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Introduction

I. Motivations industrielles

La demande énergétiqgue mondiale augmente de maniere significative. En revanche,
les ressources energétiques de la terre restent limitées. Face a cette contrainte, plusieurs pays
tentent de sécuriser leurs apports énergétiques en matiéres fossiles et de développer le secteur
des énergies renouvelables. Le pétrole reste tout de méme la source numéro un de
I’approvisionnement en énergie de la plupart des pays du monde. Cette ressource représente

32% de la consommation énergétique mondiale en 2017 [1].

Face au déclin des découvertes de gisements pétroliers ces derniéres années, d’autres
voies plus technologiques sont proposées pour augmenter la production des réservoirs
pétroliers existants. La récupération assistée du pétrole connue sous le nom de EOR ou
Enhanced Oil Recovery consiste a utiliser différentes techniques physico-chimiques,
thermiques ou biologiques afin d’accroitre la production des huiles pétroliéres aprés les
récupérations dites primaire et secondaire. Dans la récupération primaire, 1’énergie naturelle
du réservoir est utilisée avec un systéeme de pompes pour faciliter la remontée des huiles a la
surface. Cette méthode permet de récupérer en moyenne entre 5% et 15% des réserves en
place [2]. La récupération secondaire nécessite 1’injection d’eau ou de gaz (généralement un
gaz d’hydrocarbures liquéfieé) comme fluide déplacant, ce qui permet de récupérer quelques
30% en plus [3].

L utilisation du gaz permet de maintenir la pression du réservoir suffisamment élevée
pour prolonger la récupération. Cette technique peut comprendre plusieurs méthodes selon la
miscibilité du gaz avec I’huile ou la technologie déployée, ce qui permet de la classifier tantot
en récupération secondaire tantét en technique EOR. Mise a part la classification, 1’injection
de gaz est I’'une des techniques les plus répandues parmi toutes les autres techniques aussi

bien en on-shore qu’en off-shore (cf. Figure 1) [4].
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Chemical EOR

« Polymer:7.1%
+ With surfactant: 0.9 %

+ Microbial : 0.7 % * Hot water or steam : 5.3 %

Chemical EOR
« Polymer : 26.3%

Thermal EOR

» Hot water or steam : 49.3 %
+ Combustion : 3.7 %
Gas EOR

* HC gas miscible : 68.4 %

Gas EOR
+ CO, miscible : 24.7 %
+ HC gas miscible : 13.0 %
* N, miscible : 0.7 %

(a) (b)

Figure 1 : Utilisation des différentes techniques de récupération assistée du pétrole en

(a) on-shore et en (b) « off-shore » [4].
Mais la clé de la réussite d’une injection de gaz repose sur un déplacement stable a
I’interface gaz-huile ayant une forme de piston a I’échelle du réservoir. L’efficacité du
balayage se mesure par le ratio de mobilité entre la phase déplacée (I’huile) et la phase

déplacante suivant I’expression :

M= Adéplagant (0.1)
Adéplacé
Avec
k
A=- (0.2)
U

Ou k est la perméabilité effective et u la viscosité du fluide. Si M < 1, le déplacement
est favorable (front net) alors que si M > 1, le déplacement est défavorable et des instabilités

apparaissent.

Malheureusement, dans la plupart des champs pétroliers, cette efficacité de balayage
est faible en raison des phénomenes de ségrégation gravitaire (densité de gaz faible par
rapport a 1’huile), des phénomenes de digitation visqueuse (viscosité de gaz faible par rapport
a celle de I’huile) et des hétérogéneités du réservoir. L’utilisation d’une mousse, composee
majoritairement de gaz, permet de remédier a ces différents problemes (cf. Figure 2). La
mousse réduit la mobilité du gaz en augmentant sa viscosité et/ou en réduisant sa perméabilité
relative. Son efficacité de balayage a été prouvee sur différents pilotes [5-8]. Elle a été
utilisee pour la premiére fois comme technique EOR en 1958 grace au brevet de Boud, D. C.
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et Holbrook, O. C [9]. Depuis, plusieurs études, principalement issues de 1’industrie du
pétrole, ont vu le jour, mais plusieurs zones d’ombre persistent, notamment la compréhension
des phénomeénes physiques qui controlent les écoulements et leur mise a 1’échelle entre les

études au laboratoire et la dynamique de la mousse a 1’échelle du réservoir.

Figure 2 : Balayage avec du gaz et balayage avec de la mousse. Le front de
déplacement du gaz est instable et inefficace. Réduction de la mobilité du gaz dans la mousse
et déplacement d’un front net.(Modifié de [10]).
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II. Motivations scientifiques

En dépit d’un nombre important de recherches actives sur le sujet, beaucoup
d’incertitudes voire des divergences demeurent quant a la physique décrivant la propagation
des mousses dans les milieux poreux. Par souci de simplicité et de rapidité d’application, les
industriels s’attachent a décrire la rhéologie de la mousse par des mesures de pression et de
débits et d’en déduire indirectement des paramétres pétro-physiques qui seront utilisés dans
les modeéles physiques d’écoulement. Or la précision de ces modeles reposent sur
I’interprétation de ces mesures d’une part et sur le grand nombre d’expériences a effectuer
pour adapter les modéles au cas du réservoir d’autre part. La mesure du gradient de pression
le long du milieu poreux rend compte globalement de phénomeénes a différentes échelles, et
pour décrire 1’échelle microscopique, elle s’appuie sur une physique principalement basée sur
des observations, en une ou deux dimensions, d’écoulements de mousses dans des milieux
modeles ou des canaux micro-fluidiques. Peu de travaux sont dédiés a la caractérisation des
mousses in situ dans des milieux poreux réels avec des réseaux poreux complexes et

tridimensionnels.

L’un des défis de cette these est de relier les mesures pétro-physiques macroscopiques
a des mesures locales in situ pendant 1’écoulement de la mousse dans des milieux poreux en
trois dimensions. L’opacit¢é du milieu est le premier obstacle pour rendre compte des
phénomeénes observés aux différentes échelles. Le deuxiéeme est de sélectionner des
techniques ayant une résolution spatiale et temporelle appropriée pour mesurer in situ les
caractéristiques fines de la mousse en conditions d’écoulement. En effet, ce n’est pas tant
I’utilisation de la technique la plus résolue en temps et dans 1’espace qui permettra de rendre
compte des phénomeénes observés (surtout a I’échelle industrielle) mais plutdt la combinaison
de différentes techniques offrant une grande diversité de résolutions spatiales et temporelles
(cf. Figure 3). Enfin, 1I’écoulement des mousses en milieux poreux nécessite une bonne
maitrise des conditions expérimentales et des conditions d’injection & haute pression, ce qui

requiert une compétence en pétro-physique.

Ce manuscrit présente les travaux réalisés dans le cadre de cette thése, en suivant une
logique de résolutions spatiales et temporelles, pour sonder la structure de la mousse et son

écoulement (cf. Figure 3). Il s’organise de la maniére suivante :
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Le premier chapitre reprend 1’état de I’art de la littérature sur 1’écoulement des
mousses dans les milieux poreux. Une bréve description de la mousse et de sa
structure est présentée au début de ce chapitre.

Le deuxiéeme chapitre présente une étude expérimentale a [D’échelle
« macroscopique » qui s’attache a visualiser 1’écoulement d’une mousse dans une
carotte de grés a 1’aide d’un scanner X médical. Le scanner X permet de suivre
quantitativement les saturations locales en fluide (gaz ou liquide) avec une trés bonne
résolution temporelle (une image 3D de la carotte de roche est obtenue en quelques
secondes). Dans cette partie, les mesures de pression et de saturation de gaz permettent
de décrire la dynamique de la mousse dans les régimes transitoire et stationnaire a
différents débits fractionnaires de gaz et d’eau. Les effets d’injection, de la qualité de
la mousse et des vitesses des fluides seront discutés, notamment a 1’état stationnaire ou
la rhéologie de la mousse est étudiée en termes de viscosité apparente. Enfin, les effets
de la coalescence en régime haute qualité seront étudiés en prenant en compte 1’effet
de la pression capillaire induite par le confinement du milieu poreux.

Le troisieme chapitre est dédié a la caractérisation in situ de la texture de la mousse
en utilisant la technique de diffusion des neutrons aux petits angles. Par texture, on
désigne ici une taille de bulle moyenne. Les mesures sont réalisées dans un milieu
granulaire bien identifié qui représente le milieu poreux. Si la diffusion aux petits
angles est une technique quelque fois utilisée pour la caractérisation de mousses bulk
ou de solutions de tensio-actifs, son application a des milieux poreux et a fortiori a des
écoulements en milieux poreux est réalisée pour la premiére fois dans le cadre de cette
thése. Nous présentons le développement expérimental réalisé et décrivons les
précautions nécessaires pour réussir ce genre d’expérience in situ. En particulier, nous
décrirons 1’étape de « contrast matching » nécessaire pour «isoler» les interfaces
liquide-gaz de la mousse. Les mesures de texture de la mousse sont réalisées en
fonction de la qualité¢ de la mousse d’une part et en fonction de la propagation de la
mousse et de son évolution le long du milieu poreux d’autre part. La comparaison avec
les caractéristiques géométriques du milieu poreux extraites par micro-tomographie X
permettra de valider la méthode et d’interpréter les résultats sur la base de la structure
de la matrice poreuse.

Le quatrieme chapitre est consacré a I’étude des écoulements de la mousse a
I’échelle du pore en utilisant la technique de micro-tomographie X rapide, haute

résolution sous rayonnement synchrotron. Une cellule a joints tournants a été

6
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développée pour cette étude. Elle permet de travailler dans des conditions de haute
pression sous écoulement continu. Les expériences réalisées ont permis d’obtenir pour
la premiére fois des images in situ de la structure de la mousse en écoulement dans un
espace poreux tridimensionnel. Elles permettent de visualiser les zones de piégeage et
les zones mobiles de la mousse et de montrer le caractere intermittent du piégeage. Un
traitement d’images est réalis¢ afin d’extraire des informations quantitatives sur
I’évolution de la saturation de liquide « immobile ». Enfin des interprétations, en lien
avec la littérature, sont discutées pour expliquer I’origine microscopique du piégeage

de la mousse et son écoulement intermittent a I’échelle du pore.

100 -

Tomo X
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Figure 3 : Récapitulatif des résolutions spatiales et temporelles atteintes avec les
instruments utilisés dans cette thése.
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|.  Description multi-échelle de la mousse hors milieu

poreux

A. Définition de la mousse

La mousse liquide est un systeme colloidal composé d’une phase liquide contenant des
molécules de tensioactifs et d’une phase gazeuse. La phase liquide est continue tandis que la
phase gazeuse est dispersée sous forme de bulles dans la phase liquide. La mousse
d’apparence fragile, arrive a créer un grand ensemble d’interfaces liquides/gaz stabilisées par
les tensioactifs (voir Figure 4 a gauche). Ceci confere a la mousse des propriétés physico-
chimiques intéressantes utilisées dans des domaines industriels tres variés (voir Figure 4 a
droite) : produit détergent en cosmétique, fluides extincteurs pour les incendies ou agent

isolant dans le traitement de surface, etc.

Figure 4 : Images de mousse Bulk (a gauche) et extinction d’incendie a I’aide de la
mousse (a droite).

Le rapport entre le volume liquide contenu dans la mousse et le volume total de la

mousse définit sa fraction liquide :

1% _ V (1)
Vmousse Vl + Vg .

b =

Ce parametre permet de mesurer I’humidité de la mousse, et sa variation influence la
structure de la mousse a différentes échelles (Figure 5). Lorsque ¢, = ¢,", les bulles sont
sphériques et ne se touchent pas, on parle alors de liquide bulleux ou émulsion gazeuse.

Lorsque 0.05 < ¢, < ¢,", les bulles sont au contact sous formes de sphéres écrasées, on
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parle alors de mousse humide. Quand ¢; est plus petite que 0.05, on est dans le cas d’une
mousse seéche avec des bulles sous la forme de polyédres. La transition entre le liquide
bulleux et la mousse humide a lieu en ¢,, (proche de 0.3), qui correspond a peu-prés a un

empilement compact de spheres dures[11].

Mousse Mousse
séche ‘ humide

. > ¢y

0 0.05 o 1

Liquide bulleux

Figure 5 : Différents types de structure de la mousse en fonction de la fraction liquide.

B. Structure de la mousse a différentes échelles

La mousse est aussi un systeme métastable, qui évolue dans le temps et dans I’espace
en fonction des contraintes physico-chimiques appliquées (température, pH, pesanteur,
adhésion aux parois, etc.). Cette évolution affecte les éléments qui forment sa structure, qui

s’étale sur plusieurs échelles du nanomeétre au micrométre [12], voire au millimetre.

A I’échelle nanométrique on trouve les tensioactifs. Ce sont des molécules nécessaires
pour stabiliser les films liquides (appelés aussi « lamelles ») entourant les bulles [13]. Les
tensioactifs s’organisent souvent sous forme de monocouches avec la téte hydrophile dans la
phase liquide et la queue hydrophobe dans la phase gazeuse. Les propriétés d’¢€lasticité de
surface et de viscosité des films liquides sont influencées par la nature, 1’organisation et la

concentration des tensioactifs.

A L’échelle micrométrique, la mousse est décrite par les « bords de Plateau » en
référence au physicien et mathématicien belge Joseph Plateau (XIX®™ siécle). 11 s’agit de
canaux liquides épais se situant entre les bulles et formés par I’intersection de trois films
liquides. Ils peuvent facilement étre vus a I’ceil-nu. Ces bords de Plateau se rejoignent quatre

par quatre au sommet d’une bulle pour former un nceud ou un vertex (cf. Figure 6).

Les bulles quant a elles, s’étalent généralement de quelques centaines de micromeétre a

quelques millimetres.
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Echelle de la bulle

Echelle du bord de
Plateau

film ‘

I IRRLLLLY BRI I L IR L) LD R R DL LY IR IR R L AR R DL | llllunité
10 10° 10° 107 10° 10° 10* 10° 10% 10" 10° metre

Interface Echelle du film Echelle du vertex
gaz/liquide

120°

gaz <" Bords de

? 3 w ' Plateau
s - = Liquide '/l

Tensioactifs _ \.

gaz 109,5°

Figure 6 : Structure multi-échelle d’une mousse liquide et ordre de taille.

La structure statique de la mousse Bulk est totalement contrdlée par la minimisation
d’énergie a travers la minimisation des aires interfaciales liquide/gaz. Néanmoins, il existe

différents phénomeénes physiques qui déstabilisent la mousse [14], a savoir :

- Le murissement : Diffusion du gaz a travers les films liquides par différence de
pression de Laplace entre les bulles. Les petites bulles disparaissent au profit des
grandes bulles.

