bulles pouvait subir certains blocages liés a des
effets de pression capillaire . En revanche, a haut Ca, il se trouve que I'ensemble des
chemins était parcourus car la différence de pression appliquée aux bulles est suffisam-
ment importante pour franchir une valeur plus élevée que la pression capillaire et ainsi
se déformer. Géraud et al ont observé en 2015 ce genre d’effet dans un autre systéme
microfluidique contenant des pores a différentes tailles de constriction. Il se trouve que
les chemins préférentiels sont plus avantagés dans les grandes constrictions contrairement

aux endroits plus étroits [104] [82].

Pour une gamme de faibles C'a, nous remarquons a faible qualité de mousse f,, seule-
ment quelques chemins sont parcourus. En revanche, comme lillustre la figure [5.12] en
bas, une augmentation de f; engendre une multiplication du nombre de chemins ou les
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bulles circulent. Nous obtenons alors un écoulement de plus en plus homogeéne au sein du
milieu.

f, = 0,28

N
My B iy

fy = 0,28

FIGURE 5.12 — En haut : Evolution, a faible qualité de mousse f,;, de la cartographie des
chemins préférentiels en augmentant C'a. En bas : Evolution, a faible C'a, de la cartogra-
phie des chemins préférentiels en augmentant f,,.

Comme nous venons de le voir, sur N, canaux présent dans le milieu poreux, il existe
N canaux ol les bulles peuvent s’écouler. Cet effet ayant des répercussions sur le nombre
capillaire local C'aj,. dans chaque canal, il est intéressant de faire une mesure quantitative
de N/N,. Cette grandeur est évaluée sur chaque cartographie, en comptant le nombre de
chemins ot Al(z,y) prend les valeurs les plus significatives. Les valeurs de N/N, sont
alors répertoriées sur le graphe de la figure [5.13] Nous observons que pour f, < 0,50,
Nﬁo ~ 20% alors que pour f, > 0,50, Nﬁo ~ 80%. Dans le premier cas, nous observons
une hétérogénéité de 'écoulement avec des zones humides ou les bulles vont s’écouler
alors que d’autres zones vont étre asséchées et totalement bloquées. Dans le second cas,
I’écoulement est plus homogéne en terme d’écoulement mais aussi en terme de répartition
des phases liquide et gazeuse au sein du milieu. Arrivé a de haut f;, nous faisons méme le
constat que tous les chemins sont parcourus quelle que soit la valeur de Ca. Ce résultat est
intéressant car il souligne que dans une optique de rendement en récupération assistée du
pétrole dans un milieu poreux, le débit d’injection n’a pas d’importance sur I'homogénéité
a haut f,. Rappelons qu’en récupération assistée du pétrole, Ca ~ 10~" — 107°.
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FIGURE 5.13 — Graphe du pourcentage de chemins débloqués en fonction de Ca et f,

avec, en trait plein, les étalonnages pour chaque qualité f, par les courbes d’équation
N/N, = ACa + B.

Au cours des expériences réalisées, nous avons noté une influence de la géométrie du
systéme sur les chemins préférentiels. En effet, comme le fait remarquer la figure [5.14]
oll sont réunies quatre cartographies, il existe des endroits dans le milieu poreux ou des
chemins sont localisés de maniére récurrente. Si nous nous centrons sur le haut de chaque
cartographie, nous remarquons la présence d'un méme chemin ou, lorsque C'a ou f, vont
augmenter, d’autres chemins vont apparaitre au voisinage. Nous pouvons interpréter cela
comme des pores dont la section moyenne est la plus importante, favorisant 1’écoulement
dans les gammes de Ca et de f; les plus faibles. Une augmentation de ces deux para-
meétres favorise I'apparition d’autres chemins dans les alentours de ces zones principales
d’écoulement.

Dans ces analyses de chemins préférentiels, quelques remarques peuvent étre faites.
Dans un premier temps, dans le cas de faibles qualités de mousse f, il se trouve que des
fluctuations au niveau de l'injection sont alors observées. En effet, comme le montre les
photos de la figure m il se trouve, dans le cas d’'une qualité f, = 0,28, que l'injection
n’est pas homogéne. Sur la photo, en haut de la figure [5.15] nous observons qu'une qualité
supérieure a 0,28 entre dans le systéme alors que sur la photo du bas, il s’agit d'une
qualité inférieure a 0,28 qui s’introduit dans le milieu poreux. Par conséquent, le nombre
de chemins N est amené a varier d’une valeur max, pour le passage de la mousse a
fg > 0,28, & une valeur min, pour f, < 0,28. Dans ce cas, nous prenons la moyenne de
ces deux valeurs. Pour des qualités plus importantes, le probléme d’injection ne se pose
plus.
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FIGURE 5.14 — Cartographie de chemins préférentiels avec la trace de chemins identiques
d’une expérience a une autre.

Zones humides 200 pm

FIGURE 5.15 — En haut : Photo du passage d'une mousse, avec f, = 0,28, ou tous les
canaux sont remplis de bulles. En bas : Photo d’une mousse, avec f, = 0,28, ol certains
canaux sont dilués en bulles par rapport a d’autres.
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5.4 Discussion

5.4.1 Modélisation.

Dans les sections précédentes, nous avons mis en évidence la réduction de mobilité
importante au sein du milieu, signature de I’écoulement de la mousse & l'intérieur d’un
milieu poreux. De plus, nous avons imagé les écoulements de ces mousses dans le milieu.
Cela a permis de mettre en lumiére que cet écoulement est susceptible d’étre plus ou moins
homogene suivant les parameétres Ca et f, choisis. Dans cette partie, nous nous proposons
d’utiliser les résultats obtenus sur les écoulements de trains de bulles dans des canaux
droits vus dans le chapitre 4. En associant ces travaux avec les observations de chemins
préférentiels du paragraphe précédent, nous allons chercher & comprendre les valeurs de
réduction de mobilité de mousse, dans un milieu poreux, constatées dans ce chapitre.
L’étude ne sera pas étendu & Ca < 107° en raison des chemins préférentiels difficiles &
évaluer de maniére exacte pour cause de début de rétention de bulles en entrée du milieu
poreux.

FIGURE 5.16 — Modéle théorique du milieu poreux comme une série de N, canaux en
paralléles.

Nous proposons de modéliser le milieu poreux par N, canaux paralléles de section
variable comme sur la figure L’étude menée au chapitre 4 a permis de montrer
que la différence de pression AP, associée a 1’écoulement d’une bulle dans un canal peut
étre associée au nombre capillaire dans ce canal, que nous appelons Cay,.. Il existe alors,
suivant la valeur de Cay,., deux différents régimes nommés respectivement régime Sewil
et régime Bretherton. La transition entre ces deux cas de figure s’effectue & un nombre
capillaire critique Ca, = 10~*. Ainsi, pour une bulle, nous pouvons écrire, pour un rayon
r =1,/2, les relations suivantes :

* Régime seuil (Cay,e < Cayg) :

AP, = 0,30 (5.8)
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* Régime Bretherton (Caj. > Ca,) :

loc

Ag:n%@f” (5.9)
P

Pour décrire la différence de pression régnant a I'intérieur de tout le milieu poreux, nous
pouvons l'écrire comme la différence de pression générée dans un seul canal AP, égale
dans les autres canaux. Ainsi, de la méme maniére que dans le chapitre 4, il nous faut
écrire cette grandeur comme la somme des AP, générés par chacune des bulles a laquelle
nous ajoutons la pression AP° due & I'écoulement de I'eau entre les bulles, en faisant
I'hypothése que la qualité f, de la mousse est égale a la fraction volumique en gaz dans
le systéme :

APth = nAPb + (1 - fg)APO, (510)

ol AP, la contribution apportée par chacune des bulles et AP, celle apportée par 'eau.
Il nous faut ensuite expliciter le nombre de bulles n dans un canal. Pour cela, il nous faut
considérer que, le long d’un canal de longueur L, se répéte n motifs bulle/ménisque d’eau
de volume respectif €, et .. Cela conduit & un volume de canal 0, = n(2, + Q.). Le
débit fractionné en gaz f, étant égal a sa fraction volumique, cela nous permet d’écrire :

)
n:?i@ (5.11)

Si nous décrivons un canal comme un parallélépipéde de longueur L, de largeur [, et
de hauteur h, alors €2, = Lil,h. De méme, si chaque bulle a pour longueur Ip = 155um
avec un diametre de pore [, = 200pum, dans ce cas, nous pouvons les considérer comme
sphériques et écrire Q, = 4nrd, /3, avec rp ~ 1,/2, alors :

_ GhL

n—=———
2
7Tlp

fa» (5.12)

nous amenant a ’expression finale de AP, qui s’écrit sous la forme :

L
APy, = Oh

— 3 fAP + (1= [)) AP (5.13)

Nous avons vu, dans le paragraphe sur les chemins préférentiels, qu’il pouvait y avoir
certaines zones de blocage et que la totalité des chemins n’était pas toujours parcourue.
Ainsi, sur les N, chemins, NV sont parcourus par les bulles. De ce fait, il en résulte que la
vitesse des bulles n’est pas uniforme dans tout le milieu :

Caloc No
= — 5.14
Ca N ( )
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FIGURE 5.17 — Diagramme des régimes Seuil et Bretherton en fonction du nombre capil-
laire C'a et de la qualité de la mousse f,.

Cette relation permet alors d’évaluer C'aj,. & partir du nombre capillaire d’injection Ca
que nous connaissons et d’avoir une estimation compléte de AP, au sein du tableau [5.2]
De plus, il est alors possible de savoir & I’échelle d'un seul canal si C'a,. est supérieur ou
inférieur & Ca, = 10~*. Connaissant N/N, grace au mesure sur la figure il est donc
possible, a travers le diagramme de la figure de savoir si nous sommes dans le régime
Seuil ou Bretherton suivant les valeurs de f; et Ca.

Nous cherchons ensuite a comparer l'allure que peut avoir AP, en fonction de f, et
Ca. Pour cela, nous connaissons les expressions de AP en fonction de Ca, ainsi que les
expressions de AP,. Cela nous permet d’évaluer la valeur des AP, par I'intermédiaire de
I’équation . Pour avoir les différentes valeurs de AP, dans le régime Bretherton,

6 hL
Apth = ;legAPb + (1 - fg)APO (515)
p
e Pour Ca < Ca, :
i i
AP, =0.307 (5.16)
P
e Pour Ca > Ca, :
N\ 23
AP, = 70 (—> Ca?/? (5.17)
L, \ No

TABLE 5.2 — Récapitulatif de I'expression de AP;,.
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il nous faut cependant connaitre une loi capable de donner une estimation de N/N, en
fonction de f, et Ca. Nous écrivons N/N, sous la forme :

N
— = ACa+ B, (5.18)
No
ol A et B sont des coefficients & déterminer. Nous nous aidons dans ce cas du graphe situé
sur la figure |5.13] ol nous faisons des régressions linéaires. Ainsi, nous pouvons estimer

les valeurs des coefficients A et B en fonction des valeurs de f; et Ca.

Sur la figure [5.18] les points expérimentaux que nous avons mesuré ainsi que Pallure de
la pression théorique A P,;, attendue ol ce dernier vaut le maximum des valeurs de pression
des régimes Seuil et Bretherton. Nous nous apercevons alors que les courbes théoriques
et les points expérimentaux suivent la méme pente en fonction du nombre capillaire Ca.
Nous observons alors que pour des qualités de mousse f, < 0,50, les mesures de pressions
expérimentales et théoriques sont proches. En revanche, cela n’est plus le cas pour des
plus hautes qualités.

Pour avoir une meilleure estimation de I’écart entre les valeurs expérimentales et théo-
riques de différences de pression, nous tracons, sur la figure les valeurs de AP/AP,,
en fonction de Ca et de fy, suivant C'a inférieur ou supérieur a Ca.. Comme le souligne
le graphe, les résultats ne sont pas satisfaisant car la majorité des valeurs de AP/AP,
est supérieure a 1.

5.4.2 Phénoméne de filtration.

Nous venons de constater, dans le paragraphe précédent, que le modele théorique pré-
voyant I’évolution de la différence de pression AP, induite par un écoulement de mousse,
a différents nombres capillaires d’injection C'a et qualité de mousse f, sous estime la pres-
sion mesurée. Nous allons donc essayer de comprendre la raison de cet écart a travers une
révision du modele, qui suppose que le débit fractionné en gaz f, équivaut a la fraction
volumique en gaz dans le milieu.

Dans les N, — N chemins bloqués, la vitesse des bulles est nulle. Cependant, la vitesse
de la phase liquide n’est pas nulle. En effet, celle-ci peut aussi s’écouler a travers les films
de coins représentés sur la figure [5.20, comme nous ’avons évoqué dans le chapitre 4. 11
faut donc prendre en compte, dans ’expression du débit fractionné en gaz f, dans les N
chemins, qu'une partie du débit d’eau ). injecté va dans les N — N, chemins bloqués.
Cela va induire une augmentation du débit relatif de gaz dans les N canaux qui coulent.
Nous appelons Q).o, le débit d’eau moyen dans un des canaux bloqués. La qualité de la
mousse fq1, dans les canaux qui coulent, s’écrit :

i = <
I QQ+Q€_(NO_N>Q€27
permettant d’exprimer 5 = f,1/f, :

(5.19)

1

S R TG T WO

(5.20)
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FIGURE 5.18 — Graphe des mesures expérimentales de AP/AP° en fonction de Ca et f,
avec le régime Seuil en pointillé et le régime Bretherton en trait plein.
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FIGURE 5.19 — Représentation du rapport entre les mesures de pressions expérimentales
AP aux extrémités de la puce lors de I'écoulement de mousses et les pressions AP,
prévues par les modéles théoriques pour Ca > Ca. et Ca < Ca,.
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FIGURE 5.20 — A gauche : Schéma de films de coin dans une section de canal avec l'air en
indice (1) et I’eau en indice (2) [149]. A droite : Photo d’une mousse dans un milieu poreux
avec zone bloquée, séche, et zone humide ot a lieu le déblocage pour Ca = 2,4.107° et
fq=0,28.