- Le drainage liquide : Ecoulement liquide des films vers les bords de Plateau a cause
de la différence de courbure entre les deux. A 1’échelle de la mousse le drainage
liquide se fait via les bords de Plateau a cause de la gravité.

- La succion capillaire : Rupture du film liquide séparant deux bulles sous 1’effet de la
pression capillaire. Ce phénomeéne est responsable de la coalescence des mousses et
est decrit en détails dans le cas des mousses en milieux poreux (cf. paragraphe
(1.D.2)).
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II. Ecoulement des mousses en milieux poreux (Aspects

microscopiques)

A. Définition de la mousse en milieu poreux

Dans un milieu poreux, une mousse est représentée schématiqguement par une
dispersion de phase gazeuse dans une phase liquide continue et stabilisée par des tensioactifs
aux interfaces liquide/gaz. La phase gazeuse peut étre totalement ou partiellement
discontinue, la discontinuité étant assurée par des lamelles liquides [15] (cf. Figure 7). La
phase liquide forme aussi des films de mouillage liquide sur les parois des grains, connectés
aux lamelles. La mousse ne représente pas une phase en soi. Dans une mousse en milieu
poreux, le liquide se divise en une fraction qui remplira les lamelles et les bords de Plateau et
une fraction qui se logera dans les petits interstices du milieu poreux. Tandis que le gaz se
divise en une fraction de gaz en écoulement et une autre fraction immobile, piégée dans le

réseau poreux [16].

Lamelle —

Gazen
écoulement

Gaz piégé

Figure 7 : Schéma de 1’écoulement de la mousse a 1I’échelle du pore (modifié de [15]).

B. Les méthodes d’injection

Il existe différentes méthodes pour injecter ou former la mousse in situ dans un milieu
poreux [7, 17, 18]:

- Co-injection de gaz et de liquide : la solution de tensioactifs et le gaz sont co-injectés a

I’entrée du milieu poreux [6, 7].
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- Pré-génération de la mousse : la mousse est générée a 1’aide d’un générateur de
mousse en dehors du milieu poreux avant de s’écouler dans le milieu poreux a balayer
[19].

- Injection alternée de tensioactif et de gaz (Surfactant Alternate Gas ou SAG) [8]: le
liquide contenant le tensioactif et le gaz sont injectés de maniére alternée sous forme
de bouchons « Slugs » et la mousse est alors générée in situ dans le milieu poreux.

Durant le procédé SAG, la solution de tensioactifs est drainée par la phase gazeuse.

La pré-genération de la mousse permet de pallier principalement aux problémes de
puits faiblement productifs dans des réservoirs a faible pression, tandis que la co-injection et

le procédé SAG seraient plus utiles pour améliorer I’efficacité du balayage [20].
C. Texture et qualité de la mousse

Le nombre de lamelles par unité de volume de gaz [21] définit la texture de la mousse
ng. Ce paramétre est d’une importance fondamentale car il est relié aux caractéristiques
physiques intrinséques a I’écoulement des mousses dans les milieux poreux, incluant la
viscosité, la perméabilité relative et ’interaction entre les fluides. Hirasaki et al., [21] montre
que le nombre de lamelles par unité de volume est inversement proportionnel a la taille
moyenne des bulles qui s’écoulent dans un tube capillaire. D’autres auteurs utilisent cette
notion de densité de lamelles pour décrire la texture de la mouse en relation notamment avec
la viscosité du gaz moussant [22—-24]. Certains auteurs se réferent a la distribution en taille des
bulles pour parler de texture de la mousse en milieux poreux [25]. En I’absence de
tensioactifs, une co-injection gaz-eau dans un milieu poreux aboutira nécessairement a des
chemins préférentiels pour le gaz (généralement dans les canaux les plus larges) et le gaz aura
tendance a migrer vers le haut par ségrégation gravitaire (cf. Figure 8.a). On appelle alors
« mousse faible », une mousse qui développe généralement une faible différence de pression,
avec une densité faible de lamelles et des bulles de grande taille (cf. Figure 8.b). A I’inverse,
lorsqu’il existe un grand nombre de lamelles en I’absence de tout chemin de percolation de
gaz, la mousse développe une grande résistance a 1’écoulement du gaz et des bulles trés fines
sont presentes, on obtient alors ce qu’on appelle une « mousse forte » (cf. Figure 8.c). Les
concepts de « mousse forte » et de « mousse faible » sont généralement qualitatifs et sont

mieux appréciés a 1’aide des mesures des différences de pressions lors de 1’écoulement, en

14



Chapitre I : Généralités sur les mousses

comparaison avec des écoulements monophasique (liquide seul) ou diphasiques (gaz et eau

sans tensioactifs).

Localement, la texture de la mousse est le résultat de la compétition de phénomeénes
complexes de création, de piégeage, de mobilisation et de destruction des lamelles. La plupart
des études qui s’intéressent a la texture de la mousse dans un milieu poreux reel, mesurent la
distribution ou la taille moyenne des bulles en sortie du milieux poreux dans des cellules de
visualisation [25, 26]. La structure réelle de la mousse au sein du réseau poreux n’a jamais été
observée. Ceci pose la question fondamentale de 1’existence de la mousse sous forme de trains
de bulles, qui est le modele souvent mis en avant, et la possible existence d’une structure de
mousse bulk au sein méme du réseau poreux. Marsden et al., [25] affirment simplement que
les bulles ont une distribution en taille du méme ordre de grandeur que la distribution en taille
des pores. D’autres auteurs confirment ces observations, méme dans le cas de mousses faibles

[24, 27].

Weak Foam Strong Foam

a b C

Figure 8 : Concept d’une mousse forte et faible en milieux poreux : (a) Ecoulement
diphasique gaz-eau (b) mousse faible (c) mousse forte ( [23]).

La qualité de la mousse f, est un autre parametre tres utilisee notamment pour décrire
les écoulements de mousse en milieux poreux. La qualité de la mousse est définie comme le
rapport du débit volumique de gaz par rapport au debit volumique total (liquide + gaz) :

Q Q

fg_Q_t_Qg+Ql

(1.2)

OuQg, Q, et Q. représentent respectivement le débit volumique de gaz, le débit

volumique de liquide et le débit volumique total.
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La qualité de la mousse dans un milieu poreux peut aussi étre décrite par les vitesses

de Darcy (filtration) du gaz v, et du liquide v, selon I’équation suivante [28] :

v, v,
g g
fo=—=

Ve Vgt

(1.3)

Ou v, est la vitesse de Darcy (filtration) totale (du gaz et du liquide constitutifs de la

mousse).
D. Mécanismes de formation et de déstabilisation de la mousse

A trés petite échelle, la mousse en milieux poreux présente une dynamique particuliere
qui caractérise I’évolution de I’arrangement spatial de ses constituants : les bulles de gaz et la
phase liquide (bords de Plateau et les lamelles). Différents auteurs se sont intéressés a décrire
cette dynamique pour en tirer des mécanismes de formation et de destruction de la mousse
lors de son écoulement. Dans le paragraphe qui suit, nous présentons les principaux
mécanismes de génération et de destruction de la mousse en milieux poreux cités dans la

littérature.
1. Meécanismes de génération de la mousse

Il existe principalement quatre mécanismes fondamentaux de formation de la mousse
en milieux poreux [27]: le «snap-off », la division lamellaire, le «leave-behind » et le

« pinch-off ».
a) Snap-off

Le Snap-off est un processus mécanique qui décrit la formation des bulles lorsque le gaz
pousse une interface gaz/liquide a travers un seuil d’un pore (cf. Figure 9). Au moment ou la
bulle traverse le seuil, il se crée un gradient de pression capillaire; dans lequel la pression
capillaire diminue en amont de la bulle pendant 1’expansion de cette derniére a travers la
constriction. Un apport de liquide se crée pour aboutir a la formation d’un col liquide au
milieu du seuil de pore. En fonction du rapport de taille entre le rayon de courbure de la bulle
et le rayon du seuil de pore, et en fonction de la géométrie des grains (plus ou moins pointus),
le col liquide se transforme en lamelle ou pas. Généralement, le col liquide se forme dans des

seuils exigus et y stagne [29]. Le Snap-off crée des bulles de gaz de tailles a peu-pres
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identiques a la taille des seuils de pores du milieu poreux et crée souvent un réseau de gaz
discontinu abaissant la mobilité du gaz de plusieurs ordres de grandeurs. Ce mécanisme est
reconnu comme étant le premier responsable de la formation des mousses fortes, et
notamment dans le cas de co-injection gaz-tensioactifs [29] et de mousses relativement
humides [30].

9 Gos
Bubble

Figure 9 : Schéma du mécanisme de Snap-off [27].

b) Division lamellaire

La division lamellaire est le transport par division des lamelles ou des bulles. Ce
mécanisme ne peut avoir lieu que si des bulles en mouvement préexistent. La division
lamellaire se produit lorsqu’une bulle mobile se divise en deux parties ou plus a un point de
branchement, comme illustrée sur la Figure 10. Comme le snap-off, la division lamellaire
génere des mousses fortes. Il y a principalement deux prérequis pour ce mécanisme : un
gradient de pression assez élevé pour mobiliser les multiples trains de bulles dans les branches

et une taille de bulle plus grande que la taille du pore [31].

Figure 10: Schéma du mécanisme de division lamellaire [27].

¢) Leave-behind

Ce mécanisme se produit lorsque le gaz envahit un milieu saturé en liquide. Lorsque deux

ménisques de gaz arrivent sur un méme pore rempli de liquide et y pénétrent en convergeant
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par la suite, une lentille liquide stationnaire est formée et est laissée derriere (cf. Figure 11).
Cette lentille se transforme en lamelle par la suite sous I’effet du drainage liquide [29]. Les
mousses créées uniquement par Leave-behind sont considérées faibles ou inefficaces [32], car
les lamelles sont paralléles a la direction d’écoulement de gaz, ce qui géneére peu de résistance
a I’écoulement [33]. Si ce mécanisme domine alors on obtient une phase gazeuse continue et

une faible réduction de la mobilité du gaz [34][35].

Lamelia

)

Figure 11: Schéma du mécanisme de Leave-behind [27].

d) Pinch-off

Récemment, Liontas et al., [30] ont découvert deux nouveaux mecanismes de
génération de la mousse dans des canaux micro-fluidiques, appelés « Pinch-off » ou
« pincement ». Ces mécanismes ont lieu lorsque deux bulles ou plus arrivent au niveau d’une
constriction. Dans le cas d’un pincement entre une bulle et la paroi de la constriction le
mécanisme se nomme « neighbor-wall pinch-off ». Dans le cas ou une bulle est écrasée entre
deux bulles voisines pour en genérer une nouvelle, le mécanisme est appelé « neighbor-
neighbor pinch-off » (cf. Figure 12). Ces mécanismes ont été observés pour un écoulement

stable et pour des canaux larges et droits et ou seules les constrictions sont incurvées.

(a) Neighbor-wall pinch-off (b) Neighbor-neighbor pinch-off

Figure 12 : Photos de mécanismes de Pinch-off. (a) Interaction entre une bulle et la
paroi (fleches rouges)« bubble-wall pinch-off ». (b) Interaction entre les bulles (fleche
blanche) « bubble-bubble pinch-off » [30].
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2. Meécanismes de destruction de la mousse

La survie d’une lamelle dépend principalement de sa pression de disjonction, de la

pression capillaire exercée par la structure poreuse et de la perméabilité des films liquides au
gaz considéré.

a) Equilibre entre pression capillaire et pression de disjonction

Les films liquides sont constitués de deux interfaces liquides/gaz. Ces deux interfaces sont
a I’équilibre grace a la répulsion électrostatique entre les tétes hydrophiles et a la répulsion
stérique et/ou d’hydratation des tensioactifs qui s’opposent a I’attraction de Van Der Walls
(cf. Figure 13.a). Cette derniére tend au contraire a réduire 1’épaisseur de ces films. La somme
de ces interactions (répulsives et attractives) forme ce qu’on appelle la pression de disjonction

(une force par unité de surface) :

TMgisj = Typw + Telectr T Wstérighydrat (1.4)

Si la pression de disjonction n’existait pas, la pression capillaire notée P, qui fait
intervenir la courbure interfaciale des bords de Plateau pousserait le liquide a circuler sans

arrét des lamelles vers les bords de Plateau.

«Bord de *
‘L\L Plateau
Typw =
E— S— £
h
Gaz Gaz %n
£0
4= — 5 Film Thickness, h
n
Tlectr T nstériq,hydrat [a)
rf[\;zi NMyw
(a) (b)

Figure 13 : (a) Schéma des forces exercées sur une lamelle. (b) Courbe de pression de
disjonction en fonction de I’épaisseur de la lamelle [36].

La Figure 13.b représente la variation de la pression de disjonction (idéale, non

expérimentale) mq;s; (h) (notée I1(h) sur la figure) en fonction de I’épaisseur du film liquide h
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pour des lamelles statiques. Les valeurs positives refletent la contribution forte des forces
répulsives tandis que les valeurs de mg;,; (h) négatives indiquent la contribution des forces
attractives nettes. Par conséquent, les lamelles ne sauraient étre dans un état d’équilibre que
pour des pentes négatives. Lorsqu’on se trouve sur une pente positive, la moindre perturbation
mécanique détruit les lamelles[29]. Pour des épaisseurs de films grandes (au-dela de 7 nm
dans le cas du tensioactif Sodium Dodecyl Sulfate (SDS) [37] par exemple) les forces de
répulsion électrostatique dominent. Ces épaisseurs sont nommees les films noirs communs
(CBF : Common Black Film). Pour des épaisseurs de films petites (inférieur & 4nm dans le cas
du SDS [37]), les forces stériques/d’hydratation dominent. Ces épaisseurs sont nommeées les

films noirs de Newton (NBF : Newton Black Film) et sont trés peu stables.

La ligne horizontale £, révele la possible existence de trois épaisseurs différentes
pour une méme pression de disjonction. L’épaisseur de lamelle qui existe réellement dans le
milieu poreux est déterminée par 1’équation de Young-Laplace (cf. Annexe C) [29] ou

I’expression de la pression capillaire devient :

P = 200y + mq;s; (h) (1.5)

Ou P. est la pression capillaire locale, C,, la courbure interfaciale moyenne du film
liquide et o est la tension de surface entre la solution liquide et le gaz considéré. La pression
capillaire quant a elle dépend de I’endroit ou se trouve la lamelle et de la saturation liquide
locale. Lorsque la pression capillaire augmente dans le milieu poreux, 1’épaisseur des films

décroit le long de la branche CBF jusqu’a atteindre IT,,,4, puis un film NBF apparait.

A pression capillaire imposee encore plus grande (F,), on atteint une pression de
disjonction de rupture ou les films se rompent. La pression capillaire correspondante est
appelée pression capillaire critique ou pression capillaire limite P (cf. 111.A.3). Pour certains

tensioactifs la pression capillaire critique correspond a I1,,, ..

Plusieurs auteurs se sont intéressés a la description de 1’écoulement d’une lamelle dans
le cas dynamique en développant des modéles rhéologiques, notamment dans des
configurations de géometrie sinusoidale des pores [38-40]. Jimenez et Radke [39] ont
présenté une théorie hydrodynamique pour expliquer la dépendance de la pression capillaire

limite au débit de gaz injecté. lls ont prédit que 1’augmentation de la vitesse d’écoulement
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contribue a une dégradation plus rapide de la mousse. De méme, les lamelles qui traversent
les canaux qui varient périodiquement en taille se voient étirées puis comprimees lors de leur
écoulement (cf. Figure 14). Ainsi, on observe une oscillation de 1’épaisseur de la lamelle au
fur et a mesure qu’elle traverse le milieu jusqu’a ce que le liquide interstitiel dans les pores
voisins ne puisse plus garantir la stabilité de cette derniére et qu’celle finisse par se rompre. La

pression capillaire a ce moment-la est égale a la pression capillaire limite P,".

L.
T

Figure 14 : Une lamelle de mousse en mouvement du gauche vers la droite dans un
tube avec des constrictions périodiques. La coalescence a lieu dans le 2°™ pore [29].

b) Diffusion gazeuse a travers les films

Un autre mécanisme intervenant dans la déstabilisation des lamelles est la diffusion
gazeuse. Les films de mousses ne sont pas complétement imperméables au gaz [41]. Les films
liquides seront plus au moins perméables au gaz selon le type de gaz et sa capacité de
dissolution dans la solution de tensioactifs, 1’adsorption des tensioactifs sur les interfaces
gaz/liquide, et 1’épaisseur et la surface de ces films. Ce phénomeéne a été notamment discuté
pour les expériences utilisant des gaz traceurs comme le Xenon [42] afin d’évaluer la quantité
de gaz piégé par la mousse dans le milieu poreux. En effet, une sous-estimation de la
diffusion du gaz a travers les lamelles pourrait amener a se tromper facilement sur les

quantités de gaz mobiles et piégées par la mousse.
c) Effet de I’huile

L’huile est reconnue pour étre un facteur déstabilisant de la mousse dans les milieux
poreux. Plusieurs mécanismes ont été proposés dans la littérature [10, 43-45] pour decrire
I’interaction entre les films liquides et ’huile. L’huile est en effet néfaste pour la génération
de la mousse probablement a cause de 1’altération de la mouillabilité de la roche, de la
réduction de concentration de tensioactifs au profit de la phase huile, ou a cause de la

réduction de la survenance des mécanismes de divisions lamellaires dues au blocage des
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branchements de pores par des ganglions d’huile. La réduction de la stabilité de la mousse en
interaction avec I’huile est généralement attribuée a Dinstabilité des films de pseudo-
émulsions qui se forment entre une bulle et I’huile. Toutefois, les mécanismes qui
interviennent dans les interactions entre I'huile et les lamelles de liquide demeurent complexes
et mal compris.

22



Chapitre I : Généralités sur les mousses

I1l. Ecoulement des mousses en milieux poreux (Aspects

macroscopiques)

A. Comportements transitoire et stationnaire

Lorsqu’une mousse est injectée dans un milieu poreux, elle passe d’abord par une

phase d’écoulement transitoire puis atteint une phase stationnaire.
1. Le régime transitoire

La phase transitoire de 1’écoulement de la mousse représente les premiers instants de
formation de la mousse apres son injection. Cette phase est souvent caractérisée par une
augmentation de la différence de pression entre 1’amont et 1’aval du milieu poreux notée AP
(cf. Figure 15). La plupart des travaux sur la propagation de la mousse en phase transitoire ont
été réalisés soit par injection de gaz dans un milieu pré-saturé en tensioactifs [26], soit par co-
injection du gaz et une solution de tensioactifs dans un milieu pré-saturé en saumure [46] ou
pré-saturé en solution de tensioactifs [47, 48]. 1l est vrai qu’un milieu pré-saturé en
tensioactifs est plus propice a la forte réduction de la mobilité du gaz en ayant un front de
mousse trés stable et de tres faibles effets de digitations visqueuses. Dans la pratique, on
préfere minimiser 1’utilisation intensive de tensioactifs pour minimiser le colt de production
dans un réservoir. Par ailleurs, tous les phénomenes intrinséques a 1’interaction entre les
tensioactifs et le milieu solide (adsorption, partitionnement, dégradation thermique) peuvent

influencer significativement les mécanismes microscopiques de génération de la mousse.
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Figure 15 : Schéma d’évolution de la pression lors du régime transitoire puis
stationnaire.

Les travaux utilisant des techniques d’imagerie, notamment de tomographie-X [42,
49-51] et de RMN [52], révélent I’avancement de la mousse en deux étapes avec formation
d’un premier front net, suivi d’une phase dite de «désaturation liquide secondaire » ou
secondary liquid desaturation. Plus précisément, Zitha et al. [53] ont observé principalement
trois régions distinctes (cf. Figure 16) : en amont du milieu poreux une faible saturation
liquide, en aval une forte saturation et au milieu une saturation moyenne avec quelques effets
de digitation visqueuse. Dans la région amont ou se forme la mousse, 1’effet de désaturation
liquide secondaire prend effet dés I’injection. Aprés la percée de la mousse, cet effet de
désaturation devient trés visible [49]. Si on se place sur une méme position le long de la
carotte, on peut observer que la saturation liquide diminue au cours du temps. La désaturation
liquide secondaire s’expliquerait par I’augmentation des forces visqueuses, qui forcent la
mousse a pénétrer de plus en plus dans des petits pores aprés avoir envahi les gros pores.
L’expansion du gaz contribue aussi a augmenter ces forces visqueuses en favorisant le
mouvement des lamelles et leur génération, induisant un affinement de la texture de la mousse

en aval [54].
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Milieu complétement
saturée en eau
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i -

Figure 16 : Déplacement transitoire de la mousse dans un gres de Bentheimer
initialement saturé en tensioactifs. La couleur rouge indique une grande présence de liquide
tandis que la couleur bleu fait référence au gaz. La mousse traverse la carotte et perce apres
0.8IPV. Apres la percée, un front de désaturation liquide secondaire apparait au milieu et se

propage vers I’entrée et la sortie de la carotte (adaptée de [53]).

0.18 IPV

Front de désaturation

1 frontde mousse  0.46 IPV -
liquide secondaire

0.81 IPV

1.79 IPV

En réalité, 1’état de mousse forte intervient pendant et apres la désaturation liquide
secondaire. Pendant cette phase, il se crée un nombre important de lamelles qui sont
mobilisées par la suite. Ceci nécessite un gradient de pression minimum VP™" (ou de
maniere similaire une vitesse minimale v,,;,,) [27, 55, 56] (cf. Figure 17); ce phénomene
rejoint la description de la mousse comme un fluide a seuils hors milieu poreux [16]. En deca
de ce gradient de pression, les bulles ne s’écoulent plus et restent piégées. Selon Rossen et al.,
[55], ’amplitude de VP™" dépend de la forme du pore, de la texture de la mousse, de la
perméabilité et de la tension interfaciale. Pour une mousse de texture moyenne (des bulles de
400 pm de diamétre hors milieu poreux), on obtient VP™" = 0.1 3 0.32 bar/m pour une
mousse a base de CO, et de 1.25 & 2.4 bar/m pour des mousses générées avec d’autres types
de gaz. VP™™ diminue lorsque les tensions interfaciales diminuent [57] et est plus grand pour
des rapports d’aspect pore-seuil élevés (rayon de pore/rayon de seuil), des pores anguleux, des

seuils de pores étroits et des pressions capillaires faibles.
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Figure 17 : Schéma de gradient de pression minimum pour la génération de la mousse.
(a) Augmentation de AP en fonction du temps lors de 1’augmentation du débit d’injection par
palier. (b) Relation entre le gradient de pression et la vitesse interstitielle (adaptée de [58]).

2. Les régimes d’écoulement stationnaire

En réalisant plusieurs expériences d’écoulement de mousses dans un milieu poreux
formé de grains de sable, Osterloh et Jante [48] ont identifiés deux régimes distincts a 1’état

stationnaire (cf. Figure 18) :

- Un régime basse qualité ou le gradient de pression est indépendant de la vitesse de
liquide et est dépendant de la vitesse de gaz. Dans ce régime, I’avancement de la
mousse est régi par des intermittences entre écoulement et piégeage des bulles. La
résistance capillaire et le piégeage de gaz sont les principaux mécanismes qui
contrélent ce régime. En plus, il semble établi que dans ce régime, la texture de la
mousse (nombre de bulles par unité de volume) reste constante avec une taille de bulle
moyenne de ’ordre de la taille du pore et qu’un comportement d’écoulement rhéo-
fluidifiant est observé [59].

- Un régime haute qualité ou le gradient de pression est indépendant de la vitesse de
gaz et est dépendant de la vitesse du liquide. Ce régime est contr6lé par la coalescence
des bulles, la pression capillaire et les effets stabilisateurs de tensioactifs (type et

concentration) [59, 60]. L’écoulement de la mousse dans ce régime est complexe.

La zone de transition entre les deux régimes définit une qualité de mousse critique ou
optimale notée f. A cette qualité de mousse, le gradient de pression est maximal pour une

vitesse d’écoulement donnée. Dans cette phase de transition, tous les mécanismes de

déstabilisation de la mousse jouent un réle dans son écoulement.
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Figure 18 : Contours iso-gradients de pressions mesurés en régime stationnaire en
fonction des vitesses superficielles de liquide notee U,, et de gaz notee U, (adaptée de [48]).
Les vitesses sont exprimées en métres par jour. Sur cette figure, le régime haute qualité
correspond a la partie supérieure gauche. Le régime basse qualité correspond a la partie
inférieure droite. f; = 0.94.

3. Le concept de « pression capillaire limite »

La stabilité de la mousse dépend de la pression capillaire exercée par le milieu poreux
et les conditions expérimentales d’écoulement. A 1’échelle microscopique, les lamelles ne
coalescent pas toutes d’un coup a une certaine pression capillaire. En effet, comme discuté
auparavant, cela dépendra de la géométrie du canal pore-seuil considéré et de la fraction

locale de gaz par rapport au liquide.

A T’échelle macroscopique, la pression capillaire augmente en fonction de la saturation
de gaz, lorsque le gaz envahit le réseau poreux (comme pour un processus de drainage). La
saturation de gaz quant a elle est susceptible d’augmenter lorsque la qualité de mousse
augmente (cf. Figure 19 a gauche). Si cette qualité est augmentée au-dela de la valeur critique
fq» il est prédit théoriquement que la pression capillaire atteint la pression capillaire limite P
puis ne change plus, alors que la texture de la mousse diminue et la taille des bulles augmente
[60] (cf. Figure 19 a droite). Ce concept, largement utilisé dans les modeles de mousses en
milieux poreux [61], traduit le mécanisme de coalescence des bulles qui génere une
redistribution du liquide des bords de Plateau vers les films liquides voisins afin de maintenir

le systtme a une saturation liquide fixe S, (cf. Figure 19. A droite). Il faut noter que le
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concept de pression capillaire limite P’ est trés analogue au concept de pression de
disjonction critique pour les mousses Bulk au-dela duquel les films liquides sont rompus [61].
P serait une fonction croissante de la concentration de tensioactifs, décroissante en fonction

de la perméabilité et des vitesses d’injection [60].
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Figure 19 : Schémas d’évolution de la pression capillaire en fonction de la saturation
liquide S; (notée sur la figure S,) lors de I’augmentation de la qualité de mousse f; (a

gauche). Schéma du mécanisme de coalescence lorsque la pression capillaire limite P (S,;,)
est atteinte (a droite) (adaptée de [60, 61]).

B. Parameétres influengant I’écoulement de la mousse

L’écoulement de la mousse dans un milieu poreux fait intervenir une multitude de
parametres qui vont de la contribution et I’interaction des phases entre elles (liquide, gaz et
solide) aux caractéristiques intrinséques a la rhéologie des écoulements de mousses dans les
milieux confines. Tous ces paramétres influencent plus ou moins 1’écoulement de la mousse a
différentes échelles. On présente dans les paragraphes suivants quelques paramétres qui

influencent I’écoulement des mousses en milieux poreux.
1. Effets d’injection des fluides

L’utilisation d’un systeme de pré-genération de la mousse (mousseur) ne change pas
globalement la texture de la mousse en sortie du milieu poreux étudié. Falls et al. [22] ont
¢tudié la mobilité d’une mousse pré-générée avec une taille de bulle bien identifiée. Ils ont
conclu que la texture de la mousse en sortie du deuxieme milieu poreux n’est pas affectée par
les caractéristiques géométriques du premier milieu poreux. Les travaux de Baghdikian et
Handy [62] montrent aussi qu’il n’y a pas d’effets significatifs de 1’utilisation du générateur

de mousse sur la texture finale. En revanche, Ettinger et Radke [24], précisent que I’effet de

28



Chapitre I : Généralités sur les mousses

I’expansion de gaz en sortie a cause de la différence de pression qui régne a I’intérieur du
milieu poreux et en sortie, conduit & une surestimation de la taille moyenne de la bulle si
celle-ci est mesurée a I’extérieur du milieu poreux. Ils concluent tout de méme que le milieu

poreux ajuste la taille des bulles a I’image de la taille des pores.
2. Effets d’entrée

La répartition spatiale de la mousse a 1’échelle du milieu poreux n’est pas uniforme.
En effet, la mousse présente une saturation liquide plus grande a I’entrée du milieu ou est
réalisée I’injection [54, 63] du gaz et de la solution de tensioactifs. Ces régions d’entrée se
caractérisent aussi par des gradients de pression genéralement faibles [24, 26, 64]. 1l se forme
alors un front entre la région amont et la région aval du milieu poreux qui caractérise un
changement abrupt de la texture [65] (Au-dela du front, une texture fine tandis qu’en amont
on trouve une mousse grossiere ou faible). La longueur sur laquelle se forme cette région
d’entrée fait 1’objet de plusieurs études contradictoires. Par exemple, Myers et Radke [66]
rapportent des régions d’entrée d’environ 15 cm sur une longueur totale de 60 cm, et
affirment que les carottes de roche trés courtes sont particulierement influencées par les effets
d’entrée contrairement aux carottes de roche longues. D’autres études ne trouvent pas ou trés
peu de régions d’entrée [24, 26, 64, 67]. La longueur caractéristique de la région d’entrée
serait fonction de plusieurs parametres, incluant le type de gaz, les vitesses d’injection, le type

et la concentration des tensioactifs entre autres.
3. Perméabilité de la roche

La perméabilité de la roche et les variations de la perméabilité affecte la mobilité de la
mousse[27, 68]. En ce qui concerne la génération de la mousse, Gauglitz et al., [58] trouvent
que pour un milieu granulaire formé de billes ou de sable le VP™" varie comme I’inverse de
la perméabilité K, tandis que Rossen et Gauglitz [55] et Tanzil et al., [56] affirment que
VP™ varie comme K ~'/2 . En ce qui concerne la mobilité de la mousse a 1’état stationnaire,
Lee et al., [69] ont étudié la viscosité apparente de la mousse en fonction de la perméabilité
pour différents types de roches. Ils ont trouvé que la viscosité apparente augmente de maniere
non linéaire en fonction de la perméabilité (cf. Figure 20). Bertin et al., [70] ont réalisé des
expériences d’écoulement de mousse dans un milieu hétérogéne et ont montré que la vitesse
interstitielle du gaz de la mousse qui envahit un milieu saturé en liquide, était plus élevée dans

les zones ou la perméabilité est grande par rapport aux zones ou la permeabilité est faible.