Maintenant que nous avons identifié le coefficients [ jouant une importance dans ce
probléme, il nous faut maintenant le quantifier. Pour cela, nous pouvons décrire le milieu
poreux comme deux canaux en paralléles représentant les N canaux débloqués pour le
premier et les N, — N chemins bloqués pour le second. Il en découle qu’a chacun de ces
deux canaux sont associées des différences de pression AP. L’expression est connue pour
les N chemins, & travers I’équation ([5.15)). Pour ce qui est de la différence de pression
pour les N — N, chemins, elle est associée au débit (.o par I'expression :

AP = RpsQeo, (5.21)

oll Ry est la résistance hydraulique associée a la taille des films de coins que nous évaluons
de la méme maniére que Lingguo Du [149] comme dans le chapitre 4, avec ¢ = 0, 25.
Ainsi, si nous écrivons que AP doit étre le méme dans les chemins bloqués et débloqués,
la résolution de cette équation offre comme solution une valeur de (.o a une qualité de
mousse f, et un nombre capillaire d’injection C'a donné. Cela nous permet, par conséquent,
de remonter & une valeur de 5. L’ensemble des valeurs est alors rassemblé sur la figure

b.211

Comme nous pouvons le voir sur la figure pour des gammes de nombres capillaires
Ca ~ 107° — 1074, la qualité f,;, injectée dans les endroits ou les bulles circulent, peut
avoir une valeur bien plus importante par rapport a la qualité de mousse de départ f,,
allant jusqu’a un facteur 2. Nous pouvons cependant garder un regard critique sur ces
résultats car il se trouve que les calculs ont été faits dans un cas ou la taille des films
de coins est estimée pour € = 0,25. Or, rien ne nous dit que cette valeur n’a pas été
surévaluée. En effet, une diminution de ce coefficient aurait pour conséquence de diminuer,
pour les mémes gammes de Ca et f,, la valeur du coefficient 3, due & une augmentation
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de la résistance hydraulique Rps. Des observations confirment cette hypothése a travers
des images de zones bloquées asséchées représentées sur la figure Cette derniére
remarque peut avoir comme effet d’avoir un e < 0, 25.

2.2
fq
0,90
2 [ . B ]
O 0,80
1.8 A
© 10,70
Q.
1.6 10,60
14+ . 7 9,50
= @
1.2r e o 0,40
8 [
3 S § B 0,30
107 1073

FIGURE 5.21 — Allure du coefficient § = f;1/ f, en fonction du nombre capillaire d’injection
Ca.

5.4.3 Evaluation des chemins préférentiels.

Un autre point discutable dans notre maniére d’évaluer la pression théorique AP, est
la maniére dont nous évaluons les chemins. Cela est en effet a prendre en compte dans
I’évaluation du terme AP, intervenant dans ’expression théorique. Si nous regardons les
images de la figure 5.22] celle-ci représente différentes images de cartographie de chemins
préférentiels pour une qualité de mousse injectée f, = 0,50 et un nombre capillaire Ca =
2,4.107°. En haut de cette figure se trouve I'image de la cartographie de I’écoulement
dans une partie du milieu. Celle-ci a été faite par différence d’images entre image i et
1+ 1, le tout moyenné sur 200 images comme nous 1’avons décrit dans le paragraphe sur
le traitement d’image. Cependant, nous observons visuellement que cette cartographie
peut étre trompeuse pour ce qui est de I’évaluation du nombre de chemins. En effet, il se
trouve que dans de faibles gammes de nombres capillaires d’injection C'a, deux chemins
en paralléles peuvent circuler avec des alternances. Comme nous pouvons en avoir la
confirmation sur la figure 5.22| en bas, une différence entre deux images, a deux moments
de la vidéo a été faite. Nous pouvons alors y voir apparaitre deux fois moins de chemins
préférentiels par rapport & la moyenne sur 200 images. Nous remarquons sur les deux
images en bas de la figure [5.22] que les chemins ne se situent pas nécessairement au mémes
endroits a deux temps différents de la vidéo. Cet effet est aussi remarqué jusqu’a des
qualités de mousse f, = 0,91. En revanche, pour des nombres capillaires Ca = 2,4.107%,
nous ne remarquons plus ces alternances de chemins. Néanmoins, nous observons que les
vitesses de bulles, dans des canaux en paralléles, peuvent étre différentes, faute d’observer
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des alternances de déplacements. Cela rappelle la signature d’un régime Seu:l, rencontré
dans le chapitre 4, o les bulles circulent avec des intermittences pour un nombre capillaire
local en-dessous de 10~%. En revanche, ce phénoméne ne se produit plus au-dessus de cette
valeur critique.

e

FIGURE 5.22 — En haut : Image d’une cartographie faite par différence d’'images entre ¢ et
i+ 1, moyennée sur 200 images, pour une qualité de mousse f, = 0,50 et Ca = 2, 4.1075.
En bas : Image au méme endroit du systéme de la cartographie pour une seule différence
d’image entre 7 et i + 1 & deux instants de la méme vidéo.

En prenant en compte cet effet, il faut estimer un autre nombre de chemins préférentiels,
que nous appelons N’, et ainsi voir les conséquences que cela induit sur la pression mesurée.
Si nous estimons N’ ~ N/2 et que nous négligeons le terme AP° de 'équation (5.15)),
ce qui est légitime pour des hauts f,, alors la différence de pression AP, augmente d’'un
facteur 1,60.

Si nous faisons un récapitulatif de ce qu’il vient d’étre dit dans ces deux derniéres sous
parties, deux facteurs de correction peuvent éventuellement étre envisagés. Le premier
sur la qualité de la mousse f, di a des effets de drainage. Le deuxiéme sur I'estimation
des chemins préférentiels. Si nous regardons pour des écoulements de mousses de forte
qualité f,, il nous faut alors ajouter un facteur de correction 1,10 x 1,60 = 1,76. Nous
sommes encore loin du facteur 3 a 6 qu’il nous manque pour raccorder la théorie et
Iexpérimentale. Il faut ajouter & cela que nous travaillons dans I’hypothése de champ
moyen. En réalité, il est probable que les vitesses de bulles soient plus ou moins élevées,
a cause de I'hétérogénéité du milieu, par rapport aux estimations.
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5.4.4 Influence de la géométrie.

Dans ce paragraphe, nous allons nous intéresser a I'impact de la géométrie du systéme
sur I’écoulement de la mousse. Pour cela, nous avons fait des expériences comparatives
dans deux géométries différentes. La premiére est celle que nous avons étudié pendant tout
le chapitre, avec un diameétre de pore moyen [, ~ 200 pm, une distance moyenne entre
les crevasses A = 400 pum et une hauteur i de 180 pum. Nous appelons cette géométrie, la
géométrie petits pores. La deuxiéme géométrie est un milieu poreux hétérogéne de méme
type, avec une largeur moyenne de canaux [, ~ 300 um, une distance entre crevasses A =
600 pum et une hauteur h de 215 um. C’est la géométrie grands pores.

Dans ces deux milieux, nous y avons injecté une mousse préformée, dont le débit relatif
de gaz f, = 0,76. Nous avons alors, par différence d’images, dresser la cartographie des
chemins préférentiels comme le montre la figure [5.23] Nous remarquons, dans ce cas, que
le changement de géométrie grands pores/petits pores n’a visiblement pas d’influence sur
le nombre de chemins parcourus par la mousse. En effet, pour le début de la gamme de
nombre capillaire & 107°, nous remarquons que le pourcentage de chemins parcourus est
de 55% pour les petits pores contre 45% pour les grands pores. En fin de gamme & 1075,
nous mesurons un pourcentage de chemins de 65% pour les petits pores contre 77% pour
les grands pores. Enfin, pour C'a ~ 10™%, nous avons 80% pour les petits pores et 85% dans
la géométrie au grands pores. Ces arguments laissent penser que la géométrie, du moins
la taille des canaux, semblent ne pas avoir d’effet sur le nombre de chemins préférentiels.

Petits pores

Grands pores

FIGURE 5.23 — Comparaison des cartographies de chemins préférentiels, a des nombres
capillaires C'a voisins, pour des écoulements dans des géométries a grands pores et a petits
pores.
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Il est a noter que pour la géométrie grands pores, nous mesurons une plus faible réduc-
tion de mobilité par rapport a la géométrie petits pores. Cet effet s’explique car la différence
de pression induite par I’écoulement d’une bulle est inversement proportionnelle & la taille
des pores [,,.

Par cette premiére analyse, il semblerait quun changement de géométrie a 1’échelle 2D
n’est pas d'une grande influence dans le transport d’une mousse. De plus, Lotfollahi et
al [153] ont réalisé des simulations numériques qu’ils comparent a des expériences dans des
roches. Pour des nombres capillaires de 1'ordre de 107°, il constate alors que la réduction
de mobilité de la mousse varie d’un facteur 200 pour des qualités de mousse f, < 0,20 a un
facteur 800 pour des mousses dont f, est proche de 0,80. Il faut ajouter a ces observations
que Gassara et al [143] ont effectué des mesures de réduction de mobilité dans un milieu
poreux 3D & des nombres capillaires variant de 107¢ & 107, Il se fait qu’avec une gamme de
débits relatifs en gaz f, variant entre 0,4 et 0,8, les réductions de mobilité qu’ils mesurent
sont du méme ordre de grandeur qu’avec le modéle 2D que nous utilisons. Il en est de
méme pour la rhéofluidification de la mousse dans le milieu poreux ot les pentes mesurées
avec leurs données expérimentales vont de -0.93 pour f, = 0,40 a -0,56 pour f, = 0,80
contre nos mesures allant d’une pente -1 pour f, = 0,28 & -0,75 pour f, = 0,91. Ainsi, il
semblerait que les mesures expérimentales soient trés proches entre milieu 2D et 3D.

5.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudi¢ le transport d'une mousse a I’échelle d'un modéle de
milieu poreux. Des mesures de pression ainsi qu’une visualisation des écoulements nous
ont permis de rendre compte plusieurs points. Dans un premier temps, qu’une mousse
en écoulement dans ce genre de milieu engendre une pression pouvant étre bien plus
importante par rapport a ce que nous aurions eu en présence d’une solution d’eau avec
des tensio-actifs. Ce phénoméne dépend du nombre capillaire Ca ainsi que de la qualité
de la mousse f,, comme cela a été constaté dans d’autres modeéles.

Dans une seconde partie, nous avons vu qu’a faible qualité f,, la mousse avancait dans
le milieu de maniére hétérogene, avec des chemins préférentiels mais aussi des zones de
blocage de bulles. En augmentant Ca, nous remarquions que de nombreux chemins se
débloquent au fur et & mesure. En revanche, il se trouve qu’en travaillant a de hauts f,,
la mousse peut garantir un écoulement homogéne dans tout le modéle.

Ce dernier point est intéressant car il met en lumiére le point suivant. Dans de nom-
breuses études, on associe souvent l'efficacité d’une mousse & explorer le milieu par sa
réduction de mobilité, dépendant de f, et Ca. Or il se trouve que si nous nous concen-
trons sur l'aspect visuel de ’écoulement, le nombre capillaire C'a n’a pas un roéle majeur
dans I’homogénéité du balayage de la mousse dans le milieu.

Malgré un préfacteur a prendre en compte entre les réductions de mobilité prévues et
celles mesurées, nous témoignons du succes relatif du modéle pour décrire les phénomeénes
de transport de mousse dans un milieu poreux. Cela est confirmé par des mesures de
réduction de mobilité dans des roches [143}[153| voisines de nos résultats.
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Résumé

e Mesures d’importantes réductions de mobilité de la mousse en écoulement
dans un milieu poreux, avec une forte diminution avec C'a et une augmentation
avec fg.

e FEcoulement hétérogéne de la mousse avec formation de chemins préférentiels
a faible Ca et f,, suivie d’'une homogénéisation du transport en augmentant Ca

et/ou f,.

e Succes relatif de la description du transport de mousse & travers un modéle
2D, avec un bon accord avec les mesures de réduction de mobilité pour des
milieux poreux 3D.
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6.1 Introduction.

Dans un chapitre antérieur, nous avons étudié la formation d’une mousse dans un
modéle de milieu poreux. Nous avons vu qu’une mousse peut se former & partir d’un
nombre capillaire d’injection Ca ~ 1075 pour donner une mousse dont la taille des bulles
est polydisperse. Il se fait qu’en augmentant Ca, nous obtenons une mousse dont la
distribution en tailles de bulles est de plus en plus monodisperse et ce, a partir d’un
nombre capillaire Ca ~ 1074, L’objectif est & présent de voir ce qu’il en est de cette étude
en présence d’'un jet de dodécane. Des études menées sur des écoulements de mousse
en milieu poreux [2] montre que la pression générée par I’écoulement croit de maniére
retardée avec un milieu gorgé d’huile, si nous comparons avec un milieu restreint de phase
huileuse. La question qui se pose alors est ce qu’il en est de l'origine de cet effet, & savoir
si cela est un probléme de formation de mousse, de stabilité ou de transport.

6.2 Matériels et méthode.

6.2.1 Solution de tensio-actifs.

Dans le chapitre 3, nous avons étudié la formation d’une mousse a partir d’un train de
bulles que nous avons injecté dans un modéle de milieu poreux. L’idée de cette méthode

149
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Formulation Stabilité sans huile Stabilité avec huile
CBS ~ 3min < lmin
Surf EOR Foam 5200 ~ 4h ~ 1h

TABLE 6.1 — Durée de stabilité de mousse suivant les différents tensio-actifs employés.

est d’observer les mécanismes de formation d’une mousse en milieu poreux en faisant
varier, de maniére indépendante, le nombre capillaire d’injection Cla ainsi que la qualité
de la mousse injectée f,. Maintenant, nous allons faire le méme type d’expérience mais en
présence d'un co-écoulement de dodécane. L’intérét est alors de voir I'impact éventuel que
la phase huileuse peut avoir sur la formation de la mousse. C’est pourquoi un troisiéme
parameétre susceptible d’étre pris en considération est la nature de la solution de tensio-
actifs utilisée pour former la mousse.