29



Chapitre I : Généralités sur les mousses

Kovscek et Bertin [71] ont montré théoriqguement que la dissipation visqueuse associee a la
structure de la mousse permet de déduire une loi en puissance qui relie la viscosité effective
du gaz moussant a la perméabilité du milieu poreux avec un exposant qui vaut 3/2.
Contrairement a un fluide Newtonien, Il est possible que la structure de la mousse ne soit pas
la méme pour des milieux poreux de perméabilités tres différentes, et ¢’est ce qui expliquerait

une dépendance non-linéaire de la viscosité de la mousse au paramétre de perméabilite.
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Flg. 3—Apparent viscosity vs. rock permeabllity.

Figure 20 : Effet de la perméabilité de la roche sur la viscosité apparente de la mousse
[69].

4. Typedegaz

La plupart des études expérimentales des mousses en milieux poreux utilisent soit des
mousses a base d’azote N, ou des mousses a base de dioxyde de carbone CO,. Des études
comparatives ont montré que les premieres généraient des gradients de pression plus grands
que les deuxiemes [72, 73]. En effet, les mousses CO,, restent plus faibles que les mousses N,
et ’effet de désaturation liquide des mousses est moins éleve pour les mousses CO, que pour
les mousses N,. On a attribué cette faiblesse des mousses €O, a la solubilité de ce dernier
dans I’eau qui est 55 fois plus grande que celle de N, [72]. Cette grande solubilité du gaz dans
le liquide favorise la diffusion du gaz et donc la coalescence des bulles. Des visualisations par
tomographie X ont montré un front net pour les mousses N, et un front diffus pour les

mousses CO, lors de I’écoulement dans un grés [72].
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5. Concentration de tensioactifs

Une solution concentrée en tensioactifs permet de stabiliser les films liquides et les
rendre plus résilients aux perturbations mécaniques lors de 1’écoulement de la mousse. La
mobilité de la mousse diminue et la stabilité de la mousse augmente avec la concentration de
tensioactifs [61, 74].
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IVV. Réduction de la mobilité du gaz par la mousse

Il est généralement admis que la mousse réduit la mobilité de la phase gazeuse et a peu
d’effets sur la phase liquide. Ceci conduit les théoriciens a décrire les caractéristiques pétro-

physiques de la mousse! comme étant intimement liés & la perméabilité relative du gaz dans la
mousse (kfg) et/ou a sa viscosité effective (ug). Méme si ces phénomenes peuvent étre
séparés physiquement, ils ne peuvent 1’étre d’un point de vue mathématique parce qu’ils sont
liés par la loi de Darcy (cf. Annexe A). Ainsi, la vitesse du gaz peut étre reliée au gradient de
pression généré par la loi suivante :

f Kkl VP,

ug=

1.6
o (1.6)

Ou ug est la vitesse de darcy du gaz dans la mousse, K la perméabilité du milieu
poreux, k[g la permeéabilité relative du gaz, ug la viscosité effective du gaz et VP, le gradient

de pression de la phase gazeuse. La mobilité du gaz moussant /15 est par ailleurs décrite par la
loi suivante :
kS
A= uLf (1.7)

De cette relation, on déduit que la réduction de la mobilité du gaz grace a la mousse se
fait essentiellement soit par la réduction de la perméabilité relative du gaz ou par
I’augmentation de sa viscosité effective. En réalité, la loi de Darcy suppose que la phase
gazeuse soit continue, or cette phase est formée de bulles de gaz séparées par une fraction
liquide qui évolue dans le temps et méme dans 1’espace selon les échelles (Nous reviendrons
sur ce point plus loin). Dans une certaine mesure, lorsque la mousse devient fine, telle une
mousse forte, on peut ignorer la phase liquide et considerer la pression de la mousse égale a la

pression du gaz [75].

! Par la suite et sauf mention contraire, la mousse désignera la phase gazeuse dans la mousse
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L’évolution des paramétres de viscosité et de perméabilit¢é en fonction des
caractéristiques de 1’écoulement (vitesse, pression, saturation, température, etc.), des
caractéristiques du milieux poreux (taille de pore, distribution des pores et seuils, etc.) et des
caractéristiques des fluides (type, concentration, salinité, etc.) ont fait 1’objet de plusieurs
études plus ou moins empiriques et ont donné naissance a un large éventail de modeles [75-
77] qui ne font pas I’objet de cette thése et ne seront mentionnés que briévement et a des fins
de compréhensions des phénomenes physiques qui sous-tendent 1’écoulement des mousses en

milieux poreux.
A. Viscosité effective du gaz

La viscosité effective du gaz dans la mousse et par abus de langage « de la mousse »,
est définie comme la viscosité d’un fluide Newtonien qui s’écoulerait a la méme vitesse, dans
la méme géomeétrie du milieu poreux, et dans les mémes conditions de gradient de pression
[21].

Les travaux précurseurs de Bretherton [78] et apreés lui de Hirasaki et Lawson [21] ont
permis de déduire un modéle rhéologique de 1’écoulement d’un train de bulles dans un tube
capillaire. Ces modéles considérent que la taille de bulle est liée directement a 1’augmentation
de la résistance a I’écoulement du gaz, exprimée par la différence de pression totale
induite AP. Ainsi, en extrapolant ces travaux pour des milieux poreux, différents auteurs [32,
79-83] ont proposé la relation suivante, pour exprimer la viscosité effective non-Newtonienne

du gaz moussant :

F_ Crny
vintg ¢

(1.8)

Ou g, est la viscosité dynamique du gaz, n, est la texture de la mousse, Cy est une
constante de proportionnalité liée a la perméabilité du milieu poreux et a I’interaction entre la
roche et le liquide [21, 22] et ¢ un exposant entre 0 et 1 qui représente 1’effet rhéo-fluidifiant
de la mousse en écoulement. En I’absence de mousse (ny = 0), on retrouve la viscosité du

gaz seul.

Dans un milieu poreux, les canaux ont des géométries variables avec des pores et des

seuils qui varient en taille. 1l existe généralement une distribution statistique des tailles de
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bulle qui affecte 1I’écoulement de la mousse selon 1’échelle considérée et les mécanismes qui
entrent en jeu [84]. Les travaux qui permettent de déceler ces mécanismes ont été récemment
réalisés sur des micro-modeles par Géraud et al., [84]. Il trouve que le champs de vitesse des
bulles varie localement et suit aussi une loi de distribution spécifique a 1’échelle du réseau (cf.
Figure 21). Ceci explique ’existence de chemins préférentiels pour la mousse dans de larges
canaux interconnectés. En plus, il montre que ces chemins ne sont pas figés dans le temps
mais intermittents ; un phénomeéne qui serait relié aux fluctuations de la pression capillaire
locale selon I’endroit ou se trouve la bulle et le changement de la concavité des films liquides.
Cette répartition spatiale de la vitesse serait aussi influencée par la distribution des tailles de
bulles (cf. Figure 21.b).
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Figure 21 : Etat stationnaire de I’écoulement de la mousse. (a) Cartographie spatiale
des vitesses des bulles normalisées par la vitesse moyenne V. (b) Densité de probabilité de la
vitesse normalisée par la vitesse moyenne V. (c) Cartographie spatiale de la géométrie de
pores. Les couleurs clairs indiquent de larges pores [adaptée de 84].

B. Perméabilité relative du gaz

La perméabilité relative du gaz moussant rend compte de la maniére dont les bulles
s’écoulent dans le réseau poreux. En realité le gaz n’est pas totalement en écoulement et une
grande fraction de gaz reste piégeée [15, 85, 86]. Par conséquent, le nombre de canaux qui sont
disponibles pour transporter les bulles de gaz est beaucoup plus faible en présence qu’en

I’absence de mousse. Cette « géne » créée par le gaz piégé serait en partie responsable de la
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résistance a I’écoulement du gaz. Ainsi, la perméabilité relative de la phase gaz de la mousse
kfg serait liee a la saturation de gaz mobile S; (rapport du volume de gaz mobile sur le

volume poreux) par la loi suivante [29] :
klg = kPg(S))" (19)

Oou S, g est exprimée selon 1’équation suivante :

S} = Xe(1-5)) (1.10)
Et
S-S
f l wc
= 2L Pwe 1.11
Si 1—S,. (I-11)

Ici Sy, Sy et Slf désignent respectivement les saturations liquide totale, la saturation

irreductible en eau et la saturation liquide de la mousse mobile.

La fraction de gaz mobile s’écrit selon 1’équation suivante :

A A
X,=2L=—_9 (1.12)
f f
Sg S, +S;

Ou S, et S§ sont respectivement les saturations de gaz total et de gaz immobile. k7,

désigne la perméabilité relative du gaz correspondante a 1’état S,,,. et u un exposant.

Il est clair qu’avec cette définition, 1’écoulement de la mousse est comparé a un
, . : . . 0
ecoulement diphasique gaz/eau sans tensioactifs (avec les parametresu, S, etkr,) (cf.
Annexe B), et que pour caractériser 1’écoulement de la mousse il faut aussi déterminer les

valeurs de saturation et de fraction du gaz piégé.

L’utilisation des différents parameétres cites ci-dessus nécessite leur quantification. Les
saturations sont souvent déterminées par des méthodes de mesure optique ou magnétique
telles que les rayons gamma [47], la résonnance magnétique nucléaire [52] (RMN) ou par

tomographie-X [51]. En revanche, il est difficile de connaitre la fraction de gaz piégé car il
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faut dissocier la mousse mobile de la mousse immobile lors de I’écoulement. Gillis et Radke
[15] ont utilisé un gaz traceur d’hexafluorure de soufre SF, en combinaison avec du diazote
N, et ont mesuré par chromatographie en phase gaz une fraction de gaz piégé comprise entre
80% et 100%. Nguyen [51] a utilisé le Xenon comme gaz traceur pour des mesures en
tomographie-X et reporte des quantités de gaz piégé plus grandes a la sortie de la carotte
(jusqu’a 77%) qu’en entrée (jusqu’a 58%). Il montre aussi que le gaz est plus piégé dans une
carotte positionnée horizontalement que dans une carotte placée verticalement. Il conclut
aussi que le débit de gaz n’a pas d’effet sur la fraction de gaz piégée contrairement au débit
liquide. Tang et al., [67] trouvent quant a eux une fraction de gaz pié¢gée de I’ordre de 80%
qui diminue si la vitesse de gaz ou si le ratio de vitesses gaz/liquide augmente. Jones et al.,
[87] rapportent des fractions de gaz piégé comprises entre 10% et 70%, fractions qui
diminuent avec la vitesse totale et la qualité de la mousse. Enfin, les différents auteurs

s’accordent sur la grande proportion de gaz piégé par la mousse.
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V. Conclusion du premier chapitre

Ce premier chapitre nous a permis de résumer les travaux issus de la littérature, qui
permettent de décrire les écoulements des mousses en milieux poreux. La mousse présente
une structure complexe a 1’état statique. A cela, se rajoute la complexité de la dynamique de
formation et de destruction de la mousse au sein du milieu poreux. A 1’échelle globale du
milieu poreux, cette dynamique peut étre quantifiée a I’aide de paramétres tels que la pression
ou la saturation qui nous permettent de distinguer les régimes d’écoulement et d’accéder a une
description macroscopique de la mousse en fonction des paramétres d’injection tels que les
débits ou la qualité de la mousse. Dans le chapitre suivant, nous présentons notre propre étude
macroscopique de 1’écoulement d’une mousse dans une carotte de roche a I’aide d’un Scanner
X.
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I. Introduction

A. Introduction a la tomographie X

La tomographie est une technique non destructive trés utilisée dans différents
domaines comme I’imagerie médicale, la géophysique ou dans la mécanique des matériaux.
Le mot ‘tomographie’ provient des mots grecs tomos qui veut dire « couper ou sectionner » et
graphein qui veut dire « écrire ». Ce mot est utilisé aujourd’hui pour désigner toute technique
qui permet d’obtenir une image en trois dimensions [88]. En 1917, Radon a été le premier a
démontrer la possibilité de reconstruire une image a 1’aide de la totalité de ses projections
selon des droites concourantes. En 1972, G.N Hounsfield introduit le traitement informatique
de I’image en radiologie X et construit la premiére génération des scanners X médicaux
réalisant des coupes dans un seul plan axial (premier scanner médical). La tomographie a
rayons X est de plus en plus utilisée dans le domaine de la pétro-physique pour déterminer la
porosité des roches, visualiser des écoulements multiphasiques (gaz-eau-huile) ou pour
mesurer la saturation des fluides. Grace aux instruments de derniére génération, on réalise des
acquisitions de I’ordre de quelques secondes pour des objets d’une dizaine de centimetres

avec des résolutions spatiales de quelques centaines de microns [89, 90].

La tomographie X se base sur 1’utilisation de faisceaux de rayons X qui traversent le
matériau, ce qui permet de reconstruire des images de 1’objet donné en mettant 1’objet ou le
couple source-détecteur en rotation (cf. Figure 22.a). Les mécanismes responsables de ces
atténuations sont 1’effet photoélectrique et I’effet Compton. Le premier beaucoup plus
dépendant de I’énergie du faisceau que le deuxiéme, devient dominant pour des énergies en
dessous de 100 keV environ. Ces deux effets peuvent s’exprimer a travers un coefficient
d’atténuation p. En effet, pour un faisceau de rayons X monochromatique traversant un objet
possédant plusieurs couches, on peut exprimer I’intensité du faisceau a ’aide de la loi de
Beer-Lambert (cf. Figure 22.b) [89] :

I = Ioexp(—J u(x)dx) (1.1)
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Ou I, est I’intensité du rayon incident, I 1’intensité transmise apres que le faisceau a
traversé I’objet. u(x) est le coefficient d’atténuation linéaire (dont 1’unité est I’inverse d’une

longueur) de la couche dx.

a b

Détecteur Echantillon

Source X

A
Q

Détecteur

TubeRX

Echantillon

Figure 22 : (a) Principe d’acquisition des images tomographiques et (b) de mesure de
I’atténuation du rayonnement X.