Nous allons, par conséquent, dans ce chapitre, utiliser deux différentes solutions de
tensio-actifs. Ces deux solutions ont été élaborées par Solvay et ont pour nom CBS et
Surf EOR Foam 5200. Nous ne pouvons pas donner la composition exacte de ces pro-
duits, en raison de propriétés intellectuelles, mais nous pouvons affirmer que ces solutions
sont des mélanges de molécules amphiphiles et amphotéres. Ces deux solutions ont pour
particularités de ne pas avoir la méme durée de stabilité en présence d’huile comme cela
est souligné dans le tableau fait a partir de mesures macroscopiques. Nous allons donc
chercher les conséquences que cet effet peut induire sur la formation de la mousse.

Dans le chapitre 1, nous avons vu que trois coefficients entrent en jeu dans la stabilité
d’une mousse en présence d’huile, c’est-a-dire les coefficients £, S et B. Afin de prévoir
la stabilité des formulations utilisées, nous avons mesuré pour chacune d’entre elles, les
tensions de surface .., entre ’eau et I'air, .5, entre ’eau et ’huile puis v, la tension de
surface entre ’air et I'huile. Les valeurs des différents coefficients sont alors répertoriées
dans le tableau 6.2

Si nous regardons les valeurs de coefficients contenues dans le tableau[6.2] nous pouvons
remarquer que celles-ci sont positives dans tous les cas. Cela veut dire, si nous nous
fions au modéle de stabilité décrit dans le chapitre 1, que la mousse doit tendre vers
une déstabilisation au cours du temps. Cependant, si nous revenons sur ce que souligne
Denkov [119], malgré une déstabilisation de la mousse & prévoir, il faut aussi prendre en
compte la valeur de B. En effet, le temps de déstabilisation d’une mousse en présence
d’huile est d’autant plus long que B est faible. Nous pouvons confirmer cette affirmation
a partir de nos données. Il se trouve, effectivement, que pour la solution de CBS, B = 2609
mNZ2.s72 alors que pour la solution de Surf EOR Foam 5200, B = 532mN?.s72, ce qui veut
dire qu’une mousse a base de la derniére solution de tensio-actifs est stable plus longtemps
qu’avec la solution de CBS. Cela est confirmé par une durée de stabilité de mousse en
présence d’huile de 1h avec le Surf EOR Foam 5200 alors qu’avec le CBS, ce temps est
réduit en-dessous de 1 min.
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Solution E (en mN.m™!) | S (en mN.m™!) | B (en mN?.m™?)
Surf EOR Foam 5200 14 2 532
CBS 49 3 2609

TABLE 6.2 — Valeurs des coefficients E, S et B pour les formulations utilisées dans ce
chapitre.

6.2.2 Montage expérimental.

0°9.9,%%.90.000.0.°@® .,

FIGURE 6.1 — Schéma du montage expérimental ainsi que du systéme d’injection du train
de bulles et du jet de dodécane.

Dans les séries d’expériences qui vont suivre, nous allons nous intéresser & un probléme
de train de bulles se brisant dans un modéle de milieu poreux, de la méme maniére que dans
le chapitre 3, mais cette fois-ci en présence d’un jet central de dodécane. Pour cela, nous
utilisons le méme type de dispositif expérimental avec deux pousse-seringues en entrée
assurant la co-injection d’eau et d’air comme sur la figure Ces pousses-seringues vont
générer un train de bulles de qualité f, controlée et reliée a deux sorties. La premiere
sortie meéne directement a l’enceinte métallique d’éjection car le train de bulles risque
d’avoir des irrégularités au début de la formation. Il faut donc que cette partie du train
aille directement hors du systéme. La deuxiéme sortie est directement rattachée a la puce
microfluidique pour l'injection du train de bulles dans le milieu. Ainsi, nous pouvons, dans
un premier temps, créer un train de bulle de qualité f, controlée, puis 'injecter dans le
milieu & un débit Q,ousse fixé. L’entrée de la puce microfluidique est aussi rattachée a
une deuxiéme entrée qui a pour but d’envoyer dans le milieu, un jet de dodécane de débit
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noté Qpuie- Nous maitrisons alors le nombre capillaire d’injection Ca, indépendamment
de f,, que nous calculons de la maniére suivante :

_ M(Qmousse + Qhuil@)
gL ’

avec [, la viscosité du mélange eau/tensioactifs et 7, la tension de surface entre I'eau et
I’air. La puce microfluidique est alors posée sur un panneau LED et un objectif, surmonté
d’une caméra rapide, est disposé au-dessus du milieu poreux pour faire une vidéo noir et
blanc de la formation de la mousse en présence d’un jet de dodécane. Pour finir, I’ensemble
du systéme, ol a lieu I’écoulement, est mis sous une pression de 3 bars grace a la contre-
pression imposée en sortie. Nous obtenons, dans ces conditions, des vidéos de formation
de mousse en présence d’un jet de dodécane dont une représentation nous est donnée sur
la photo de la figure 6.2

Ca (6.1)

Ecoulement mousse. .
et dodécane. , T
N\ J & Zone d'étude.

e 2 a

Za) um Zone d'étude.

FIGURE 6.2 — Photo de la formation d’une mousse dans un milieu poreux en présence
d’un jet central de dodécane.

6.2.3 Traitement d’images.

Une fois le montage expérimental mis en place, des séries de vidéos peuvent étre ainsi
faites comme nous pouvons le voir sur la photo de la figure Nous distinguons ainsi, sur
cette figure, le milieu poreux avec ses plots possédant une teinte grisée. La solution d’eau
avec tensio-actifs est représentée en noire. Les bulles d’air apparaissent en blanc et le jet
de dodécane en gris. Nous avons ainsi un systéme plus complexe que dans le chapitre 3.
La zone d’étude qui va nous intéresser est la piscine de sortie. Si nous nous concentrons
sur cette partie, il devient plus facile pour nous d’étudier ce systéme en raison de la partie
solide dont nous nous affranchissons. Il nous reste donc un systéme de trois phases a
étudier. Il n’est pas toujours évident de bien contraster ces trois phases eau/air/dodécane
et ¢’est pourquoi, comme nous le montre la photo de la figure [6.2] nous allons étudier la

200 pm

| 200 ym
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distribution en taille de bulles sur les cotés de la piscine. A cette endroit, il y a moins de
dodécane et nous pouvons faire des mesures de maniére plus simple.

Pour étudier la distribution en taille de bulles dans chacune des zones étudiées, nous
allons employer la méme technique de traitement d’images que celle utilisée dans le pa-
ragraphe « traitement d’images » du chapitre 3. Il se trouve que les images de mousse
formée dans la piscine de sortie sont composées de zones blanchies pour les bulles et de
zones noircies pour I’eau. Nous allons, par conséquent, distinguer ces deux zones par séries
de traitements numériques utilisant un filtre et un seuillage. Cette technique permet alors
de localiser les différentes bulles et d’en évaluer l'aire qu’elles occupent afin de dresser
I’histogramme des différentes tailles de bulles pour chaque expérience.

6.3 Reésultats et discussions.

Dans cette partie, nous allons décrire les séries d’expérience qui ont été faites. Comme
nous 'avons dit dans la partie précédente, les paramétres du probléme de co-injection
d’un train de bulles en présence d’un jet de dodécane sont le nombre capillaire d’injection
Ca de I'ensemble bulles/dodécane, la qualité de la mousse f, et la nature de la solution de
tensio-actifs. C’est pourquoi dans un premier temps, nous faisons des séries d’expériences
pour une solution de tensio-actifs Surf EOR Foam 5200 en faisant varier Ca et f,.

Ces différentes expériences sont illustrées sur les figures [6.3] et oll nous pouvons
observer une distribution en tailles de bulles en piscine de sortie en présence de dodécane.
Un premier point intéressant que nous pouvons observer est que nous n’avons pas de
coalescence au sein du systéme. Pour le Surf EOR Foam 5200, nous remarquons qu’a des
Ca ~ 1079 la distribution de tailles en sortie est hétérogéne et au fur et & mesure que le
nombre capillaire augmente, les bulles en sortie ont des tailles de plus en plus homogénes.
De plus, comme le souligne les images de la figure nous constatons qu’il est plus facile
d’avoir une distribution en tailles de bulles de plus en plus homogéne avec C'a pour des
qualité de mousse f;, = 0,50. En revanche, pour des qualités de mousse supérieures a
0, 76, nous faisons le constat que cela est de plus en plus difficile. Nous remarquons aussi,
pour un train de bulles dont f; = 0,76, une transition abrupte entre polydispersité des
bulles en sortie & C'a = 3,36.107° et monodispersité a Ca = 6,72.1075. C’est la raison
pour laquelle, avec la solution de CBS, nous nous intéresserons qu’a ces valeurs de Ca.
Pour cette solution de tensio-actifs, les différentes images des distributions de bulles en
sortie pour différents C'a et f, sont représentées sur la figure Nous constatons alors
que la mousse reste stable en présence de dodécane. Cependant, nous ne remarquons pas
de changement spectaculaire en ce qui concerne ’homogénéisation de la distribution en
tailles de bulles, comme nous avions pu le voir avec le Surf EOR Foam 5200.

Comme dans le chapitre 3, nous analysons les tailles de bulles en sortie de puce mi-
crofluidique a partir de ces images, par une méthode de seuillage afin d’obtenir les distri-
butions de tailles pour les deux solutions de tensio-actifs a différents nombres capillaires
Ca et débits relatifs de gaz f,. Les histogrammes obtenus sont illustrés sur les figure
et Pour la solution de Surf FOR Foam 5200, si nous regardons les courbes de la
figure [6.5] ils nous confirment bien les observations faites précédemment, a savoir, une
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R e VI 6@

—3,36.10°6 |

f,=089 o f,=0,98

FIGURE 6.3 — Photos de bulles en présence de dodécane en sortie de puce microfluidique,
avec la formulation Surf EOR Foam 5200, pour quatre qualités f, différentes et avec
différentes gammes de nombres capillaires Cla.

augmentation du nombre capillaire d’injection Ca favorise une formation de bulles de
plus en plus petites avec, en revanche, une difficulté a former des petites bulles pour des
qualité f, > 0,76. L’histogramme a f; = 0,76 confirme bien qu'une transition semble
s’établir pour un nombre capillaire passant d’une valeur de 3,36.107° & 6,72.107°. Pour
le CBS, les courbes soulignent qu’il n’y a pas de changement spectaculaire de la taille des
bulles en fonction de Ca. Cependant, nous remarquons toujours, qu’il est plus difficile
de former & des qualités de mousse f, supérieures a 0,76. La densité de probabilité en
taille a f, = 0,50 montre des diametres de bulles de I'ordre de la centaine de microns,
contrairement aux autres qualités étudiées. Cela est di au fait que les bulles en entrée
sont de tailles plus petites a f, = 0, 50, c’est-a-dire 5Smm de diamétres environ, alors qu’a
des f, supérieurs, les diamétres de bulles peuvent étre de 'ordre de 1 a 2cm.



6.3. RESULTATS ET DISCUSSIONS. 155

Sans dodécane

6.1

\Ca=3,36.10"5

fq=10,89 fy=0,98

FIGURE 6.4 — Photos de bulles, avec et sans la présence de dodécane, en sortie de puce
microfluidique, avec la formulation CBS, pour quatre qualités f, différentes et avec diffeé-
rentes gammes de nombres capillaires Ca.

Nous pouvons résumer nos données sur la figure [6.7] qui montre, & gauche, I’évolution de
la moyenne dp,;;. des diamétres de bulles en sortie, avec et sans dodécane pour les solutions
Surf EOR Foam 5200 et CBS, en fonction de Ca et f, et, a droite, I’évolution de I'écart-
type ddpe. Comme nous pouvons le voir sur ces graphes, nous remarquons, pour le Surf
EOR Foam 5200 en présence de dodécane, que les diamétres moyens et les écarts-types
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FIGURE 6.5 — Histogramme représentant les distributions en tailles de bulles en sortie
de systéme pour une solution de Surf FOR Foam 5200 en présence de dodécane, pour
différentes qualités de mousse f, et différents nombres capillaires Ca.

des bulles décroisent lorsque Ca augmente, avec une polydispersité & Ca ~ 1075 — 1074
et avec une distribution monodisperse entre Ca ~ 10™* et 1073 comme cela a été observé
sans le dodécane. En revanche, pour f, = 0 ,89 et 0,98, les bulles ont plus de mal a se
diviser. Dans le cas de la solution de CBS, les constations sont similaires avec une meilleure
division de bulles a f, =0,98. Ces probléemes de formation peuvent en partie s’expliquer
du fait que le jet de dodécane occupe au moins un tiers de I’espace dans le milieu. Par
conséquent, moins de piliers solide sont disponibles pour que les bulles puissent se diviser.
Pour avoir la certitude que les bulles finiraient par se fragmenter complétement, il faudrait
que le milieu poreux soit plus long.

En terme de stabilité, une chose rassurante que nous notons est ’absence de rupture
de films liquides lors des expériences, que ce soit avec le Surf EOR Foam 5200 ou le
CBS. D’aprés cette derniére remarque, il pourrait paraitre étonnant de constater qu’une
mousse formée a partir de CBS reste stable. En effet, cette derniére formulation ne doit
étre stable en présence d’huile que sur une durée inférieure a la minute. Il nous faut alors
raisonner sur le temps d’une expérience. Pour commencer, avec le Surf EOR Foam 5200,
les gammes de nombres capillaires explorées vont de 3,36.107% & 3,36.1073. Cela revient
a des vitesses moyennes d’écoulement variant de 1,11.107* a4 1,11.10~" m.s~*. Sur une
longueur L = 3 cm, cela nous améne a des temps d’expérience allant de 4 min 30 a 0,27
s. Sur ces échelles de temps, il n’est pas étonnant que la mousse ne soit pas déstabilisée
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CBS sans dodécane
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FIGURE 6.6 — Histogramme représentant les distributions en tailles de bulles en sortie de
systéme pour une solution de CBS, avec et sans la présence de dodécane, pour différentes
qualités de mousse f, et différents nombres capillaires Ca.
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Sans dodécane
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FIGURE 6.7 — Mesures des diamétres moyens dp, . et des écart-types ddpu. de bulles
en sortie de puce, avec et sans dodécane, a différents C'a et f, et pour les solutions de
tensio-actifs Surf EOR Foam 5200 et CBS.



6.4. CONCLUSION. 159

avec une solution de Surf EOR Foam 5200. Pour une solution de CBS, les gammes de
nombres capillaires C'a sont de 3,36.107° & 6,72.107°. En gardant le méme raisonnement,
cela revient & des temps expérimentaux de 16,85 s & 8,43 s. Sur de si courtes échelles de
temps, il n’est pas spécialement étonnant d’observer de la stabilité de mousse.

6.4 Conclusion.

Nous pouvons conclure de ce chapitre que des expériences de formation de mousse en
milieu poreux ont été menées par des injections de trains de bulles dans un modéle de
milieu poreux. Cette méthode permet ainsi de varier, simultanément de maniére indé-
pendante, le nombre capillaire d’injection Ca et la qualité de la mousse f,. Nous avons
ajouté a ce probléme la présence d’un jet central de dodécane. Ce dernier a pour but de
tester si la présence d’huile nuit ou non a la division des grosses bulles et, par la suite,
a la formation de la mousse. Cela met en jeu la nature de la solution de tensio-actifs
utilisée. Pour ce faire, nous avons fait des séries d’expériences pour deux différents types
de solution de tensio-actifs.

Nous avons donc constaté, comme dans le chapitre 3, que les bulles se divisent jusqu’a
avoir un diamétre similaire & celui des pores. De plus, la distribution en tailles de bulles
s’homogénéise de plus en plus en augmentant le nombre capillaire Ca & 107* — 1073, Par
ailleurs, cette homogénéisation est d’autant plus difficile & obtenir au fur et & mesure que
nous augmentons la qualité de la mousse f,;. Ces observations sont tout a fait similaires a
celles obtenues en I’absence d’huile. Nous en déduisons que, a 1’échelle de nos expériences,
cette derniére n’a pas d’impact sur la formation de mousse.

Enfin, nous avons noté que la mousse reste stable en présence de dodécane, quel que
soit la solution de tensio-actifs employée. Cette conclusion est pour le moins rassurante
dans une optique de récupération assistée du pétrole mais il est difficile de dresser cette
affirmation sur de longue durée d’écoulement de mousse dans un milieu poreux en présence
d’huile. 11 se fait, effectivement, que les échelles de temps de nos expériences ne sont pas
suffisamment importantes pour mettre a I’épreuve les limites de stabilité d’'une mousse
dans notre systéme d’étude.
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Résumé.

o ] existe trois régimes de division de trains de bulles dans un milieu poreux
en présence d’huile :

— Difficultés a disperser pour Ca < 1075,

—  Début de divisions avec bulles de tailles polydisperses pour
1075 < Ca < 1074,

— Formation de bulles de tailles monodisperses pour Ca > 1074,

e Pour f, > 0,80 : distribution de la taille de bulles difficilement homogéne
dans les gammes de C'a explorées en raison de la taille du jet de dodécane.

e Stabilité de mousse en présence de dodécane pour les deux solutions de
tensio-actifs utilisées, mais courtes échelles de temps d’expérience.
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7.1 Introduction.

L’objectif de ce chapitre est d’étudier le transport d’une mousse dans un milieu poreux
en présence de dodécane. Nous avons vu au chapitre 5 que, sans huile, I’écoulement d’une
mousse pouvait étre 1ié & une réduction de mobilité qui est importante (facteur 100 & C'a ~
1075) mais fortement dépendante du Ca. Cette réduction de mobilité s’accompagne de la
formation de chemins préférentiels a faible qualité f, alors qu’a haute qualité, I’écoulement
reste homogéne. Nous cherchons dans ce chapitre & déterminer l'incidence que peut avoir
la présence d'une phase huile sur ces phénomeénes de transport. Comme dans le chapitre
5, les mousses utilisées dans les expériences a venir sont déja préformées c¢’est-a-dire que
les bulles sont déja de diamétres similaires a la taille des pores. Deux protocoles ont
été utilisés. Le premier consiste & injecter une mousse préformée en présence d’un co-
écoulement de dodécane. Nous obtenons alors un régime permanent qui nous permet
de comparer directement avec les résultats précédents. Un deuxiéme protocole consiste
a saturer entiérement le milieu en huile pour observer ensuite comment une mousse va
envahir le systéme.

161
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7.2 Matériels et méthodes.

7.2.1 Caractéristiques du milieu poreux.

Dans ce paragraphe, nous allons vous présenter le modéle expérimental qui va étre
utilisé lors de nos expériences. Il s’agit d’une puce microfluidique en NOA avec le méme
motif que dans le chapitre 5, & une homothétie preés, d’épaisseur plus élevée et disposant
d’un canal de 200 pym de large au centre de la section d’entrée du milieu. Nous pouvons
voir, sur cette géométrie, des piliers solides, marqués par leur couleur blanche, disposés
de maniére aléatoire et avec des formes a géométries variables. L’épaisseur h du systéme
est de 215 pum et la section des canaux, représentés en noir sur la figure 7.1} est variable.
Comme cela a été dit dans le chapitre 5, il s’agit d’un programme Matlab qui génére le
milieu poreux avec des piliers plus ou moins espacés suivant la valeur de la longueur de
corrélation [., qui vaut ici 600 pum. La largeur moyenne de ces pores, notée [,, vaut ici
300 pm et fluctue d'une demi largeur € = 100 um. La distance entre le centre de chaque
ventre ou crevasse que nous appelons A vaut 600 ym.

5000

O Mesures
— Théorie

Dodécane
l mousse

}

Rp exp = 2,60.1011S1

mousse

0.5 1 1.5 2
Q(m3s™ %108

FIGURE 7.1 — A gauche : Schéma du milieu poreux étudié. A droite : Mesures de la
différence de pression AP° au sein de la puce en fonction du débit Q).

Afin de caractériser le milieu, nous injectons une solution d’eau et de tensio-actifs Surf
EOR Foam 5200, de viscosité ;1 = 1073 Pa.s, afin de mesurer la différence de pression AP°
aux bornes de la puce en fonction du débit () imposé. Nous obtenons alors le graphe présent
sur la figure [7.I] & droite, qui montre une dépendance linéaire entre AP° et (), dont nous
pouvons tirer une valeur de la résistance hydraulique expérimentale Rje,, = 2,60.10!!
SI, correspondant, de maniére équivalente, & une perméabilité x = 3,50.107'* m?. En
suivant un calcul similaire & celui présenté dans les "matériels et méthodes" du chapitre
5, la résistance hydraulique théorique Ry, est de 1,7.10'1° SI. Nous pouvons ajouter &
cela que si nous avions considéré des canaux en paralléles de section constante avec une
hauteur h=215 pm et une largeur /,=300 pm, nous aurions obtenu un coefficient a=21,45,
conduisant a une résistance hydraulique Rp., = 4, 3.10° SI, soit une valeur 3,9 fois moins
importante.
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Comme cela a été dit dans le chapitre 5, la mesure de pression est faite aux bornes
extérieures de la puce. Il faut donc prendre en compte la résistance hydraulique dans le
tubing et dans les piscines de la puce soit une résistance R = 1, 3.10'° SI. Si nous ajoutons
cela & la résistance hydraulique théorique, cela donne Ry, = 3,0.10'° SI, conduisant & un
facteur 8,7 entre mesure et théorie. Cet écart n’est pas nécessairement surprenant étant
donné que nous nous inspirons d’'un modéle de canal droit qui n’est pas forcément adapté
a ce modéle de milieu poreux.

7.2.2 Injection de la mousse dans le milieu saturé en dodécane.

Dans ce paragraphe, nous allons étudier la maniére dont nous injectons une mousse
dans un milieu poreux saturé en dodécane, dans un ensemble sous une pression de 3 bars.
La technique utilisée est globalement la méme que celle employée dans le chapitre 5. Pour
simplifier les explications, nous nous appuierons sur le schéma représenté sur la figure [7.2]

Deux protocoles ont été utilisés. Pour ’étude de la réduction de mobilité, nous injectons,
a débit élevé, du dodécane, puis nous injectons la mousse préformée par les cotés. Pour
I’étude du balayage de I'huile, nous injectons, dans un premier temps, le dodécane par
le canal central. La mousse préformée est ensuite injectée par la piscine d’entrée comme
nous allons le détailler.

[’étape n"1 consiste a co-injecter, a I’aide d’une jonction en T, un train de bulle dont le
débit relatif de gaz f, est fixé & 0,76 dans toutes les expériences de mousses de ce chapitre.
Ce train de bulle est directement relié & la sortie car le début de ce train peut présenter
des irrégularités.

Une fois le train de bulles régulier, a la bonne qualité f,, I’étape n°2 consiste a injecter
une premiére fois le train de bulles dans le milieu poreux & Ca ~ 10~%. Les bulles viennent
alors s’y fragmenter une premiére fois pour sortir, par la suite, de la puce microfluidique.
C’est alors dans ’étape n°3 qu’une seringue, remplie d’eau avec la solution de tensio-actifs
Surf EOR Foam 5200, vient pousser le train de bulles en sens inverse pour que les bulles
retraversent le milieu poreux pour achever leurs divisions.

L’étape n"4 consiste, grace au jet se situant au centre du systéme, a injecter un débit
de dodécane. Puis, nous injectons, & un nombre capillaire C'a voulu, la mousse préformée.
A Taide de ce protocole, nous pouvons ainsi voir le balayage du dodécane par la mousse
dans un milieu poreux. Il sera possible aussi d’y filmer le transport de la mousse et de
voir les répercutions que la présence de dodécane a eu sur les mécanismes.

Dans ce protocole, nous avons réussi a surmonter des problémes de déstabilisation de
mousse préformée dans le tubing avant 'entrée de la puce. Cet effet peut se produire le
plus souvent a faible C'a et s’amplifier au contact du dodécane dans la piscine d’entrée
de la puce. C’est pourquoi une vanne a été installée a cet endroit pour empécher, lors de
I'injection du dodécane, I'huile de remonter par le tubing d’injection de la mousse.
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FIGURE 7.2 — Schéma des différents parcours nécessaires afin de générer un train de bulles,
dont la qualité f, et le Ca d’injection seront fixés de maniére indépendante, pour I'injecter
ensuite dans un milieu poreux saturé en dodécane.

7.2.3 Analyse d’images.

Dans le cas des expériences de balayage, nous avons utilisé une analyse d’image un
peu différente de celle présentée dans le chapitre 5 et qui a pour but de déterminer le
déplacement qui a eu lieu localement a chaque endroit du milieu poreux. Nous utilisons
le méme principe de détection a savoir une différence d’images, pour un débit d’injection
donné, une fréquence d’acquisition f compatible avec les débits (cf "matériels et méthode"
du chapitre 5). Nous faisons ainsi un traitement ot nous enregistrons une série d’images,
de méme type que sur la photo en haut a droite de la figure [7.3] sur toute la vidéo.
A partir de la séquence d’images du balayage de la mousse, nous faisons ressortir les
différents chemins en progression dans le milieu, comme sur la photo en bas & gauche de

la figure

Comme l'expérience est instationnaire, nous ne pouvons plus moyenner ces différences
d’images. Plutot que de mesurer la valeur moyenne, nous calculons le maximum, a une
date t, de toutes les différences d’images précédentes. Nous obtenons un film, que nous
appelons "Trace", qui permet de retracer la progression de la mousse dans le milieu
poreux. Il est possible de seuiller les images de trace, par construction, nous tendons vers
une image, a la fin de ’expérience, qui refléte ’ensemble des chemins qui ont été parcourus.
En premiére approximation, ces chemins ne contiennent plus ’huile puisque cette derniére
a été poussée par la mousse, toutefois, des gouttelettes d’huile peuvent se repiéger sans que
cette analyse ne le mette en évidence. Une observation directe des images brutes montre
cependant que ce soit des endroits minoritaires. A la derniére image, il en ressort une
cartographie compléte des chemins parcourus par le fluide poussant au cours de la vidéo.
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Dif férence de 2 images

Trace

FIGURE 7.3 — Etapes de traitement d’images pour obtenir une cartographie des chemins
explorés par le fluide poussant.

Afin d’améliorer cette cartographie, nous effectuons un seuillage de la derniére image de
la vidéo, afin de faire ressortir le mieux possible les chemins comme sur la cartographie
en bas & droite de la figure [7.3

Pour le protocole en régime permanent accompagné par la réduction de mobilité, nous
avons procédé comme au chapitre 5.

7.3 Reésultats et discussions.

7.3.1 Etude de la réduction de mobilité.

Dans cette section, nous cherchons a caractériser, comme dans le chapitre 5, la réduction
de mobilité, en faisant le rapport des différences de pression entre un écoulement de mousse
et un écoulement de mélange eau/tensio-actifs. Ici, il y a en plus I'huile. Pour cela, une
mousse de qualité f, = Q,/(Qq + Q) = 0,76 est préformée, puis co-injectée en présence
d’un jet de dodécane. Ainsi, dans toutes ces séries d’expérience, le débit relatif de gaz de
la mousse injectée est fixé. En revanche, nous ferons varier le débit de dodécane et ainsi,
son débit fractionné f,, défini de la maniére suivante :

Qo

0. 10,40y (7.1)

Jo
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ol (), est le débit d’air, ()., le débit d’eau avec tensio-actifs et (),, le débit de dodé-
cane injecté a travers le jet central. Le deuxiéme paramétre entrant en jeu est le nombre
capillaire d’injection que nous définissons par :

pQr
Ca= Sox (7.2)
avec f est la viscosité du mélange eau/tensio-actifs, Qr = Q. + Q. + Q,, le débit total
injecté dans la puce, ¢, la porosité du milieu, X, la section de la puce microfluidique et ~,
la tension de surface entre ’eau et 'air.
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FIGURE 7.4 — Allure de la réduction de mobilité d’une mousse de qualité f, = 0, 76 pour
différents nombres capillaires C'a et différents débits fractionnés en huile f,.