Le coefficient d’atténuation p dépend de la densité du matériau et sa composition mais
aussi de I’énergie des photons incidents, car souvent les sources de rayons X vendus dans le
commerce ne sont pas strictement monochromatiques. Ainsi, le nombre de photons
disponibles pour 1’acquisition tomographique se retrouve réduit et une diminution du rapport
signal sur bruit est observée [51]. Ainsi, pour tenir compte de ces effets, la loi (11.1) pourrait

étre réécrite selon la formule suivante :

I = fﬂi(Er)exp[—f u(x, E,)dx]dE, (1.2)

Ou £;(E,) est le nombre de photons incidents (d’énergie E,) par unité de volume, et
dont le coefficient d’atténuation est pu(x, E,). Le coefficient d’atténuation mesuré peut étre

alors déduit a I’aide des équations (11.1) et (11.2) selon la formule suivante :

(x) _ f Il(X; Er)ﬂd(Er)dEr
T T T 0, (B dE,

(11.3)

Ou 0,4(E,) est le nombre de photons (d’énergieE,) détectés par unité de volume.

La reconstruction de I’image de 1’objet passe par la mesure des coefficients

d’atténuations pour un certain nombre de positions angulaires n avec un pas angulaire A8 et

41



Chapitre II : Caractérisation macroscopique de I’écoulement des mousses en milieu consolidé par tomographie X

consiste a retrouver la matrice d’absorption décrivant ’ensemble des projections pour tous les
angles. Ce processus d’inversion mathématique appliqué au niveau de chaque élément du
détecteur et pour les n profils d’intensités, permet d’obtenir la matrice 3D des coefficients

d’atténuation linéaire qui vont délimiter 1’objet et restituer sa structure interne (cf. Figure 23).

Rotation
angulaire de
. I'objet ou du
Position p couple source-

r—l—\ détecteur

[l,k

|
\ Position k

[IMI

Figure 23 : Principe de reconstruction d’une image.

B. Description du Scanner de PIFPEN

Le Scanner médical utilisé dans le cadre de cette étude est un General Electric GE
Discovery 750HD Dual Energy qui permet de produire des images de la structure interne des
objets en 3D (cf. Figure 24). Il est composé d’un anneau ou statif dans lequel un tube a rayons
X et un détecteur tournent de maniere synchrone autour de 1’objet a examiner. Le mouvement
de rotation de lI'ensemble tube a RX et détecteurs autour du grand axe de l'objet examiné,
permet d'enregistrer les intensités transmises lors de la traversée de la méme coupe de 1’objet,
suivant différentes directions concourantes. L'utilisation d’outils mathématiques permet, par «
rétro projection » des différentes mesures d’atténuation sur une matrice de reconstruction, de
reconstruire la cartographie 2D des coefficients d'atténuation au niveau de la section
examinée. Ces coefficients d’atténuation donnent des informations sur la densité et le numéro
atomique moyen de la zone reconstruite. Par déplacement de la table du scanner, on
reconstruit une série de coupes 2D qui restitue la distribution 3D des coefficients
d’atténuation dans 1’échantillon. Ce scanner est équipé de détecteurs multi-barrettes
permettant la reconstruction de plusieurs coupes a la fois (64 coupes/rotation, vitesse
maximale de rotation 0.3 seconde par tour) et utilise aussi un deplacement continu de

I’échantillon pendant la rotation de la source de rayons X (acquisition hélicoidale). 1l en
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résulte que tout un volume peut étre analysé en un temps trés court de 1’ordre de quelques

secondes.

Figure 24 : Photo du scanner a tomographie X de I’IFPEN.

Les images acquises sont représentées en niveaux de gris qui varient selon le numéro
atomique moyen et la densité locale de 1’élément de volume sondé. Les intensités élevées

(niveau blanc sur I’image) indiquent une forte absorption et donc un numéro atomique élevé.

Les coefficients d’atténuations linéaire des rayons X sont mesurées sur les scanner
médicaux au moyen d’un nombre de CT exprimé en unités Hounsfield HU (en référence au
Physicien Godfrey Hounsfield [91]) pour chaque voxel :

Ty, z) = 100002822 _ 4 (11.4)

Um,e

OU W, (x,y,2) est le coefficient d’atténuation linéaire mesuré au niveau du voxel a la
position (x,y,z) et p,. le coefficient d’atténuation linéaire de 1’eau considérée comme

reférence. Ainsi CT = 0 pour I’eau et CT = —1000 pour le gaz (um,g = 0).

La reconstruction de I’image CT d’une carotte se fait tranche par tranche (cf. Figure
25). On obtient ainsi pour chaque acquisition, une série d’images indexees par la position de
la tranche et on extrait automatiquement le niveau de gris moyen dans la région d’intérét qui
caractérise le milieu poreux. L’écart type de répétabilité de la mesure d’'un CT moyen par

tranche est de + 0.5 unité Hounsfield (HU).
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Acq
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— e T S
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seuillage

Mesures dans la
ROI (CTmoyen,
CTmax: CTmin'
surface, ...)

Région
d’intérrét

Figure 25 : Schéma décrivant la mesure de CT a I’aide du scanner X.
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[I. Matériels et expériences

Les systemes étudiés (tensio-actifs, milieux poreux) et le protocole expérimental (en
particulier la cellule d’écoulement) ne sont pas strictement identiques d’un équipement de
caractérisation a 1’autre (chacun ayant sa spécificité, et parfois des limitations). Dans cette
section, les tensioactifs, le systéme poreux ainsi que le protocole expérimental utilisés
specifiquement dans le cadre de cette étude dite « macroscopique » sous scanner X seront

présentés.
A. Caractérisation du systeme fluide-roche

1. Caractérisation de la solution de tensioactifs
a) Choix des tensioactifs

Les tensioactifs utilisés pour générer la mousse sont issus des formulations
commerciales Rhodacal A246-L et Mackam LSB-50 développés par Solvay spécifiqguement
pour des applications de mousse en EOR [92, 93]. Le Rhodacal A246-L contient un
tensioactif anionique, Alpha olefin sulfonate (AOS), tandis que le Mackam LSB-50 contient
un tensioactif zwiterionique (ou amphotére), cocamido propyl hydroxysultaine (CAHS). Les
structures des deux molécules sont représentées sur la Figure 26 et les principales
caractéristiques physico-chimiques dans le Tableau 1 .

(1) (2)

ﬁ [=1:] 9 cl;Ha
R_CH:_CH=CH—CHz—ﬁ_0 M R - C - NH-CHy-CHy-CHy- I:J'-CH,-(EDH-CH;,-SOQ
CH; OH

Figure 26 : Structure moléculaire des tensioactifs : (1) AOS (R = 14-16) et (2) CAHS
(R =12-16).
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Nom Molécule Forme % Solubilité Masse
commercial | active Type hysique | Molécule | dans Peau (a molaire
Prysia active 20°C) (g/mol)
Rhodacal _ Liquide
AOS Anionique marron- 40% Soluble [298-326, 5]
A246-L !
jaune
Maclfggn LSB CAHS Amphotere Lg;;fle 40% Soluble [436-492]

Tableau 1 : Caractéristiques physico-chimigques de AOS et CAHS.

Les deux molécules sont solubles dans I’eau méme a des concentrations élevées.
L’AOS est largement utilisé dans la littérature dans le cadre de I’écoulement des mousses en
milieux poreux [15, 59, 60, 94, 95]. Le choix d’un tensioactif anionique tel que I’AOS est
attribué, entre autres, a sa faible adsorption sur les surfaces minérales chargées négativement.
Le CAHS est utilise comme co-tensioactif avec AOS. En effet, le CAHS de charge neutre
s’intercale entre les molécules de AQS, ce qui permet de réduire la répulsion électrostatique
entre les tétes polaires et améliorer la cohésion intermoléculaire. En 1’absence de cations

divalents, le meilleur rapport d’utilisation de I’AOS et CAHS est 50/50 en masse [92].
b) Mesures des tensions de surface et de la concentration micellaire critique

Nous avons utilisé la méthode de la lame de Wilhelmy [96] (cf. Figure 27.a) afin de
mesurer la tension de surface de différentes formulations a différentes concentrations et a
différentes salinités (concentrations en NaCl). Pour chaque salinité, Nous avons préparé une
solution de base que nous avons diluée pour avoir une dizaine de points de concentrations
différents. Chaque solution préparée a un volume de 50 mL. La manipulation des solutions se

fait sans agitation afin d’éviter la création de bulles qui pourraient fausser les mesures.
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(a) (b)

air

Saturation de la
surface

Lamelle de platine __5,

—— Micelle
air

liquid

Figure 27 : (a) Méthode de Wilhelmy et (b) formation de micelle (un agrégat) en
solution.

La mesure est réalisée a 1’aide d’une machine KRUSS K100®. La tension de surface

est obtenue par la formule suivante :

F
oTA = (2w + 2d)cos(8,) (11-3)

Ou F est la force capillaire exercée par le liquide sur la lame, w et d sont la largeur et
I’épaisseur de la platine respectivement et 0. ’angle de contact entre le liquide et la platine
(nous avons pris dans notre cas, cos(6.) = 1). La force F est mesurée a 1’aide d’une
microbalance sur laquelle on a posé la solution a analyser. Les parametres de mesure sont
saisis dans la machine qui calcule directement une valeur de tension de surface toutes les
minutes. On effectue les mesures a température ambiante et on attend 1’équilibre final jusqu’a

ce que I’écart type sur les mesures de tensions de surface soit inférieur a 0.05 mN/m.

Les résultats sont représentés sur la Figure 28. On remarque une premiére phase ou la
tension de surface diminue en fonction de la concentration de tensioactifs, puis une deuxiéme
phase ou elle se stabilise sous la forme d’un plateau. Cette derniére phase caractérise la
formation de micelles en solution apreés saturation de la surface en tensioactifs comme illustré
sur la Figure 27.b. L’intersection des droites entre ces deux phases (représenté
schéematiquement par les droites en noir sur la Figure 28) permet de calculer une
concentration micellaire critique (CMC) pour chaque salinité, au-dela de laquelle la tension de
surface ne baisse plus. L’ajout de CAHS permet de diminuer la CMC. Par exemple, on
enregistre en 1’absence de salinité, une CMC de 1.8 10 % en masse pour I’AOS et une CMC

de 3.4 10° % en masse pour ’AOS + CAHS.
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L’ajout de sel permet globalement de diminuer la tension de surface. Cette diminution
est d’autant plus marquée lorsque le co-tensioactif est utilisé. L utilisation de I’AOS avec le
CAHS a une salinité de 4% en masse nous permet d’obtenir les tensions de surface les plus
faibles. Nous avons alors choisi de travailler avec cette formulation a une concentration de
0.1% en masse qui correspond a une concentration cent fois supeérieure a la CMC (cf. Tableau
2).

AOS AOS + CAHS
70 4 % en masse de NaCl 70 4 % en masse de NacCl
o 0% o 0%
o 0.5% o 0.5%
60 o 4% 60 Q o 4%
E E
> 50 > 504
E E ©
© 40 © 40 4
o —0
30 + © 30 1 © o0 o0 o ©606 00
T T T AL T T T T T L AL
1E-4 1E-3 0.01 0.1 1E-4 1E-3 0.01 0.1 1

Concentration en tensioactifs (% en masse) Concentration en tensioactifs (% en masse)
Figure 28 : Tension de surface en fonction de la concentration en tensioactifs a différentes

salinités.
Concentration Salinité (% Tension de Utilisation
Formulation | en tensioactifs C/ICMC en masse de surface dans la these
(% en masse) NaCl) (mN/m)
AOS+CAHS 0.1% 100 4% 28.8 Chapitre 2

Tableau 2 : Formulation utilisée pour les écoulements de mousse en milieu poreux
sous observation en tomographie X Scanner.

2. Description de la roche de Bentheimer

Dans cette étude nous avons choisi un grés de bentheimer comme milieu poreux. Ce
grés est souvent choisi dans les études pétro-physiques pour son homogénéité a petite et
grande échelle. 1l est majoritairement formé de quartz (> 95%), et d’un peu d’argile (environ
3%). Les grains de quartz sont homogeénes en taille (environ 200 um) et les valeurs de
porosités et de permeabilités sont constantes, ce qui le rend adapté pour des études standards
en laboratoire. La carotte de roche utilisée fait 4.95 cm de longueur et 2 cm de diametre. Une
telle taille de carotte de roche reste relativement petite par rapport aux carottes de roches
utilisées dans les études pétro-physiques standards. Néanmoins le choix de cette taille permet

de faciliter les manipulations et d’effectuer un grand nombre d’expériences sous scanner X.
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a) Mesure de la porosité

La porosité est un parametre pétro-physique statique qui désigne le rapport du volume

poreux V;, sur le volume total V; selon 1’équation suivante :

® = (11.6)

SIS

OuV; = V, + V5 et I le volume du solide.

Il existe différentes techniques pour la mesurer. Nous avons utilisé la mesure de la
porosité par pesée pour la mesure globale moyenne, la mesure par scanner X pour la porosité
locale qui permet de déceler I’existence potentielle d’hétérogénéités et la mesure par intrusion
de mercure sur des échantillons différents du méme bloc de roche. Cette derniére mesure est

utile pour avoir une courbe de pression capillaire de référence.
(i) Mesure de la porosité par pesée

La porosité globale moyenne de la carotte de roche @ est mesurée a 1’aide de la pesée.
La carotte de roche est d’abord séchée, aprés carottage, pendant 48 h dans une étuve a 60°C.
On mesure avec une balance de précision la masse de la carotte séche (mg,.). Ensuite on
sature la carotte avec la méme saumure (4% en masse) qui sera utilisée pour les expériences
d’injection puis on pése la carotte saturée (mg,;). La porosité moyenne est enfin calculée par

la formule suivante :

b = Mgqr — Mgec 4 (||7)
Pe nD?2[?

OU p, est la densité de la saumure (1.025 g/cm®) et D (2 cm) et L (4.95 cm) sont le
diametre et la longueur de la carotte respectivement. Dans notre cas, on trouve une porosité

moyenne de 24.45%.
(i) Profil de porosité par tomographie X

Des images tomographiques a 1’aide du scanner ont été réalisées sur la carotte seche
(cf. Figure 29). La porosité est déduite directement d'une corrélation linéaire entre la porosité

et le nombre de CT. La droite de régression a été établie au préalable sur des milieux poreux
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de référence de méme composition (gres), de porosité connue et analysés dans les mémes

conditions opératoires.