Les mesures de pression sont représentées sur la figure [7.4] Une premiére chose intéres-
sante & noter est que nous observons toujours des réductions de mobilité importantes pour
la mousse, si nous comparons la différence de pression AP mesurée avec la différence de
pression AP° pour le mélange eau/tensio-actifs & méme débit imposé. Nous remarquons,
en effet, que la différence de pression AP induite par une mousse peut étre 200 fois plus
importante qu’avec I’eau pour des nombres capillaires Ca ~ 107° & 20 fois plus importante
pour Ca ~ 107*. Les réductions de mobilité sont plus faibles que dans le chapitre 5 avec
des pores plus petits. Cela s’explique du fait que I'expression de AP, pour une bulle est
inversement proportionnel a la largeur des pores [,,.

De plus, nous pouvons remarquer que la présence de dodécane ne change pas les valeurs
de réduction de mobilité de maniére significative. En effet, nous avons commencé par une
série d’expérience a f, = 0, de sorte & n’avoir qu’un écoulement de mousse dans le milieu et
de nous en servir comme référence. En augmentant progressivement le débit de dodécane,
nous notons, pour des nombres capillaires Ca ~ 107°, une baisse de réduction de mobilité
allant jusqu’a un facteur 2, pour un débit fractionné en dodécane f, allant de 0 a 0,50. En
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revanche, plus le nombre capillaire croit, plus ’écart de réduction de mobilité, a différent
fo, diminue.

Cela se répercute sur les valeurs des exposants des lois de puissances. Pour f, =0, nous
retrouvons un comportement rhéofluidifiant de la mousse, marqué par une diminution de
la réduction de mobilité en fonction de C'a avec un exposant de -0,75. Nous retrouvons la
meéme valeur que dans le chapitre 5 pour des écoulements de mousse de qualité f, > 0, 76.
En revanche, nous constatons que l'effet rhéofluidifiant s’atténue au fur et & mesure que
nous augmentons f,, avec une pente augmentant jusqu’a une valeur de -0,55 pour f, =0,50.
Par conséquent, le dodécane a peu d’influence sur la réduction de mobilité et le fait que
celle-ci diminue progressivement avec 'augmentation de f, indique qu’il n’y a pas de
déstabilisation, ou la transition serait plus abrupte. De plus, visuellement, la mousse en
co-écoulement avec le jet d’huile reste stable. Cela vient donc d’un probléme de transport.
Si f, = 0, dans ce cas, pour des nombres capillaires de I’ordre de 1075, nous devons nous
trouver dans un régime Seuil, d’aprés le chapitre 5, ot AP ne dépend pas de Ca. Ce cas
de figure conduit & une pente de -1 sur le graphe de réduction de mobilité en fonction
de Ca. Par ailleurs, plus f, augmente et plus nous diminuons le nombre de chemins a
travers lesquels les trains de bulles peuvent circuler. Il en résulte, pour un méme débit
de mousse injecter, une augmentation du nombre capillaire local C'a;,. dans les chemins
parcourus par les bulles. Ainsi, cela peut & la fin amener a franchir un nombre capillaire
critique Ca, = 10~*. Nous nous trouvons alors dans un régime Bretherton ou AP dépend
de Ca?/® amenant, sur le graphe, a une pente de -0,33. Une augmentation de f, engendre
ainsi une augmentation de la pente comme le graphe de la figure le souligne.

7.3.2 Balayage du dodécane par une injection de mousse.

Etat final.

Dans ce paragraphe, nous allons nous intéresser a un milieu poreux saturé en dodécane.
L’objectif est alors d’y injecter un fluide poussant dans ce milieu pour extraire le dodécane
hors de la puce. Nous allons donc étudier la maniére dont cette huile est poussée en
injectant différents types de fluide. Nous utiliserons, dans un premier temps, une solution
d’eau mélangée a des tensio-actifs Surf FOR Foam 5200 puis, nous comparerons son
efficacité avec une mousse formée d’air et de cette méme solution de tensio-actifs, & débit
relatif de gaz f, = 0,76. Les différentes expériences seront menées a différents nombres
capillaires d’injection Cla.

Dans un premier temps, nous avons cherché a comparer efficacité que peut avoir une
solution de tensio-actifs et une mousse. C’est la raison pour laquelle, nous avons commencé
par injecter une solution de Surf EOR Foam 5200 3 un nombre capillaire Ca = 1,68.107°.
Une représentation de l'expérience est faite sur la figure tout en haut ou la photo
de gauche représente le milieu poreux gorgé d’huile en début d’expérience. Sur la photo
centrale, nous pouvons voir le milieu poreux en fin d’expérience, ot une partie du dodécane
a été évacuée du systéme. Sur 'image de droite, il est possible d’observer la cartographie
des chemins parcourus par la solution de tensio-actifs. Ainsi, nous remarquons que dans
cette gamme de nombres capillaires Cla, il est difficile d’extraire tout le dodécane hors du
milieu avec cette solution. En revanche, si nous observons la série d’'images du dessous,



168 CHAPITRE 7. TRANSPORT MOUSSE/HUILE EN MILIEU POREUX.

Surf EOR Foam 5200 Ca=1,68.10"%

FIGURE 7.5 — Balayage de I'huile par une solution de tensio-actifs Surf EOR Foam 5200.
A gauche : Photo initiale du milieu saturé en dodécane. A centre : Photo finale du milieu
balayé. A droite : Cartographie du balayage du dodécane.

nous constatons qu’a un Ca = 1,68.107%, la quasi-totalité du milieu a été explorée par le
fluide poussant.

Ensuite, nous avons cherché a faire les mémes expériences en remplacant la solution de
Surf EOR Foam 5200 par une mousse de qualité f, = 0,76. Pour un nombre capillaire
Ca = 1,68.107°, nous observons alors, sur la ﬁgure que le nombre de chemins explorés
par la mousse est plus élevé que dans le cas d’un fluide monophasique. Certains endroits
demeurent cependant inexplorés. En revanche, lorsque nous augmentons le nombre capil-
laire jusqu’a 1,68.107%, il s’ensuit que la quasi-totalité du milieu s’est fait parcourir par
la mousse. Ainsi, dans une gamme de nombres capillaires Ca ~ 107°, la mousse a presque
la méme efficacité d’exploration d’un milieu poreux, qu’avec un fluide monophasique a
Ca ~ 1074,

Régime transitoire.

Jusqu’a présent, nous avons observé le stade final du balayage du dodécane dans le
milieu poreux. Nous allons, dans ces paragraphes, consacrer notre étude au régime tran-
sitoire de ces expériences. Comme nous ’avons expliqué dans la section « Matériels et
méthode », il est possible de faire des vidéos ol les chemins préférentiels se dessinent petit
a petit dans le milieu poreux. Nous avons alors fait cela pour les injections de solution de
tensio-actifs et pour les mousses dont les résultats se situent sur la figure [7.7] Ces séries
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Mousse f,; = 0,76 Ca=1,68.10"°

Mousse f,; = 0,76 Ca=1,68.10"*

FIGURE 7.6 — Balayage de I'huile par une mousse de qualité f, = 0,76. A gauche : Photo
initiale du milieu saturé en dodécane. A centre : Photo finale du milieu balayé. A droite :
Cartographie du balayage du dodécane.

d’images ne sont pas représentées sur une échelle de temps. En effet, pour comparer I'ef-
ficacité d’un balayage entre différents débits de fluide poussant injecté, il est intéressant
de normaliser le temps afin que les comparaisons de vidéos a débits différents prennent
un sens. Le temps par lequel nous normalisons et celui nécessaire pour qu’un front ait
traversé le milieu sur toute sa longueur. Nous le notons 7 = L/U, avec L, la longueur du
milieu poreux et U = Qr/¢%. Nous appelons un wvolume de pores, la durée At = 7 et
nous notons cette valeur PV.

Comme nous pouvons le voir sur les deux premiéres séries d’images de la figure il
se fait que lorsque nous injectons une solution de tensio-actifs Surf FOR Foam 5200 dans
le milieu, un front hétérogéne s’introduit & travers les pores. Ce phénoméne rappelle clai-



170 CHAPITRE 7. TRANSPORT MOUSSE/HUILE EN MILIEU POREUX.

0 0,07 0,25 1,29 PV
Surf EOR Foam 5200 Ca=1,68.10"*

0 0,17 0,53 1,29 PV
Mousse f, = 0,76 Ca=1,68.10"5

0 0,04 0,23 1,38 PV
Mousse f, = 0,76 Ca = 8,40.10°°

0 0,50 1,85 2,95 PV
Mousse f, = 0,76 Ca=1,68.10"*

0 0,41 1,38 2,40 PV

FIGURE 7.7 — Trace du balayage du dodécane par différents fluides a différents nombres
capillaires d’injection Ca.
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rement les phénomeénes de digitation évoqués dans le chapitre 1, ce qui n’est pas étonnant
vu que la viscosité de la solution et de 1072 Pa.s contre la viscosité du dodécane valant
1,42.1073 Pa.s, c’est-a-dire plus importante que celle du fluide poussant. En revanche, un
effet plus surprenant est constatable sur les trois autres séries de vidéos avec le balayage
du milieu par la mousse. Dans les observations faites juste & présent, nous avons remar-
qué que la mousse pouvait s’écouler dans un milieu de maniére relativement homogéne
pour des qualités élevées. Par conséquent, nous aurions pu nous attendre a un front ho-
mogéne s’introduisant dans le milieu. Les vidéos montrent, par ailleurs, le contraire avec
introduction des trains de bulles sur formes de branches dans ’ensembles des canaux.

Nous pouvons nous appuyer sur le diagramme de Lenormand [37,38] évoqué dans le
chapitre 1. Comme nous ’avons vu, ce diagramme nous permet de savoir si un phénomeéne
de digitation peut se produire, suivant la valeur de M = p;/us et de Ca, ol pyo sont
respectivement les viscosités du fluide poussant et du fluide poussé. Ainsi, pour le cas de
la solution de tensio-actifs poussant le dodécane, M ~ 1 et Ca ~ 107> — 107, Ce cas de
figure correspond & un phénoméne de digitation capillaire. Dans le cas de la mousse, nous
avons M ~ 102—102 pour Ca ~ 10~°—107*, si nous calculons avec la viscosité de I'eau. Ce
cas de figure correspond aussi a de la digitation capillaire. Si nous avions défini le nombre
capillaire avec la viscosité effective d’une mousse, nous aurions un Ca ~ 1072 — 107!
correspondant au méme effet. La dynamique d’entrée des fluides injectés dans le systéme
est donc régie par la pression capillaire, dépendant elle-méme de la taille des pores. Dans
le cas d’une mousse, il en résulte que les bulles vont s’introduire, en premier, dans les
pores les plus gros, la ou il y aura le moins de contrainte pour progresser. Il en est de
méme pour une simple interface eau/huile. La seule différence que nous aurons entre un
systéme eau/huile et mousse/huile est le déroulement du régime transitoire.

o5 ><10|5
5 2 | —Surf EOR Foam 5200/ f =0,76/ Ca=1 68.107°
£, 5l | ==Surf EOR Foam 5200/ Ca=1,68.10*
E —Mousse f_=0,76/ Ca=1,68.1 0°
= T | —Mousse f =0,76/ Ca=8,40.10°°
< 05 | —Mousse f =0,76/ Ca=1,68.10°*

0 05 1 15 2 25 3
PV

FIGURE 7.8 — Graphe caractérisant I’évolution de la quantité de chemins formés lors du
balayage du dodécane, en fonction du nombre de volume de pores PV.

En effet, comme nous avons pu I'observer dans nos séries d’expérience, il se fait que
pour une solution monophasique de tensio-actifs, le fluide s’introduit dans le milieu sous
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forme d’une digitation capillaire. Une fois le fluide poussant ayant gagné la sortie de la
puce microfluidique, nous remarquons que le régime permanent s’en suit directement,
avec une saturation résiduelle importante & Ca ~ 107°. En revanche, pour une mousse, le
régime permanent est retardé. Certains chemins continuent d’apparaitre petit a petit. La
mousse reste donc plus performante qu'un fluide monophasique, bien qu’il faille attendre
quelques PV pour atteindre un régime permanent.

Afin de rendre ces observations plus quantitatives, nous avons effectué un seuillage des
images de trace et sommeé les images binaires obtenues. Nous obtenons ainsi une mesure la
surface parcourue par un fluide en fonction du nombre de volumes de pores, comme cela
est montré par le graphe de la figure Nous remarquons, dans un premier temps, que
dans toutes les expériences, les nombres de chemins augmentent trés rapidement lors des
0,50 premiers volumes de pores PV. Dans le cas des fluides poussant monophasiques, le
nombre de chemins final arrive vite a se stabiliser sous forme de palier. En revanche, pour
les mousses, nous remarquons qu’aprés une premiére transition, le nombre de chemins
continue d’augmenter progressivement. Cela s’explique généralement par des chemins pé-
riphériques qui se débloquent au fur et & mesure.

7.3.3 Chemins préférentiels.

Dans la section précédente, nous nous sommes intéressé a un régime transitoire consis-
tant & pousser du dodécane piégé dans un milieu poreux. Nous allons, ici, nous concentrer
sur le régime permanent des écoulements de mousses dans le milieu. Dans le chapitre 5,
nous avons déja étudié ce genre de régime ot nous pouvions voir I'apparition de chemins
préférentiels, dont le nombre augmentait avec le nombre capillaire Ca et la qualité de la
mousse fy. Nous allons comparer ces résultats avec le cas de figure actuel de mousse en
écoulement dans un milieu préalablement saturé en dodécane.

Nous pouvons ainsi observer sur la figure [7.9] la comparaison des cartographies de che-
mins préférentiels avec et sans dodécane, pour des nombres capillaires voisins. Nous re-
marquons toujours dans les deux cas de figure, qu’une augmentation du nombre capillaire
augmente le nombre de chemins parcourus par les bulles. De plus, il est alors a noter que
pour des nombres capillaires Ca ~ 1074, il n’y a aucune différence entre le cas avec et sans
dodécane. Cependant, nous pouvons observer qu’au fur et & mesure que nous diminuons
en nombre capillaire, la présence de dodécane a un impact sur les chemins préférentiels
en les diminuant. Pour un nombre capillaire Ca = 8.40.1075, le pourcentage de chemins
parcourus passe de 77% sans dodécane, a 52% avec dodécane. Pour Ca = 1,68.107°, le
pourcentage de chemins diminue de 45% sans dodécane a 20% pour un milieu préala-
blement gorgé de dodécane. Nous n’avons pas d’observation concréte pour expliquer ce
phénomeéne. En revanche, méme si nous sommes en mouillage totale pour 'eau et air,
le mouillage du dodécane reste cependant discutable. Une hypothése que nous pouvons
formuler est que le mouillage entre les phases solide/eau/dodécane n’est que partiel. Tl
peut alors en résulter que des gouttelettes de dodécane peuvent rester piégées en surface
des parois du milieu poreux, rendant les interfaces difficiles a déplacer. Ainsi, pour des
nombres capillaires Ca ~ 1072, il peut en résulter des blocages de bulles d’air diminuant
ainsi le nombre de chemins parcourus, en comparant avec une expérience sans dodécane.
Ce probléme s’atténue petit & petit lorsque le nombre capillaire augmente jusqu’a 1074,
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FIGURE 7.9 — Comparaison des cartographies de chemins & différents nombres capillaires
d’injection Ca, pour un débit relatif en gaz f;, = 0,76, dans un milieu avec ou sans
dodécane initialement.

Cette remarque n’est qu'une hypothése qu’il faudrait vérifier a travers des images plus
zoomées ou une expérience mieux adaptée a ces observations.

7.4 Conclusion.

Nous pouvons conclure de ce chapitre qu’un transport de mousse dans un milieu poreux
en présence d’huile n’est pas marqué par des déstabilisations de la mousse pour la solution
de tensio-actifs utilisée. Nous mesurons les mémes ordres de grandeurs de réductions
de mobilité que ce soit avec ou sans la présence de dodécane. En terme de chemins
préférentiels, nous constatons en revanche une influence pour des nombres capillaires
d’injection de 'ordre de 10™° ol le nombre de chemins peut diminuer significativement.

Une étude du balayage d’un milieu initialement saturé a été menée dans le but d’obser-
ver la maniére dont une mousse pouvait balayer un milieu poreux rempli d’huile. L’huile
n’est pas poussée par un front homogéne mais, au temps court, par des doigts de digita-
tion capillaire tout comme cela est le cas pour une solution monophasique de tensio-actifs.
En revanche, et contrairement a la digitation capillaire classique, la saturation continue
d’évoluer aprés la percolation, et la mousse explore sur une longue durée la quasi-totalité
du milieu et ce pour des nombres capillaires variant de 107° & 10~*. Un dernier point in-
téressant, en ce qui concerne la mousse, est qu’elle est presque aussi efficace & Ca ~ 107°
qu'une solution de tensio-actifs & C'a ~ 107, 1l faut cependant tenir compte que Ca a

N

été évalué a partir de la viscosité de 'eau et non de la viscosité effective de la mousse.

Des expériences a des débits plus faibles auraient été intéressantes a mener mais trop
compliquées en raison de la rétention de bulles en entrée du milieu.



174 CHAPITRE 7. TRANSPORT MOUSSE/HUILE EN MILIEU POREUX.

Résumé.

e Méme ordre de grandeur de réduction de mobilité de la mousse avec et sans
dodécane.

e Balayage de ’huile par un front hétérogéne pour une solution de tensio-actifs
et pour la mousse.

e Diminution des chemins préférentiels de 25% en présence de dodécane pour
des nombres capillaires Ca ~ 107 et pas de conséquence a Ca ~ 1074




Conclusion générale et perspectives.

Contribution de ce travail.

L’objectif de ce travail était de comprendre, sur plusieurs plans, le comportement d’une
mousse dans un milieu poreux. Bien que des études ont été menées sur des roches ou
des modéles de milieu poreux en 3D, ces derniers ont 'inconvénient d’étre opaques, ren-
dant des observations directes impossibles. C’est pourquoi nous avons concu des modéles
microfluidiques de milieu poreux en 2D, fabriqués en PDMS ou en NOA. Cela nous a
donné la possibilité de faire ces observations de mousses dans un milieu poreux. De plus,
les modéles de puce microfluidique en NOA nous ont permis de mimer des propriétés de
roches par leur rigidité et leur mouillabilité. Ces micromodéles ont aussi la caractéristique
de pouvoir résister a de fortes pressions, ce qui nous a donné 'opportunité de travailler
sous une pression de 3 bars afin de pouvoir négliger la compressibilité de la phase gazeuse.
Par ailleurs, nous avons mis au point un protocole d’injection qui permet de controler
indépendamment Ca et f,, en préformant une mousse. Ainsi, il nous a été possible de
comprendre le comportement d’une mousse injectée dans un milieu poreux sous trois
aspects différents.

Le premier est la formation de la mousse lors de son injection dans un milieu poreux.
Les expériences de co-injection d’air et de solution de tensio-actifs ont mis en évidence
trois régimes. Il peut exister une coexistence de deux phases continues pour un nombre
capillaire d’injection Ca < 107°. Au-dessus de cette valeur de Ca, 'air se disperse alors
dans la phase liquide avec du piégeage de bulles d’air au sein des pores. En revanche, a
partir de Ca > 1073, il n’y a plus de blocages. Les expériences d’injection de grosses bulles
montrent des débuts de divisions dans le milieu & partir de Ca ~ 107°. Dans ces gammes
de nombres capillaires, la distribution en tailles de bulles est polydisperse. Ce n’est qu’a
partir d'un nombre capillaire Ca ~ 10™* que la distribution en taille s"Thomogénéise ot
la taille des bulles devient proche de la taille des pores. Pour des qualités de mousse
fq > 0,76, nous constatons que les bulles ont plus de difficultés, qu’a faible qualité, a se
diviser complétement.

Nous nous sommes surtout focalisé sur les propriétés de transport de mousse en mi-
lieu poreux. Il a été observé dans le littérature qu'un écoulement de mousse engendre
des différences de pression importante comparées a un écoulement d’eau & méme débit
d’injection.

Nous avons, dans nos dispositifs, retrouvé cet effet et avons cherché a le rationaliser. Des
études de mécanismes de transport ont été faites a petites et grandes échelles. A 1’échelle
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d’un seul canal de section constante, nous avons retrouvé qu’un train de bulles engendré
des différences de pression proportionnelles & C'a®/®. Nous avons ainsi étudié, en premier
lieu, des écoulements dans différentes géométries de canaux droits de section constante ou
variable. A travers ces différents modéles, nous avons vérifié que la différence de pression
créée par une seule bulle suit la loi de Bretherton en C'a?3. Cependant, nous avons montré
que la présence de constrictions conduit a I'existence d’un seuil en pression en-dessous de
Ca = 107, et donne lieu a des écoulements intermittents. A I’échelle d’un micromodéle,
nous avons retrouvé de fortes réductions de mobilité de la mousse avec des mesures de
pressions due a I'écoulement jusqu’a 3000 fois plus importante que la pression dues a
de 'eau & méme débit d’injection pour Ca = 107%. Ce rapport diminue fortement avec
le nombre capillaire montrant un comportement rhéofluidifiant de la mousse en milieu
poreux avec une loi de puissance de Ca variant avec un exposant de —0,90 pour les
faibles f, a —0,75 pour le haut f;,. Une chose intéressante est que ces résultats sont
trés similaires & des mesures faites dans des modéles 3D de milieu poreux ou dans des
roches [143,|153]. Une analyse des chemins parcourus par observation directe a montré
que pour des faibles débits relatifs de gaz, seuls quelques chemins sont actifs. Il se trouve
cependant qu’une augmentation de Ca ou du débit relatif de gaz f, conduisent a une
homogénéisation du balayage de la mousse dans le milieu. Nous avons ensuite cherché a
faire le lien entre les pressions mesurées et les observations faites sur les chemins parcourus.
Pour cela, nous avons utilisé les résultats mis en évidence a I’échelle d'un seul canal pour
les transposer & 1’échelle de tout un milieu poreux. Pour de faibles débits relatifs en gaz, le
modele fonctionne de maniére satisfaisante. En revanche, pour de plus hautes qualités f,,
les mesures expérimentales sont plus éloignées de la pression théorique envisagée, allant
jusqu’a un facteur 5.

Enfin, le dernier cadre d’étude que nous avons exploré est l'interaction que peut avoir
une mousse avec de I’huile dans un milieu poreux. Nous avons étudié des intéractions
mousse/huile, que ce soit au niveau de la formation ou du transport. En premier plan,
nous avons noté, lors de divisions de trains de bulles en présence d’un jet de dodécane,
que les bulles se divisaient progressivement mais que I’huile n’avait pas d’incidence sur les
processus. Des expériences de transport de mousse, de débit relatif en gaz f; = 0,76, ont
ensuite été menées dans un milieu poreux en présence de dodécane. Nous avons noté qu’un
co-écoulement de mousse avec de I’huile engendre une baisse de la réduction de mobilité
et de chemins préférentiels & Ca ~ 107° mais que ces effets s’atténuent & Ca ~ 1072
Nous avons remarqué que la mousse balayait le milieu de maniére plus efficace qu’une
solution de tensio-actifs. En revanche, contrairement a ce que nous aurions pensé, la
mousse s’introduire dans le milieu saturé en huile de maniére hétérogéne jusqu’a ce qu’une
grande partir du dodécane soit poussée vers la sortie du systéme.

Perspectives.

En ce qui concerne I’étude de la formation d’'une mousse dans un milieu poreux, nous
n’avons pas réussi & observer des divisions totales de bulles dans un grands nombres
d’expériences. De plus, les expériences ont été faites avec des images de bulles non adaptées
a l'observation de mécanismes de formation. Une méthode mieux appropriée serait de faire
des images de divisions de bulles plus zoomées et de suivre spatialement les distributions
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en tailles de bulles au fur et & mesure de ’avancée dans le milieu poreux. Pour voir une
division compléte des bulles, il est aussi préférable d’augmenter la longueur du milieu
poreux ou d’injecter des bulles plus petites que dans les expériences proposées dans ce
manuscrit.

Pour le transport d’un train de bulles dans un canal de section variable, nous n’avons
pas fait d’étude suffisamment approfondie des comportements collectifs. Il aurait fallu faire
des études plus systématiques en s’affranchissant des phénoménes de compressibilité. Deux
possibilités pour cela seraient de mettre une contre-pression en sortie de systéme. L’autre
possibilité est de remplacer I’air par un autre fluide non miscible a ’eau et incompressible.
Il serait dans ce cas peut-étre plus facile d’observer des synchronisations de bulles et de
voir des fluctuations de vitesse. Dans les régime Seuil, il manque aussi des études plus
poussées des intermittences. Dans un premier temps, les bulles injectées dans ce genre de
régime sont de tailles polydisperses et les trains sont de haut f,. Il nous est aussi difficile
de maitriser parfaitement l'injection, ot des bulles ont la possibilité d’étre aspirées, et de
savoir a quel point ce qui se passe en entrée de systéme influe sur les intermittences.

Dans les transports de mousses en micromodéles, nous avons rencontré des problémes
d’injection & qualité f, inférieure a 0,40 avec des fluctuations de celle-ci. Il faut ajouter a
cela la complexité d’injection de mousses préformées a des nombres capillaires inférieures a
107° due a de la rétention de bulles en entrée de systéme. Nous avons constaté, par ailleurs,
que les mesures de réduction de mobilité, mesurées lors du transport de la mousse, sont
supérieures a ce que prévoit le modéle théorique. Il peut étre remis en question le fait
que la caractérisation de la largeur de pores et des valeurs de vitesses de bulles se sont
faites dans une hypothése de champ moyen. Il serait intéressant de voir ce qu’il en est des
valeurs locales de vitesses en temps réels. Cette méthode donnerait opportunité de voir
des écoulements intermittents de bulles et d’évaluer un nombre plus précis de chemins
préférentiels & un instant t.

En présence d’huile dans le milieu, des études systématiques du balayage des pores
par la mousse doit étre fait et ceux a différentes qualités de mousse f, et a des nombres
capillaires plus faibles, ¢’est-a-dire en-dessous de 107°. 1l faut ajouter & cela que I’huile
s’émulsionne dans le milieu et il est nécessaire de savoir s’il y a une conséquence sur le
transport de la mousse dans le milieu (nombre de chemins préférentiels).

Extensions.

Sur le plan de la formation d’une mousse en présence d’huile, nous n’avons pas observé,
dans ces travaux, de déstabilisation de mousse en présence d’huile. Les échelles de temps
des expériences étant la plupart du temps inférieures a la minute, il est difficile de dresser,
a travers nos expériences, des conclusions suffisamment solides sachant que les agents
chimiques utilisés sont faits pour qu’une mousse reste stable au moins le temps d’une
minute pour le CBS et pour une durée d’une heure pour le Surf EOR Foam 5200. 11
faut donc envisager ce type d’expérience de formation dans des modéles plus adaptés ou
les distances a parcourir sont bien supérieures a une longueur de 3 cm que propose la
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puce microfluidique employée. Il est aussi possible, en terme de propriétés d’interface, de
chercher a former des mousses en rendant les interfaces rigides.