La Figure 29 montre que la porosité ne change que tres peu le long de I’axe z. En effet
I’écart-type sur la porosité longitudinale (selon I’axe z) vaut 0.1%. De ces mesures nous
obtenons une porosité moyenne globale de 24.7% tres proche de la porosité mesurée par

pesée.

28

27 1
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Porosité (%)

23+
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Figure 29 : Image de la carotte de bentheimer (taille de voxel = 117um, 117um, 625um) (a

gauche) et profil de porosité le long de I’axe z (a droite).
(iii) Porosimétrie par intrusion de mercure

La porosimétrie par injection de mercure exploite le caractere non mouillant du
mercure, associé a sa forte tension superficielle. Le caractére non-mouillant du mercure vis-a-
vis du solide rend nécessaire 1’application d’une pression pour forcer le mercure a rentrer dans
les pores du solide. Pour une pression d’injection donnée, seule la fraction des pores dont le
diamétre est supérieur a une taille critique donnée par la loi de Laplace sera envahie par le
mercure. En milieux poreux, la pression qu’il faut appliquer pour franchir un seuil de pore,
appelée pression capillaire (cf. Annexe C) est exprimée en fonction de I’angle de contact 6,
de la tension de surface oy, et du rayon d’accés au pore 7, (rayon de seuil de pore) a I’aide de
I’équation de Laplace :

20p4c05(8.)

(11.8)

p. =

CHg

Te

Dans le cas du mercure, 6, = 140° et o, = 485 mN/m.
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Connaissant la pression d’injection et le volume injecté, on peut accéder a la taille des
seuils de pore et a la courbe pression capillaire air/ Hg en fonction de 1’état de saturation de la
carotte. Pour cela, la carotte séche est d’abord plongée dans un bain de mercure, ensuite des
paliers de pression sont appliqués, ainsi on peut associer pour chaque palier une gamme de
seuils de pore envahis et obtenir une distribution en taille des seuils de pores. Afin de
déterminer la courbe de pression capillaire air/ solution de tensioactifs en fonction de la
saturation, on utilise la valeur de tension de surface mesurée pour notre solution de
tensioactifs (o754 = 28.8 mN/m) et on considére que la roche est parfaitement mouillable a

cette solution aqueuse (cos(6.) = 1).

Ainsi, en utilisant la relation (11.8), la pression capillaire P. peut étre déduite par la

formule suivante :

OTA

P(S) = ——4
e(S0) Ogcos(6;)

Peyiy S (11.9)

La porosimétrie au mercure est une méthode destructive, donc nous avons réalisé les
mesures sur deux échantillons fréres carottés dans le méme bloc de roche de Bentheimer. Les
deux échantillons donnent les mémes résultats (cf. Figure 30), ce qui démontre I’homogénéité
de ce type de roche a grande échelle. On remarque qu’il existe un seul pic de distribution des

seuils de pores correspondant a un rayon de seuils (ou rayon d’accés au pore) d’environ 17

pm.
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Figure 30 : Porosimétrie par intrusion de mercure : (a) Distribution des tailles de seuils de
pore et (b) évolution de la pression capillaire en fonction de la saturation liquide dans le cas

de la formulation de tensioactifs utilisée.
b) Mesure de la perméabilité absolue

La perméabilité absolue est mesurée avant chaque expérience d’injection de mousse.
Apreés saturation de la carotte avec la solution de saumure, on fait varier le débit par palier de
maniere linéaire et séquentielle et on attend la stabilisation de la différence de pression
enregistrée (différence entre la pression en amont et la pression en aval de la carotte). Les
débits choisis varient généralement entre 10 et 200 mL/h. On utilise la loi de Darcy
monophasique (cf. Annexe A) pour déterminer la perméabilité absolue de la roche, en
utilisant la formule suivante :

te (cP)L(cm)

K(mDarcy) = 281.4 S (em?)

a(cm3.h~ Y. mbar™1) (11.10)

Ou p, est la viscosité de la saumure utilisée, L la longueur de la carotte, S sa section et
a le rapport entre les débits injectés et les gradients de pressions enregistrés. Un exemple de
variation du gradient de pression stabilisé en fonction du débit est donné en Figure 31. Les
mesures de perméabilité répétées pour I’ensemble des expériences réalisées donnent une

perméabilité moyenne de 2.17+0.17 Darcy.

52



Chapitre II : Caractérisation macroscopique de I’écoulement des mousses en milieu consolidé par tomographie X

50

40

w
o
1

AP (mbar)
S

10

0 50 l(I)O 1%0 2(I)O
Q, (mL/h)

Figure 31 : Différence de pression AP en fonction du débit liquide Q; injecte.

B. Développement d’un montage d’injection de fluides dans les milieux

poreux

1. Caractéristiques de I’environnement expérimental

Le montage expérimental qui permet I’injection des fluides (solutions liquides et gaz)
et les mesures de pression a été congu pour permettre I’injection contrdlée de mousses dans
les milieux poreux tout en effectuant les mesures sous différents instruments: a I’IFP
Energies Nouvelles sur Scanner X et a I’extérieur sur grands instruments (Micro-tomographie
X haute résolution, Diffusion des neutrons aux petits angles). Le montage a été concu et

réfléchi pour étre facilement manipulable et transportable d’un site a ’autre.

La cellule dans laquelle est réalisé 1’écoulement de mousse est spécifique a chaque
instrument. Dans ce chapitre nous décrivons le montage d’injection commun a toutes les
expériences sous grands instruments (sous scanner X et sous grands instruments) et la cellule

utilisée dans cette étude (sous scanner X).

Le montage consiste en un systéme de pompes qui permettent I’injection des liquides.
Une pompe Vindum (VP-12K) est utilisée pour injecter les solutions de tensioactifs tandis
qu’une pompe Pharmacia permet d’injecter les saumures (solutions de NaCl). Le gaz utilisé
ici est I’azote N, d’une qualité standard. On utilise deux types de débitmétre massique
Brooks, calibrés pour travailler avec de I’azote et étalonnés pour travailler jusqu’a une

pression de 30 bars. Ces débits-meétres sont caractérisés par leur gamme de travail dans les
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conditions normales de température et de pression, 0°C et 1 bar respectivement. Le modele
SLA5850S est choisi pour la gamme 0-180 NmL/h tandis que le modele 5850 E est choisi
pour la gamme 0-3 NL/h. La mani¢re d’utiliser ces débitmétres et le détail du calcul de
conversion des débits volumiques en fonction de la pression et de la température sont précisés

en Annexe D.

Pour réaliser des mesures de pression, quatre capteurs Keller sont utilisés : trois
capteurs absolus (Modele PA-33X) et un différentiel (Modele PD-39X). Les capteurs
fonctionnent dans une gamme entre O et 30 bars et offrent une grande stabilité d’affichage de
1 mbar. Un programme développé a 1’aide du logiciel Labview est utilisé pour lire et

enregistrer les mesures en temps reel.

La majeure partie des tuyaux utilisés sont transparents, ce qui permet d’avoir un visuel
sur les fluides en écoulement. En contrepartie, nous nous retrouvons limités en termes de
pressions de travail a 30 bars maximum. Les tuyaux sont faits en éthylene propyléne fluoré
(FEP) et ont un diamétre interne de 1.6 mm. Les connecteurs quant a eux sont en PolyEther
Ether Ketone (PEEK).

La régulation de pression au niveau du milieu poreux qu’on nomme aussi la pression
de pore se fait a I’aide d’un régulateur de pression ou « BPR » pour Back Pressure Regulator
(Modéle Brooks SLA5820B) qui se trouve en aval de la cellule. La mise en place d'une
contrepression, permet de rehausser la ligne de base de la pression. Ainsi on peut travailler
avec des pressions nominales de 5 ou 10 bars par exemple, ce qui donne 1’avantage de
pouvoir travailler avec des débits d’injections de gaz faibles, et ameliorer la précision sur les
débits de gaz injectés. De plus, la contrepression permet d’éviter une grande différence de
pression entre I’amont et 1’aval de la cellule. Un dernier avantage de I’utilisation d’une
contrepression est de pouvoir maitriser les reflux des fluides (surtout le gaz) dans le milieu

poreux lorsqu’on veut saturer ce dernier en saumure par exemple.

Un systeme de deux bouteilles tampon de 1 L chacune, positionnées ente la cellule et
le régulateur de pression sont remplies d’eau milli-Q. Ceci permet au gaz de la mousse de se
séparer du liquide afin que le régulateur de pression (BPR) régule uniquement sur une phase

homogéne liquide, ce qui améliore la stabilité de la pression de pore.
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Les débitmeétres massiques et le régulateur de pression sont connectés a un boitier de
commande Brooks Microprocessor Control & read out unit (model 0152) (non représenté sur
la Figure 32), qui permet de changer les valeurs d’entrée en débits de gaz et la pression de

pore.

Pour assurer la sécurité du montage, nous avons mis en place une soupape de sécurité

tarée a 32 bars et connectée a la ligne de confinement (non représentée sur la Figure 32).

1 =

Hub Ush

Solution de
tensioactifs

Pompe
Vindum

PE
|
Débit- \\ :

@ I_ métre —%—E .

massique Régulateur
N de pression
2 —.(Pcmf)
®
Saumure Pompe N, Produits
Pharmacia
Eau de

confinement

Figure 32 : Schéma du montage expérimental pour les expériences d’écoulement au
Scanner a tomographie X.

- Cellule d’écoulement sous scanner X

La cellule est une cellule de type « Hassler » faite d’un corps en aluminium avec des
embouts en PEEK (cf. Figure 33). La cellule posséde une gaine fluorocarbonée (élastomeére)
trés peu absorbante pour les rayons X. Entre la gaine et le corps de la cellule, il existe un
compartiment de fluide de confinement d’un volume d’environ 1 mL, que 1’on remplit par
injection d’eau milli-Q (cf. ligne rouge sur la Figure 32). La cellule est orientée
horizontalement sur le scanner X. Le compartiment ou se loge la carotte de roche fait 20 mm

en diametre et 50 mm en longueur.
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On utilise un connecteur a 3 broches pour I’injection du gaz, de la solution de
tensioactifs et de la solution de saumure. Des clapets anti-retour et des vannes placés en
amont de chaque port de ce connecteur permettent d’éviter les reflux des fluides d’une partie

des tuyaux vers une autre et de contréler les fluides a injecter.

Figure 33 : Cellule d’écoulement sous scanner X.

2. Protocole d’injection des fluides et d’acquisition des images
a) Préparation des solutions de saumure et de tensioactifs

La solution de tensioactifs est préparée en dissolvant ces derniers dans de 1’eau non
salée avant d’étre mélangés, a part égale avec une saumure doublement concentrée en sels.
Aprés mélange et sous agitation pendant une heure, la solution est laissée une nuit a 1’étuve a
60°C.

La solution de saumure est faite avec la méme concentration en sel, i.e. 4% en masse.
Il s’agit d’une concentration en sel proche de celle de I’eau de mer. Contrairement a la
solution de tensioactifs qui pourrait mousser, cette solution est dégazée en tirant sous vide
poussé et sous agitation magnétique pendant deux heures. A la fin, on connecte la bouteille
contenant la solution de saumure a une poche remplie d’argon. Le dégazage nous permet
d’éviter I’apparition de bulles pendant les mesures de perméabilité et pendant les acquisitions

d’images de référence.
b) Mise en écoulement et acquisition sous Scanner

La mise en condition expérimentale est représentée sur la Figure 34. La cellule
contenant la carotte séche est posée sur le lit du scanner. Une fleche est tracée sur la

génératrice de la roche et de la cellule a la premiére utilisation. Ceci permet d’éviter de
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chercher le sens et ’angle de rotation de la carotte autour de son axe lors des traitements
d’images. Les connecteurs et les tuyaux sont ensuite raccordés puis de 1’eau milli-Q est
injectée dans 1’espace annulaire entre la gaine et la carotte. Enfin, une pression de
confinement proche de 30 bars avec du gaz est appliquée. La mise sous confinement est
importante pour forcer les fluides a rentrer dans la carotte de roche et les empécher de fuir sur
les bords. La pression de confinement doit toujours étre supérieure aux pressions mesurees
lors de I’écoulement. Dans le Tableau 3 ci-dessous, nous présentons les opérations de base

pour une expérience d’injection de mousse sous scanner X :

Numéro .
iy Actions
d’étape

1 Préparation et dégazage de la saumure

2 Préparation de la formulation de tensioactifs

3 Remplissage des bouteilles tampon avec de I’eau milli-Q

4 Mise en place de la carotte séche dans la gaine puis dans la cellule

5 Mise en place des tubings et raccords selon schéma

6 Connexion de la cellule au reste du montage. Positionnement sur le lit du scanner
(dans le cas de la tomographie X) et centrage.

7 Mise en place du liquide de confinement puis du gaz pour le maintien de la
pression de confinement

8 Acquisition du signal de référence CT,;, sur carotte séche

9 Saturation des tuyaux d’entrée, sans injection dans la carotte (Eliminer les
volumes morts)

10 Saturation des capteurs en utilisant le by-pass

11 Injection de la saumure et saturation de la carotte en saumure

12 Réglage de la contrepression a 10 bars

13 Mesures de perméabilité en faisant varier le débit d'injection

14 Acquisition du signal de référence CTy,; sur carotte saturée a 100% en saumure

(15) Co-injection du gaz et de la saumure sans tensioactif (dans le cas de 1’étude

d’une co-injection gaz-saumure)
Co-injection du gaz et de la formulation de tensioactif pour générer la mousse,

16 . I . .
puis acquisition continue de CT, et pour chaque f; choisi (Qg4, Q)

17 Re-saturation de la carotte en saumure et séchage si arrét expériences

Tableau 3 : Protocole opératoire de base pour la manipulation des écoulements sous
scanner X.
On réalise I’acquisition d’une image de la carotte séche (CT.%. = 1245 en moyenne)
puis de la carotte apres saturation en saumure (CT.n; = 1487 en moyenne). Ensuite on
procéde soit a la co-injection de la solution de tensioactifs et du gaz a des débits fixés dans le

cas de I’injection d’une mousse, soit a la co-injection du gaz et de la saumure pour analyser le
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cas d’un écoulement diphasique gaz-eau. Les saturations en gaz Sgi et en eau S! qui
correspondent aux fractions volumiques de gaz et de liquide dans le volume poreux sont
déterminées par les mesures de CT effectuées sur chaque tranche i de la carotte de roche, par

les équations suivantes :

CTé, — CT!
sat air
Si=1-5} (1.12)

OU CTy, CTL,,. et CTY correspondent aux valeurs moyennes de CT sur la tranche i a
I’état de référence saturée en saumure, a 1’état de référence sec et a un état de saturation

intermédiaire respectivement.