Un autre paramétre qui n’a pas été pris en compte dans ce probléme est 'impact de la
mouillabilité. Sur le plan de la formation, nous nous sommes placé dans des conditions o
nous sommes en mouillage total a ’aide d’un traitement plasma en surface. Une expérience
qui aurait été intéressante a faire est d’utiliser une puce microfluidique dont la surface est
hydrophobe. Cela pourrait augmenter le temps de résidence de la phase huile qui aurait
plus tendance a s’accrocher a la phase solide.

Des travaux sont aussi a compléter sur la question du transport. A I’échelle d’un seul
canal, il est aussi possible d’observer l'influence de la propriété de linterface eau/air en
changeant sa viscosité mais aussi, comme mentionné auparavant, en rendant l'interface
rigide. Il serait ainsi envisageable de voir I'impact que cela peut avoir sur la différence de
pression individuelle générée par une bulle, de voir si sa dépendance serait toujours en
Ca?/3 mais aussi de vérifier si le nombre capillaire critique Ca,, pour passer d’un régime
Seuil & un régime Bretherton, est toujours le méme.

Toujours dans une perspective d’étude de transport de mousse dans un milieu poreux,
nous avons étudié des régimes de transports de mousse pour un débit relatif de gaz f,
allant jusqu’a 0,90. Cependant, la littérature prévoir un changement de comportement au
niveau de la réduction de mobilité pour des qualités de mousse f, > 0,90. II peut donc
étre intéressant d’observer ce qu’il en est dans ces régimes de hautes qualités. Par ailleurs,
le modéle que nous avons étudié est un milieu poreux hétérogéne qui posséde cependant
une perméabilité x homogéne dans tout le systéme. Si nous voulons modéliser le mieux
possible un milieu poreux, il faudrait aussi prendre en compte la présence d’hétérogénéité
telles que des fractures dans une roche.
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A.1 Introduction.

Au cours de ce projet de thése, il va nous falloir comprendre plusieurs mécanismes de
formation et de transport de mousse dans un milieu poreux. Dans des milieux rocheux,
cette question n’est pas évidente a répondre en raison du manque de transparence d’un
tel milieu. C’est la raison pour laquelle la microfluidique offre, sur le plan expérimental,
un certain confort puisque c’est un domaine ot il est possible de modéliser des milieux
poreux afin de tenter de reproduire le mieux possible des conditions d’écoulement les plus
réalistes possibles.

Dans cette annexe, nous allons présenter la conception de différents modéles de puce
microfluidique pour comprendre le comportement d’une mousse en écoulement dans un
milieu poreux. La premiére puce microfluidique que nous introduirons est un modéle de
canal droit en PDMS, nécessaire & la compréhension du transport de mousse a 1’échelle
d’un seul pore. Le deuxiéme modéle envisagé est, cette fois-ci, une puce microfluidique
en NOA A81 qui a comme particularité de résister & des pressions de 5 bars. Ce type de
modéle nous donne la possibilité d’étudier le transport de mousse a ’échelle d’un réseau
de pores hétérogene.

A.2 Photolithographie.

Dans cette section, nous allons expliquer la premiére étape, essentielle, a la conception
d’une puce. Il faut d’abord élaborer la forme de la géométrie que nous voulons donner & la
puce microfluidique. Pour cela, un programme Matlab nous permet de générer un fichier
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tif, représenté sur la figure qui servira, a créer un masque chez un imprimeur. Ce
masque plastifié sera utilisé pour la photolithographie.

100 pm

FIGURE A.1 — Représentation des masques imprimés pour la conception des puces micro-
fluidiques.

Nous devons maintenant, & partir du masque imprimé, faire un moule du futur circuit
microfluidique. Pour en résumé les différentes étapes, nous nous appuierons sur le schéma
représenté sur la figure [A.2] Le socle de la photolithographie est un wafer en silice qu’il
nous faut d’abord préparer en éjectant d’éventuelles impuretés avec une soufflette. Nous
le chauffons ensuite a 200°C pendant 30min. Cette étape permet de déshydrater la surface
de sorte que la résine déposée, lors de ’étape suivante, soit la plus adhérente possible.

Une fois les minutes passées, nous posons le wafer sur une tournette, qui a pour objectif
de faire tourner le wafer sur lui-méme comme le représente les étapes 1-2 de la figure
[A.2] Nous posons sur la surface métallique une résine SU8 négative. Cette derniére a pour
propriété de réticuler lorsqu’on 'expose au rayonnement UV. Une fois la résine déposée, la
tournette met le wafer en rotation a une vitesse w de 500 tours/min pour un pré-étalement
par force centrifuge, puis & w =1000 tours/min pour un étalement complet de sorte & ce
que Iépaisseur de résine en surface soit celle espérée (pour 1000 tours/min 1’épaisseur est
de 80um et pour des épaisseurs plus faibles, il faut diminuer la vitesse de rotation ou
choisir une résine plus visqueuse).

[’étape suivante consiste a faire évaporer le solvant contenu dans la résine étalée.
Comme le montre ’étape 3 de la figure il nous faut déposer le wafer sur une plaque
chauffante & température variable. Cela nous donne la possibilité de faire évaporer le sol-
vant sans faire de trop grandes variations de température. La plaque doit d’abord passer
de la température ambiante T ~ 25°C a 65°C avec une rampe de 2°C/min. Puis nous
augmentons T de 65°C a 95°C avec la méme rampe. La durée des paliers a 65°C et 95°C
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FIGURE A.2 — Schéma des différentes étapes de photolithographie pour la conception d’un
moule en résine SUS.

dépend de I’épaisseur de résine déposée. Pour le dernier palier, cela peut aller de 2h pour
une épaisseur de 100pum a 4h pour une épaisseur de 200pm. L’intérét d’augmenter pro-
gressivement la température est de ne pas imposer trop de contrainte a la résine, évitant
par la suite des risques de fissures notamment lors du développement que nous verrons
prochainement.

Une fois ceci terminé, nous passons a ’étape 4 du schéma qui est 'insolation. Comme
cela a été dit auparavant, la résine déposée est photosensible. La partie insolée au rayon
UV réticule alors que le reste non. Ce qui veut dire que la partie insolée reste sur le wafer
dans la suite des événements. Les rayonnements UV sont émis par un exposeur. Il émet
une lumiére UV & une puissance surfacique d’environ 4mW.cm ™2 (que nous prenons soin
de remesurer avant chaque insolation). Nous posons le wafer sous la lampe ainsi que le
masque imprimé entre le wafer et la lampe. Le masque doit étre bien plaqué contre le wafer
pour éviter la diffraction, de sorte que les motifs soient bien nets. Pour une épaisseur de
100pm, il faut compter environ 60s d’insolation.

L’étape 5 consiste ensuite a poser le wafer sur la plaque chauffante a température
variable avec un palier a 65°C pendant 15min et un autre a 95°C pendant 40min tout
en respectant les rampes de température. Lors du processus, nous pouvons voir le motif
apparaitre en surface petit a petit.

L’étape 6 a pour enjeux de retirer de la surface la résine inutile. Le wafer va alors
étre plongé dans un solvant, le PGMEA. La résine non-réticulée s’enléve alors au fur et
a mesure que 1'on agite. L’étape dure alors Smin environ suivant 'épaisseur de résine a
retirer.
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Il ne reste plus qu’a sécher le wafer et a le chauffer a 130°C pendant 2h30 de sorte a
renforcer la structure des motifs.

A.3 Timbre et puce en PDMS.

Maintenant que nous avons vu la maniére dont un moule SUS8 est congu, nous allons
nous intéresser a son utilité. L’objectif est de créer une empreinte en PDMS (polydimé-
thylsiloxane). Ce dernier est un élastomére trés utilisé en microfluidique car il est tres
facile a utiliser, souple et transparent pour faire des observations au miscroscope. Afin de
créer une empreinte, il faut procéder a différentes étapes résumées sur la figure

L’étape 1 consiste d’abord a mélanger le silicone & un agent réticulant. Cette étape est
primordiale car elle permettra au PDMS, qui se trouve sous forme liquide, de réticuler.
Pour une puce microfluidique en PDMS, nous utilisons généralement 25g de PDMS que
nous mélangeons a 2,5g d’agent réticulant. En réalité, la dose en réticulant peut étre
plus ou moins changée suivant la rigidité du matériau que nous souhaitons obtenir. Le
mélange des deux composées doit se faire de maniére dynamique pour assurer une bonne
homogénéité et ne pas avoir de probléme de réticulation. Quand le mélange est fait,
I’ensemble doit étre mis sous vide pour enlever les bulles générées dans le milieu. Le tout
s’achéve par le dépot du PDMS dans une boite de pétri contenant le wafer.

L’étape suivante a pour objectif d’accélérer la réaction de réticulation du PDMS. Pour
cela, I’ensemble doit étre mis au four & 65°C pendant une durée de 1h minimum. Au-dela
de ce temps, nous obtenons un matériau rigide.

FIGURE A.3 — Schéma des différentes étapes de fabrication d’un timbre en PDMS.

Nous pouvons passer a 'étape 3 visant a démouler I'empreinte. Nous enlevons alors
I’ensemble PDMS /wafer de la boite de pétri. Reste ensuite a enlever délicatement le
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silicone du wafer. Pour un modéle de milieu poreux, cela peut étre délicat & cause des
plots en PDMS susceptible de rester sur le wafer (ou des bouts de SU8 restant dans
le PDMS). Une solution au probléme est d’injecter un film d’éthanol a l'interface pour
faciliter le démoulage. Si cette étape reste trop laborieuse alors il faut envisager de créer
un wafer avec une épaisseur de résine SU8 plus faible.

Finalement, une fois le timbre en PDMS obtenu, il existe deux alternatives. Dans le
cadre des modéles de milieu poreux, les puces sont a base de NOA A81. L’utilité d’un
timbre en PDMS est alors d’avoir un contre moule pour la NOA dont les étapes sont
précisées dans la partie suivante. Une autre alternative, plus rapide, est de faire une puce
en PDMS directement. C’est ce que nous utilisons dans nos expériences sur des canaux
droits a section constante ou variable.

Dans ce cas de figure, il nous reste alors a faire des trous d’entrée et de sortie dans le
silicone a l'aide de poincons de diamétre bien défini. Puis nous enlevons les éventuelles
impuretés avec du ruban adhésif. Enfin nous déposons I’échantillon avec une lame de
verre, nettoyée, dans un plasma a oxygéne. Ce dernier est un gaz ionisé dont les électrons
vont venir percuter la surface de la lame de verre et du PDMS, modifiant leur propriété
de surface. En fin de traitement, le timbre en silicone peut étre posé sur la lame de
verre, assurant une totale adhésion des deux matériaux. Nous obtenons ainsi une puce
microfluidique représentée sur la figure Celle-ci est alors munie de plusieurs entrées
pour le flow focusing et pour connecter le capteur de pression a 'entrée du canal principal.

FIGURE A.4 — Photo d’une puce microfluidique assurant la génération d’un train de bulles
par flow focusing ainsi que I’étude d’un train de bulles dans une géométrie de canal droit.

A.4 Puce en NOA ARI1.

Comme nous l'avons vu dans la partie précédente, les timbres en PDMS sont trés
utiles dans la conception de puce microfluidique. Ils permettent de fabriquer des puces
en PDMS de maniére directe et plus rapide que le modéle de puce introduit dans cette
partie. Les puces en PDMS peuvent aussi présenter certains inconvénients. Les canaux
peuvent se déformer sous une pression trop forte, son manque d’étanchéité et sa résistance
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a la pression dépassant une valeur de plus de lbar. Cela devient problématique dans
loptique de nos expériences. De plus, une problématique d’injection peut survenir due a
la compressibilité de 'air contenu dans la mousse. En effet, les bulles sont amenées a se
comprimer et se détendre. Il en résulte des fluctuations de vitesses & l'injection. Si nous
voulons éviter cet effet, il nous faut limiter les fluctuations en volume de la bulle. La loi
des gaz parfaits PV = nRT nous donne le lien entre pression et volume. A température
constante, il nous est donc facile de connaitre les variations de volume de bulle en fonction

AP AV

de la variation de pression dans le systéme comme — = ———. Il nous est alors facile

de conclure que pour limiter les effets de fluctuation, P doit étre grand devant AP, la
différence de pression au sein de la puce générée par ’écoulement de la mousse. Sachant
qu’expérimentalement, AP est de 'ordre de quelques centaines de mbars, P doit étre de
l'ordre de quelques bars. Dans la pratique P =3bar.

== W)}

Plasma 0,

[ -

BBV
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FIGURE A.5 — Schéma des différentes étapes de fabrication de la puce en NOA AS81.

De ce fait, il est impossible d’envisager ce genre de solution avec une puce en PDMS
classique. C’est pourquoi nous avons basculé dans le création d’une puce en NOA [19].
Celle-ci peut étre concue & partir des différentes étapes détaillées précédemment. A ces
étapes s’ajoutent tout le processus de la figure

Les étapes 1 et 2 commencent par une piéce en PMMA que nous découpons. Celle-ci
est ensuite mise sur une tournette. Aprés avoir mis une portion de NOA liquide sur la
surface du PMMA | la tournette est mise en route dans le but d’étaler la NOA sur toute
la surface.

L’étape 3 consiste a mettre aussitot 'ensemble dans une chambre & UV pendant 10min.
Ceci parce que la NOA est une colle liquide qui a pour propriété de réticuler au rayon
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UV. Nous nous assurons alors de faire en sorte que la NOA soit entiérement réticulée.
Cette étape est essentielle pour la suite de la fabrication car elle permet de créer une
premiére base sur laquelle le motif pourra étre déposé. Dans le cas contraire, il se peut
que des soucis surviennent lors du démoulage avec le motif s’arrachant lié¢ & une mauvaise

adhésion NOA /PMMA.