Apres chaque acquisition, on obtient une pile d’images espacées de 1.25 mm selon
I’axe z avec une taille de pixel de (117 pum, 117 um) dans le plan (x,y). Le Tableau 4, ci-

dessous, résume les parametres du scanner utilisés lors de ces expériences.

Az
Injection

Vers BPR

Figure 34 : (a) Schéma de la carotte avec les acquisitions sous scanner. (b) Photo du
montage expérimental. (c) Photo de la cellule fixée sur le lit du scanner.
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Parameétre Quantité
Tension du tube 140 kV
Courant du tube 250 mA
Distance entre 2 images (Az) 1.25 mm
Temps d’une tomographie 5.36s
Nombre d’imag_es par a1
tomographie
Champ de vue 6 cm
Taille du voxel (x,y,z) (117 pm, 117 pm, 1.25 mm)

Tableau 4 : Principaux paramétres d’acquisition avec le scanner a tomographie X.

Les images sous format DICOM sont traitées a 1’aide d’une macro développee dans le
logiciel ImageJ pour extraire les données CT* sur chaque tranche d’image, ce qui nous permet

ensuite de réaliser les calculs des saturations a 1’aide des équations (I1.10) et (IL.11).
c) Calcul d’incertitudes sur les saturations

La saturation de gaz S, dépend de trois mesures: CTs,;, CTyi €t CT. Il est alors
possible d’estimer une erreur absolue sur les valeurs mesurées de S, en tenant compte de la

récision de mesure du scanner. L’erreur absolue dS? s’écrit :
g

dS2 = [‘Sﬁdcr]2 + %% dCTyi]? + [ %% dCTyq:]? (11.13)
9 isCT 8CTh T 8CTeqe % '
Par ailleurs, les différentielles de la saturation de gaz par rapport aux CT : % , %
et 6?? peuvent étre calculées par les équations suivantes :
sat
8Sg _ CTair = CTsar (11.14)
6CT (CTair - CTsat)2
éS CT — CTy;
g _— 2 (11.15)
SCTsat (CTair - CTsat)
58S, CTgq — CT
= (11.16)

SCTair (CTair - CTsat)2
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Un exemple de calcul d’incertitudes sur les saturations de gaz est illustré dans le
tableau ci-dessous. Pour illustrer ce calcul d’incertitudes, nous avons utilisé différentes
valeurs issues des expériences réalisées avec I’injection de mousse dans le milieu poreux.

Nous remarquons que I’erreur absolue totale dS, se situe a peu pres a 0.5% et reste constante.

. 8S .
On remarque aussi que ﬁ ne change pas en fonction de S,. En revanche, les erreurs absolues

dues aux valeurs mesurées de CTg;, et CTg, augmentent en fonction des valeurs de S,.

. ds . .
L’erreur relative S—g quant a elle se situe entre 0.6 et 0.9 %.
g

Sy CT i, CT CT 6?2 - 6‘2;; % dsg (%) % (%)
0.722 1245 1491 1313 0.0029 | 0.0011 | 0.0041 | 0.51 0.71
0.803 1245 1491 1293 0.0033 | 0.0008 | 0.0041 | 0.53 0.66
0.694 1243 1485 1317 0.0029 | 0.0013 | 0.0041 | 0.52 0.75
0.767 1243 1486 1300 0.0032 | 0.0010 | 0.0041 | 0.53 0.69
0.548 1245 1491 1356 0.0022 | 0.0018 | 0.0041 | 0.50 0.91

Tableau 5 : Calcul de I’erreur absolue et relative de la saturation de gaz S,,.

C. Expériences d’écoulement de mousses sous Scanner X

Une expérience consiste a co-injecter du gaz N, et la solution de tensioactifs a un débit
total Q. fixe et a différentes qualités de mousse f; successives (de 0.5 a 0.9). La qualite de
mousse f, est changée a chaque fois que 1’état stationnaire est atteint pour la qualité de
mousse précédente. Les débits de gaz et de liquide ne sont contr6lés qu’a 1’entrée du milieu
poreux. On utilise la pression enregistrée en amont de la cellule pour calculer le débit
volumique de gaz ciblé correspondant a une qualité de mousse voulue. A cause des effets de
compressibilité, le débit volumique de gaz change avec la pression, mais la qualité de mousse
peut étre calculée a tout moment en entrée du milieu poreux, en calculant le débit volumique
de gaz correspondant. Une augmentation de la pression observée lors de 1’écoulement, induit
une diminution du débit volumique de gaz, ce qui se traduit par une diminution de la qualité

de mousse, car f, peut étre aussi écrite en fonction du débit de gaz de la maniere suivante :

1

fg=—l
1+(Q—g)

(11.17)
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Par ailleurs, il est possible d’estimer une qualité de mousse en sortie en faisant
I’hypothése de I’application de la loi de Boyle-Mariotte entre I’entrée et la sortie du milieu
poreux (la validation de cette hypothése est détaillée en Annexe E). Le débit volumique de

gaz en sortie est finalement déterminé par 1’équation suivante :

P
anv = anm % (“18)

Ou Qg,..et Qg correspondent aux débits de gaz en amont et en aval respectivement,

et P, et P,,, correspondent aux pressions amont et aval du milieu poreux respectivement.

On prend en compte les effets de pression en recalculant la qualité de mousse
moyenne a un instant donné en considérant le débit de gaz moyen entre I’entrée et la sortie du
milieu poreux. Ceci permet d’estimer une qualité de mousse moyenne sur I’ensemble de la
carotte a un instant donné. Ainsi, pour éviter toute confusion, on utilisera dans ce manuscrit la
qualite de mousse injectée au départ lorsqu’on parle de f;, et on le dissociera de la qualité de
mousse & un état donné (typiquement 1’état stationnaire?) qui sera utilisée notamment pour les

calculs de viscosité apparente.

Un ensemble d’expériences a été réalisé a différents débits totaux, compris entre 4.9
mL/h et 75.7 mL/h (i.e. des vitesses interstitielles totales entre 17.5 pum/s et 271 um/s).
Chaque expérience consiste en une série d’injections a des débits de liquide et de gaz fixes
tout en augmentant la qualité de mousse de maniere successive. Le Tableau 6 résume les
différents parameétres d’expérience. Pour les expériences N° 2 et 3, la qualité de mousse a été
diminuée apres avoir atteint la qualité de mousse la plus grande a 0.9, pour investiguer sur
d’éventuels effets d’hystérésis [97]. Les expériences de 1 a 3 consistaient en une injection de
mousse apres un état de carotte saturée en saumure, tandis que pour les expériences de 4 a 7,

la mousse a été injectée apres une co-injection gaz-saumure.

% La qualité de mousse a 1’état stationnaire est calculée & partir du débit de gaz moyen entre I’amont et
I’aval du milieu poreux avec les pressions enregistrés en amont et en aval pendant cet état.
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Numéro Q¢ Qg & fq Vint,
d’expérience (mL/h) (mL/h) (mL/h) injectée (um/s)
4.9 2.4 2.4 0.50 17.5

4.9 2.0 2.9 0.60 17.5

1 4.9 1.5 3.4 0.70 17.5
4.9 1.0 3.9 0.80 17.5

4.9 0.5 4.4 0.90 17.5

9.8 4.9 4.9 0.50 35.1

0.8 5.9 3.9 0.60 35.1

9.8 6.8 2.9 0.70 35.1

2 0.8 7.8 2.0 0.80 35.1
9.8 8.8 1.0 0.90 35.1

9.8 6.8 2.9 0.70 351

9.8 4.9 4.9 0.50 35.1

14.6 7.3 7.3 0.50 52.3

14.6 8.9 5.9 0.60 52.3

14.6 10.2 4.4 0.70 52.3

3 14.6 11.7 2.9 0.80 52.3
14.6 13.2 1.5 0.90 52.3

14.6 10.3 4.4 0.70 52.3

14.6 7.3 7.3 0.50 52.3

4 75.3 30.1 45.2 0.40 269.5
5 75.2 45.2 30.0 0.60 269.2
6 75.7 52.7 23.0 0.70 271.0
7 74.8 67.8 7.0 0.91 267.8

Tableau 6 : Parameétres d’expériences pour la co-injection du gaz et de la solution de
tensioactifs.
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I1l. Caractérisation macroscopique de la mousse en

ecoulement

Dans cette section, nous présentons les résultats de la série d’expériences décrites
précédemment. En premier lieu, nous visualiserons les écoulements d’une co-injection du gaz
et de la saumure sans tensioactifs. Ceci permettra de comparer par la suite avec les
écoulements de mousse en milieu poreux. Nous décrirons ensuite la dynamique de formation
de la mousse pendant les premiers instants de son injection dans la carotte, puis nous
présenterons les principaux résultats concernant la rhéologie de la mousse a 1’état stationnaire.
Enfin, nous discuterons les phénomeénes de coalescence en lien avec les pressions capillaires

limites estimées pour ce systéme roche-fluides.
A. Ecoulement diphasique gaz-saumure

Un écoulement diphasique gaz-saumure a €té réalisé dans les mémes conditions que
les expériences d’injection de mousses, i.e. aux mémes débits de gaz et de liquide. Pendant
ces expériences, on co-injecte le gaz et la solution de saumure a 4% en masse en NaCl au lieu
de la solution de tensioactifs. Les images acquises au Scanner X pendant ces expériences sont
illustrées sur la Figure 35. Les coupes représentées sur cette figure sont les images sagittales
(i.e. le plan médian de la coupe centrale) qui donnent une représentation compléte des
phénomenes d’écoulement (sur lesquels on peut notamment détecter les effets gravitaires).
Nous considérerons cette représentation pour la suite. L’échelle de saturation de gaz est
représentée en couleur en bas de la Figure 35. La couleur rouge correspond a une saturation
de gaz élevée et la couleur bleu foncée correspond a une saturation de gaz nulle (100%

liquide).

D’apres les images de la Figure 35, la co-injection gaz-saumure dans un milieu
initialement saturé en saumure (couleur bleue) montre que le gaz trouve des chemins
préférentiels dans le milieu poreux et a tendance a migrer vers le haut par gravité. L’effet
inverse est observé pour la phase liquide qui a tendance a se diriger vers le bas. En plus, sur
ces mémes images on peut remarquer des effets de rétention liquide importants au bout de la
carotte. Ces phénomenes caractérisent les effets de capillarité a la sortie du milieu poreux

qu’on nomme effets de rétention capillaire et qui sont souvent observes dans des expériences
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de drainage d’un liquide par un gaz. lls seront discutés en détails dans le cas des ecoulements

de mousse dans un milieu poreux (voir plus loin).

fg 0.5 fg0.4
1em |14.3 mL/h tem  75.2 mL/h

Figure 35 : Co-injection du gaz et la saumure a 4% en masse dans la carotte de
Bentheimer.

Les valeurs de pressions relevées pendant ces expériences sont faibles et elles sont 40
a 80 fois moins élevées (cf. Figure 36.a) que les valeurs mesurées pendant 1’écoulement de la
mousse. Ici f, représente le flux fractionnaire de gaz c’est-a-dire le débit de gaz rapporté au
debit total injecté. En comparaison avec la mousse, f; décrit le méme rapport de debits et
désigne la « qualité de mousse ». On garde la méme notation pour la simplicité. Il est bon de
noter que sauf pour I’expérience a grande vitesse (75.3 mL/h) ou on observe une légere
augmentation de AP, les valeurs des pressions sont quasi-constantes et restent proches des
mesures de pression lors de I’injection d’une phase liquide homogéne. La non-variation du
différentiel de pression en fonction de f, pour les différents débits totaux est diie au fait qu’a
partir dun flux fractionnaire de 0.6, nous avons atteint une saturation liquide résiduelle fixe et
gue méme si on augmentait le débit de gaz au-dela, on ne pourrait mobiliser que trés peu de
liquide car le gaz s’est frayé un chemin préférentiel dans le réseau poreux. Les saturations de
gaz mesurées pendant ces expériences restent aussi plus faibles (cf. Figure 36.b), comprises
entre 0 et 0.5, par rapport aux expériences d’injection de mousse, comme on va le voir par la

suite.
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Figure 36 : (a) AP en fonction du rapport de débit de gaz par rapport au débit total

(équivalent f;) a différents débits totaux. (b) f, en fonction de la saturation de gaz S,.

B. Formation de la mousse

1. Etat transitoire

Sur la Figure 37, on illustre un exemple de co-injection du gaz et de la solution de
tensioactifs, pour I’expérience N°3 a f, 0.5. La carotte est initialement saturée en saumure
(couleur bleue sur la figure). Dés que le gaz et la solution de tensioactifs sont co-injectés, il se
forme un front net qui va pousser le liquide vers 1’aval de la carotte a la maniére d’un piston.

Dans cet exemple, la qualité de la mousse injectée est de 0.5, ainsi on remarque qu’il faudrait

Qt

2 volumes de pore pour que la mousse puisse atteindre la sortie (PV = - ou V, est le volume
14

poreux et t le temps). La saturation moyenne en gaz sur I’ensemble de la carotte augmente
significativement dés le démarrage de la co-injection. Cette augmentation s’accélére apres
I’injection d’environ 1 PV (cf. courbe rouge sur la Figure 38.a), c’est-a-dire lorsque le front
est a mi-distance entre I’entrée et la sortie du milieu poreux. La pression reste aussi
relativement faible durant ce premier volume de pore injecté, et commence a s’accroitre
significativement apreés, en corrélation avec 1’augmentation de la saturation en gaz de la
derniére moitié avale de la carotte (cf. Figure 38.b). Une mousse est déja formée pendant cette
premiére étape et elle mobilise le liquide in situ. Ceci est revéle a la fois par la forme piston
du front et par la mesure de AP (241 mbar en moyenne) qui vaut 74 fois la pression mesurée
avec la saumure seule au méme débit (3 mbar). Ces images et ces mesures renseignent sur les

conditions favorables de déplacement de la phase liquide par la phase mousse pour dé-saturer
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une bonne partie du liquide initialement en place. En effet, la mousse possede cette
particularité de se déplacer a la maniére d’un front net en mobilisant la phase liquide vers
I’aval. Durant cette premiére phase, les forces visqueuses sont déja suffisamment grandes
pour créer des conditions de mobilité favorables, en évitant les effets gravitaires et de

digitations visqueuses que présente le cas d’une co-injection gaz-saumure sans tensioactifs.