L’étape 4 vise a déposer de nouveau une cloche de NOA liquide sur I’ensemble, que nous
surmontons du timbre en PDMS créer lors de la section précédente. Dans cette partie de la
microfabrication, des bulles d’air sont susceptibles de rester piégées dans le milieu poreux
et peuvent étre difficile & dépiéger. Une solution est de mettre I’ensemble sous vide pour
se débarrasser des éventuelles bulles génantes.

Une fois cette étape terminée, il nous faut insoler ’ensemble pendant 2min au UV de
sorte & ne pas laisser une réticulation totale se faire. En effet, le timbre en PDMS doit
étre retiré et cela devient plus délicat si la réticulation du matériau est totale. Une fois
le timbre retiré, nous pouvons prélever des éventuels bouts de NOA nuisibles et isoler
I’ensemble pendant 10min.

L’étape 6 est le traitement de surface du motif et du capot. En effet, nous souhaitons
travailler en milieu hydrophile, d’ot I'intérét de traiter toutes les parois du systéme au
plasma. Nous avons donc la premiére piéce en PMMA avec le motif en NOA par-dessus.
Le capot est une autre piéce créée de la méme maniére que dans les étapes 1-3. Ainsi,
les deux piéces de la puce sont traitées lmin au plasma pour obtenir deux surfaces en
NOA hydrophile. Cette technique est différente de celle de Levaché et al qui utilisent un
traitement ozone en insolant les surfaces a de plus faibles longueurs d’onde .

1mm

FIGURE A.6 — Photo de la puce en NOA AS81 ainsi que I’écoulement de la mousse a
I'intérieur du systéme.
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Il ne reste plus qu’a faire un collage mécanique de ces deux ensembles par vissage. Cela
permet de plaquer les deux surfaces et d’assurer 1’étanchéité de la puce. Il ne reste plus
qu’a coller les connectiques en entrée et en sortie, sur des trous préalablement percés sur
le capot.

Nous obtenons alors une puce microfluidique de méme type que sur la figure [A.6]
capable de résister & une pression de 4-5bars. Les propriétés des parois dans les canaux
sont identiques dans toutes les directions (NOA traitée au plasma). La transparence de
ce modéle nous permet aussi de faire de I'imagerie.

A.5 Conclusion.

Dans cette annexe, nous avons pu remettre en perspective différentes techniques de
microfabrication pratiquées dans le domaine de la microfluidique, que ce soit les étapes
de photolithographie, I'utilisation du PDMS trés courante dans la fabrication de puce,
mais aussi une autre technique moins répandue qu’est l'utilisation de la NOA. Cette
derniére a permis de mettre en relief une technique de fabrication moins commune dans le
domaine des modéles microfluidiques offrant sur le plan expérimental des caractéristiques
remarquables telles que la transparence du milieu, un contréle de la mouillabilité des
parois et surtout une résistance a la pression que nous imposons au sein du micromodéle.
Ce dernier point s’avére trés avantageux pour les études envisagées par la suite dans notre
technique d’injection oli une contre-pression imposée en sortie de systéme aura un role
majeur quant & la stabilité des vitesses de bulles.



Annexe B

Elaboration de solutions de
tensio-actifs.

B.1 Présentation des différents tensio-actifs.

Dans cette partie, nous allons nous intéresser a I’élaboration des différentes solutions
de tensio-actifs utilisées lors de nos expériences. Ces produits sont issus du groupe Solvay
et c’est la raison pour laquelle nous ne donnerons aucuns détails sur leur formulation
chimique si ce n’est que ces espéces sont amphiphiles et amphotéres. Les deux solutions
de tensio-actifs utilisées sont le Surf FOR Foam 5200 et le CBS. Ces agents ont pour
objectif de générer des mousses plus ou moins stables en présence d’huile suivant les
combinaisons comme le souligne les informations fournies dans le tableau

B.2 Préparation de la solution de tensio-actifs.

Maintenant que les différents tensio-actifs ont été exposés, nous allons détailler la ma-
niére dont une solution est préparée :

e Dans un flacon, nous préparons 25g de tensio-actifs Surf EOR 5200 ou CBS.
e Nous y ajoutons 50g d’eau distillée.

e Ensuite nous complétons la solution avec de la saumure (NaCl).

Formulation Stabilité sans huile Stabilité avec huile
CBS ~ 3min < lmin
Surf EOR Foam 5200 ~ 4h ~ 1h

TABLE B.1 — Durée de stabilité de mousse suivant les différents tensio-actifs employés.
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Solution || [Tensio-actifs] (en g/L) | [NaCl] (en g/L) | [Colorant] (en g/L)
SEF 5200 D 12,5 4
CBS 5 12,5 4

TABLE B.2 — Descriptif de la composition des différentes solutions utilisées pendant la
thése. SEF 5200 = Surf EOR Foam 5200.

T (en °C) 20 | 22 | 25 | 30 | 35
p (en mPa.s) || 1,31 | 1,28 | 1,22 | 1,18 | 1,09

TABLE B.3 — Valeurs de viscosité de la solution Surf EOR Foam 5200 en fonction de la
température.

Nous obtenons ainsi des échantillons de tensio-actifs de concentration massique 50g/L
qui constituerons la base des solutions de tensio-actifs utilisées dans les expériences au
cours de cette thése.

B.3 Préparation de la solution pour les expériences.

Une fois les solutions de tensio-actifs préparées, il nous faut concevoir le produit final
que nous allons utiliser lors de nos expériences. Nous employons alors le protocole suivant :

e Dans une éprouvette graduée de 50mL, mettre 25mL de la solution de tensio-actifs.

e Verser ensuite le contenu dans une fiole jaugée de 500mL, mettre de 'eau distillée
jusqu’au trait de jauge puis mélangez.

e Ajouter 2g de poudre de colorant bleu.
e Verser dans la solution puis mélangez.

Suite aux préparations de ce type, nous obtenons les différentes solutions obtenues dans
le tableau Les différences de composition en tensio-actifs dépendent du protocole
détaillé dans la partie précédente.

B.4 Propriétés physiques des solutions.

Nous avons cherché a caractériser les propriétés des solutions préparées en étudiant,
dans un premier temps, la viscosité de la solution de Surf EOR Foam 5200 en fonction
de la température de la salle. La viscosité a été mesurée au rhéométre en faisant varier la
température sur toute une gamme. Les mesures sont réunies dans le tableau
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Solution || T (en °C) | Yeq (en mN.m™ 1) | v¢p (en mN.m™1) | 44, (en mN.m™1)
SEF 5200 23 33 6 27
CBS 23 53 23 27

TABLE B.4 — Tension de surface des différentes solutions. SEF 5200 = Surf EOR Foam

5200.

Puis, nous avons évalué les valeurs des différentes tensions de surface mis en jeu lors des
différentes expériences de la thése. La technique utilisée est celle de la goutte pendant,
permettant de rassembler les données pour le Surf EOR Foam 5200 et le CBS dans le

tableau
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Résumé :

En récupération assistée du pétrole (EOR), des mousses sont injectées dans des milieux poreux pour
améliorer I'efficacité de I'extraction. L'intérét est d’éviter les digitations visqueuses, la mousse
possédant une forte viscosité effective a faible nombre capillaire Ca. Les mousses sont produites par
co-injection de gaz et de solutions aqueuses de tensio-actifs. Cette thése se propose de comprendre
les mécanismes de formation et de transport de mousse en milieu poreux a travers un micromodele
hétérogene fabriqué en NOA. Les études de formation de mousse sont envisagées de deux manieres.
La premiére consiste a étudier une co-injection de deux fluides dans un milieu poreux grace a un jet
généré au centre du systeme. Cette expérience nous permet de constater qu’une dispersion des deux
phases est visible pour des nombres capillaires d’injection plus grands que 10°. Une deuxiéme
expérience d’injection directe d’un train de bulles dans un milieu poreux montre que les bulles se
divisent jusqu’a atteindre un diametre proche de la taille des pores, pour des Ca suffisamment
importants. Par ailleurs, nous avons étudié les propriétés de transport d’'une mousse dans un milieu
poreux. Des mesures directes montrent que la pression générée par I'écoulement peut étre jusqu’a
3000 fois plus importante que la pression due a de I'eau @ méme débit d’injection pour Ca=107®. Ce
rapport diminue fortement avec le nombre capillaire. Une analyse des chemins parcourus par
observation directe souligne que pour des faibles débits relatifs de gaz, seuls quelques chemins sont
actifs. Il se trouve cependant qu’une augmentation de Ca ou du débit relatif de gaz conduisent a une
homogénéisation du balayage de la mousse dans le milieu. A travers différents modéles de simple
canaux droits a section constante ou variable, nous notons que la différence de pression créée par une
seule bulle suit la loi de Bretherton en Ca??. Cependant, la présence de constrictions conduit a
I'existence d’un seuil en pression en-dessous de Ca=10* et donne lieu & des écoulements
intermittents. Enfin, nous présentons des observations de formation et transport de mousse en
présence d’huile. Nous constatons alors que la présence d’huile n’a pas d’'impact notable pour la
solution de tensio-actifs, que ce soit sur la formation ou le transport.

Abstract :

In enhanced oil recovery (EOR), foams are injected in porous media to improve oil recovery efficiency.
The objective is to limit viscous fingering thanks to the high effective viscosity of the foam at low
capillary number Ca. Foam is produced by the co-injection of a gas and a solution of surfactants. This
thesis focuses on foam formation and transport mechanisms in model porous media using a
heterogeneous micromodel made in NOA. Foam formation is studied using two different approaches.
The first one consists in studying a co-injection of two fluids thanks to a jet flowing in the center of the
system. This experiment shows that the less wetting fluids is dispersed in the other one when the
capillary number is higher than 107°. A second set of experiments is conducted by injected a pre-formed
train of big bubbles in model a porous media. The bubbles divide until they reach a diameter of the
order of to the pore size, for high enough capillary numbers Ca. Besides, we studied the transport
properties of foam in similar model porous media. Direct measurements show that the pressure drop
induces by the flow can be at Ca=10"° as high as 3000 times the pressure corresponding to water
injected at the same injection flow rate. This ratio decreases with capillary number. An analysis of the
preferential paths by direct observations shows that, for low relative gas flow rate, only a few paths
are active. However, an increase of the capillary number or if relative gas flow rate leads to a
homogenization of the flow in the medium. Thanks to different simple models of straight or wavy
channels, we measure that the pressure drop induced by a single bubble is in good agreement with
Bretherton’s law, and scales as Ca*3. However, in wavy channels the pressure drop due to a single
bubble deviates from this prediction and exhibits a plateau at Ca lower than 10 In this regime, the
motion of the bubble is usually intermittent. Finally, we focus on foam formation and transport
properties in presence of oil. Our observations lead to the conclusion that for our setup and surfactant
formulations, oil has a negligible influence.



	Etat de l'art.
	Introduction.
	Les milieux poreux.
	Généralités.
	Modèles.

	Ecoulement dans un milieu poreux.
	Ecoulement dans un canal.
	Ecoulement à l’échelle de Darcy.
	Phénomènes capillaires.
	Phénomènes de digitation en milieu poreux.

	Les mousses.
	Formation d’une mousse dans un milieu poreux.
	Formation dans un canal.
	Formation dans un milieu poreux.

	Transport d’une mousse dans un milieu poreux.
	Réduction de mobilité.
	Transport de mousse dans un canal.
	Chemins préférentiels.

	Stabilité mousse/huile dans un milieu poreux.
	Stabilité d’une mousse.
	Déstabilisation de mousse par interaction avec une huile.

	Problématique de thèse.

	I Formation d'une mousse en milieu poreux.
	Co-injection de deux fluides en milieu poreux.
	Introduction.
	Matériels et méthode.
	Caractéristiques du milieu poreux.
	Montage expérimental.
	Traitement d’images.

	Résultats.
	Discussion.
	Conclusion.

	Injection de trains de bulles en milieu poreux.
	Introduction.
	Matériels et méthode.
	Injection de bulles.
	Traitement d’images.

	Résultats.
	Discussion.
	Conclusion.


	II Transport d'une mousse en milieu poreux.
	Ecoulement de trains de bulles dans un canal.
	Introduction.
	Matériels et méthode.
	Mesures de pression pour l’écoulement d’un fluide monophasique.
	Génération d’un train de bulles.
	Traitement d’images.

	Résultats et discussion.
	Différences de pression.
	Vitesse de bulles dans le régime Bretherton.
	Vitesse de bulles dans le régime Seuil.
	Effets collectifs.

	Conclusion

	Transport de mousse dans un milieu poreux.
	Introduction.
	Matériels et méthodes.
	Caractéristiques du milieu poreux.
	Injection de la mousse dans le milieu.
	Analyse d'images.

	Résultats.
	Etude de la réduction de mobilité.
	Chemins préférentiels.

	Discussion
	Modélisation.
	Phénomène de filtration.
	Evaluation des chemins préférentiels.
	Influence de la géométrie.

	Conclusion


	III Interaction mousse/huile en milieu poreux.
	Formation mousse/huile en milieu poreux.
	Introduction.
	Matériels et méthode.
	Solution de tensio-actifs.
	Montage expérimental.
	Traitement d'images.

	Résultats et discussions.
	Conclusion.

	Transport mousse/huile en milieu poreux.
	Introduction.
	Matériels et méthodes.
	Caractéristiques du milieu poreux.
	Injection de la mousse dans le milieu saturé en dodécane.
	Analyse d'images.

	Résultats et discussions.
	Etude de la réduction de mobilité.
	Balayage du dodécane par une injection de mousse.
	Chemins préférentiels.

	Conclusion.

	Conception de micromodèles.
	Introduction.
	Photolithographie.
	Timbre et puce en PDMS.
	Puce en NOA A81.
	Conclusion.

	Elaboration de solutions de tensio-actifs.
	Présentation des différents tensio-actifs.
	Préparation de la solution de tensio-actifs.
	Préparation de la solution pour les expériences.
	Propriétés physiques des solutions.