1¢" front

2" front Sg =0 Sg =1

Figure 37 : Déplacement de la mousse (vert/jaune) dans une carotte de grés de
Bentheimer, initialement saturée en saumure (phase bleue). Le tensioactif et 1’azote sont
directement co-injectés dans la carotte a Q,= 7.3 mL/h et Q4= 7.3 mL/h. Sens de I’injection de
gauche a droite.
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Figure 38 : Expeérience 3 a f; = 0.5 : évolution (a) de la pression AP et (b) de la saturation de

gaz en fonction du volume de pore injecté.
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2. Phase de formation de la « mousse forte »

La transition de la premiére phase transitoire caractérisant une mousse faible a une
mousse forte arrive souvent au-dela de 2 PV d’injection. Ceci est illustré par la forte
augmentation de AP représentée par la courbe bleue sur la Figure 39 pour les différentes
experiences 2, 3 et 4. Le début de cette phase est marqué par les traits en pointillés noir sur la
méme figure. On observe une décélération de la saturation de gaz aprés le début de cette
phase jusqu’a une stabilisation a 1’état stationnaire. Cette phase de transition est caractérisée
par I’apparition d’un second front qui balaye la carotte aprés que le premier front ait atteint la
sortie (cf. Figure 37). Ce phénomene décrit un mécanisme de transition entre une phase
initiale ou une mousse grossiére se propage a travers de larges pores, puis une désaturation
liquide secondaire qui intervient pour forcer les bulles a entrer dans des pores de plus en plus
petits qui contiendraient du liquide[54]. Selon certains auteurs [99], en I’absence de cette
phase de désaturation liquide secondaire, la mousse se comporterait comme un fluide
Newtonien pour une qualité de mousse fixée. D’autres auteurs [100] affirment que
I’apparition de ce second front serait le résultat de I’augmentation de la fréquence des
mécanismes de Snap-off qui surviennent en aval du milieu poreux, a cause du changement de
perméabilité entre la derniére face du milieu et les tubings de sortie des fluides. Toutefois, les
temps caractéristiques d’apparition et la durée de cette phase ainsi que la position ou apparait

ce second front dans le milieu poreux différent d’un auteur a 1’autre [51, 99, 100].

Dans le cas de I’expérience N°4, le débit total d’injection était élevé, les deux fronts se
sont alors succédé trés rapidement, ce qui explique que la saturation de gaz a cru de maniére
accélérée en corrélation avec 1’augmentation de la pression. On remarque sur cette méme
courbe (cf. Figure 39 en bas a droite), que la saturation de gaz moyenne a 1’état stationnaire a
tendance a diminuer en fonction du temps a cause de la formation d’effets d’entrée persistants
sur une bonne distance, en comparaison avec la saturation de gaz mesurée sur la derniére

moitié de la carotte qui reste moins affectée.

Dans le cas de I’expérience N°1 (Q, = 4.9 mL/h), nous avons bien observé un 1%
front net. En revanche, le 2" front de mousse n’est jamais apparu méme en augmentant la
qualité de mousse et en injectant plusieurs dizaines de volume de pore. En comparaison avec
les autres expériences, les faibles mesures de pression a 4.9 mL/h et faibles saturations de gaz
(autour de 0.45) (cf. Figure 40) indiquent que le gaz et le tensioactif doivent étre injectés a des

vitesses suffisamment élevées pour développer la mousse forte. En d’autres termes, il est
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nécessaire d’appliquer un gradient de pression suffisamment élevé pour diviser les bulles et
créer assez de lamelles pour affiner la texture de la mousse [27, 55, 86]. Par ailleurs,
puisqu’on ne dépasse pas un gradient de pression minimum pour cette expérience a cause du
faible flux, les bulles de gaz ne pénetrent pas dans les canaux les plus étroits du réseau poreux
[101].
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Figure 39 : Passage de 1’état transitoire a 1’état stationnaire pour les différentes expériences

d’écoulement de mousse. Le trait en pointillé noir marque le début de la formation de la

mousse forte et le trait en pointillés vert marque le début de 1’état stationnaire.
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Figure 40 : Zoom sur I’expérience N°1 (Q, = 4.9mL/h, f, = 0.5).
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3. Effets d’entrée

Lors de ces expériences, nous avons remarqué I’existence d’effets d’entrée qui se
manifestent a des degrés divers selon la qualité de mousse injectée ou le débit total. En effet,
la saturation de gaz a I’entrée de la carotte est ¢levée au départ et diminue apres 1’injection de
plusieurs volumes de pore. Les effets d’entrée diminuent Si la qualité de mousse augmente
(cf. Figure 41) ou si le débit total diminue (cf. Figure 42). Ces effets d’entrée seraient
intrinsequement liés au processus de genération de la mousse qui a lieu dans le milieu poreux,
car le tensioactif et le gaz sont injectés en tant que phases séparées a I’entrée. Il faut alors une
certaine distance pour que la mousse adopte une texture finale en fonction du milieu poreux et
des conditions d’injections. Ainsi, la mobilité du gaz a I’échelle de la carotte dépend de la
distance depuis I’entrée du milieu poreux, i.e. un gradient de mobilité décroissant du gaz se
forme de I’amont vers ’aval de la carotte. La mouillabilité favorable de la roche a 1’eau
pourrait aussi étre responsable de ce phénomeéne. Dans notre cas, nous n’avons pas eu la
possibilité de mesurer finement des pressions a différentes positions depuis le point
d’injection, mais plusieurs études ont montré que si la mousse n’est pas pré-genérée, la région
d’entrée serait caractérisée par une saturation liquide élevee [53, 98] et par un faible gradient
de pression[56, 58] qui reste en dessous du gradient de pression minimum nécessaire pour la
génération de la mousse forte. La mousse a 1’entrée du milieu poreux résulterait alors d’une
compétition entre les mécanismes de génération et de destruction des lamelles qui rendent la
mousse en entrée totalement différente de celle en sortie [65]. Ces effets d’entrée sont aussi
liés au déséquilibre notable de saturation entre le mélange injecté et la mousse formée ou la
saturation en gaz est plus forte. Ces effets d’entrée ont €té observés pour toutes les
expériences réalisées. En revanche, ils étaient réduits lorsque le débit total est diminué (cf.
Figure 42). Ce dernier point nous montre que pour avoir une répartition spatiale uniforme
d’une mousse forte dans 1’espace, il faudrait injecter a une qualité de mousse suffisamment
élevée tout en restant en régime basse qualité et a une vitesse a peine au-dessus de la vitesse
minimale de formation de la mousse forte. Finalement, 1’état stationnaire qui correspond, en
terme de mesure, a un gradient de pression global constant sur toute la carotte, peut étre
obtenu mais a une certaine distance de I’entrée de la carotte. Cette distance correspond plus au

moins a la distance a mi-chemin entre ’entrée et la sortie de la carotte.

70



Chapitre II : Caractérisation macroscopique de I’écoulement des mousses en milieu consolidé par tomographie X

Figure 41 : Effets d’entrée en fonction de la qualité de la mousse a 1’état stationnaire
pour ’expérience 2. Sens de I’injection de gauche a droite.

75.3 mL/h

Figure 42 : Effets d’entrée a f; = 0.7 pour différents débits a I’état stationnaire. Sens
de I’injection de gauche a droite.

4. Effets capillaires de sortie

Le deuxiéme effet observé sur les images Scanner est la rétention liquide a la sortie de
la carotte durant les premiers PV d’injection. Ceci est illustré par les faibles valeurs de
saturation de gaz en sortie sur la Figure 38.b : Il s’agit d’un cas typique de phénoménes de
capillarité qui surviennent au bout de la carotte durant le processus de drainage, i.e. lorsqu’un
fluide mouillant est déplacé par un fluide non mouillant. Le fluide mouillant (le liquide)
s’accumule en aval de la carotte car les pressions du gaz et de la phase liquide deviennent
¢gales de part et d’autre de la fagade avale du milieu poreux. Notre cas de figure est
légerement différent d’un cas classique, car le tensioactif et le gaz sont tous les deux co-
injectés et sont supposes se mélanger et former une mousse in situ au sein du milieu poreux.
Néanmoins, cette étape représenterait un processus de drainage car la saturation de la phase
non mouillante (le gaz) croit lors du déplacement du front, ainsi la rétention liquide en sortie
de la carotte pourrait étre interprétée comme un phénomene de capillarité de ce point de vue.
En revanche, aprés I’injection de plusieurs PV, la saturation liquide diminue et les effets
capillaires en sortie s’estompent, ce qui aboutit a une situation inverse ou la saturation de gaz

est maximale en sortie de la carotte (cf. Figure 37 et Figure 38.b).

L’évolution globale de la saturation pourrait €tre interprétée finalement comme un
comportement d’écoulement transitoire entre (1) un drainage initial par une phase gazeuse
considérée comme une mousse faible avec tres peu de films liquides et de bulles (ce qui
aboutit a une rétention capillaire au bout de la carotte), et (2) un état stationnaire d’une
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mousse forte considerée comme une phase visqueuse, avec un ratio de mobilité entre le
liquide et la mousse qui favorise la mobilisation du liquide retenu par capillarité au bout de la
carotte.

Tandis que les effets de rétention capillaire en sortie disparaissent completement aprés
quelques PV (5PV sur la Figure 38.b), les effets d’entrée sont maintenus méme aprés
I’injection d’un large volume de pore. Selon les interprétations précédentes, les effets d’entrée
seraient plutot reliés a la méthode et aux conditions d’injection, alors que le comportement
dynamique de la mousse en sortie serait relié a une texture finale qui se développe en fonction

des caractéristiques du milieu poreux, a travers le balayage répétitif de ce milieu.

Pour résumer, nous avons observé pendant ces expériences trois phases qui

caractérisent I’écoulement de la mousse dans une carotte :

- Une mobilisation du liquide a travers un 1* front net caractérisant une « mousse
faible ». La saturation en gaz est proche de la saturation au point d’injection. Le AP
reste tres faible malgré ’augmentation de saturation en gaz.

- Le développement d’un deuxiéme front de mousse avec une saturation de gaz qui
continue d’augmenter mais avec une pente plus faible que celle de la premiére
phase.

- L’¢établissement d’un régime stationnaire caractérisé par une pression et une

saturation globalement constantes.

Pour une méme expérience, le passage d’une qualité de mousse a 1’autre est toujours
marqué par un régime transitoire puis un régime stationnaire. Un exemple de variation de la
pression et de la saturation de gaz est donné sur la Figure 43. Ces nouveaux régimes
transitoires durent moins longtemps que le régime transitoire a la premiére qualité de mousse
injectée. Une expérience peut étre décrite ainsi par les différents paliers de pression atteints
aux régimes stationnaires. Sur la Figure 43, on peut facilement voir que la pression monte
jusqu’a une qualité de mousse de 0.7 puis diminue a des qualités de mousse supérieures. Ce
comportement rhéologique de la mousse sera décrit plus en détails dans les paragraphes

suivants.
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Figure 43 : Exemple d’évolution continue de la pression et de la saturation de gaz
totale a différentes qualités de mousse (Expérience N°3, Q, = 14.6 mL/h ). La différence de
pression est représentée en bleu et la saturation de gaz en rouge.

C. Rbhéologie de la mousse a I’état stationnaire

Lorsque la mousse atteint un palier de pression, on considére que 1’état stationnaire est
atteint. La dynamique de la mousse a I’échelle globale de la carotte devient ainsi constante car
les valeurs de pressions et de saturations de gaz ne changent plus, ou oscillent autour d’une
valeur moyenne. Afin de comparer les résultats entre expériences, nous introduisons dans ce
paragraphe, les parameétres de viscosité apparente et de réduction de mobilité du gaz qui
permettront de décrire 1’influence de la qualit¢ de la mousse et des vitesses d’injection sur le

comportement rhéologique de la mousse.
1. Profils spatiaux des saturations a I’état stationnaire

Avant de décrire la rhéologie de la mousse a I’état stationnaire, il est important de
décrire les profils de saturation de gaz en fonction de la distance depuis 1’entrée du milieu
poreux pendant I’état stationnaire de 1’écoulement (cf. Figure 44). Tout d’abord, on remarque
que la saturation de gaz augmente légerement lorsque la qualité de mousse augmente. Ceci est
vrai pour toutes les vitesses. L’expérience N°1 montre que les saturations de gaz restent plus
faibles (entre 0.4 et 0.6) en comparaison avec les autres expériences ou les saturations de gaz
varient entre 0.6 et 0.8. En plus ’effet de rétention liquide capillaire est plus marqué pour la

plus faible vitesse, comme discuté auparavant. Sur les courbes de saturations, on peut voir
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aussi les effets d’entrée trées marqués pour I’expérience N°4. Globalement ces effets d’entrée
s’estompent a mi-distance entre 1’entrée et la sortie. Ces résultats nous montrent aussi que
I’augmentation de la saturation de gaz, une fois que I’état stationnaire du 1% f; est atteint,

existe bien mais reste faible.
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Figure 44 : Saturation de gaz en fonction de la distance normalisée pour les différentes

expériences a 1’état stationnaire.

2. Influence de la qualité de la mousse

, . . . AP, . ., . . . .
L’évolution du gradient de pression (T) a I’état stationnaire est représentée sur la

Figure 45.a pour les quatre expériences aux différents débits (un zoom sur 1’expérience N°1
est représente sur la Figure 45.b). Pour une qualité de mousse fixée, le gradient de pression
augmente en fonction de la vitesse totale. On remarque que pour toutes les expériences, ATP
augmente légerement avec la qualité de mousse dans le régime basse qualité, puis decroit
significativement en régime haute qualité. La transition entre les deux régimes a lieu
graduellement sur une faible plage de f; autour d’une qualité¢ de mousse critique f; estimée a

0.7.
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Figure 45 : (a) Gradient de pression AP /L en fonction des qualités de mousse a 1’état
stationnaire pour les différents débits totaux. Les points en demi-teinte représentent les
expeériences a faible f; aprés avoir atteint le f; le plus élevé. (b) zoom sur I’expérience N°1.

Par ailleurs, la viscosité apparente (représentée sur la Figure 46 en fonction de la
qualité de mousse) est un paramétre qui permet d’apprécier la réduction de la mobilité du gaz
par la mousse. Cette viscosité est nommée apparente car elle représente la viscosité de la
mousse en la considérant comme un fluide simple constitué¢ d’une seule phase. Il s’agit d’une
représentation simplifiée de la viscosité de la mousse mais qui rend bien compte des régimes

d’écoulement observés. Ainsi en utilisant la loi de Darcy pour un écoulement monophasique

simple, on obtient :

KSAP
ban = g (11.19)

OuK, S et L représentent la perméabilité, la section et la longueur de la carotte
respectivement. AP représente la différence de pression entre I’amont et 1’aval et Q, le débit

total. Les valeurs sont calculées a 1’état stationnaire.

Cette viscosité apparente peut s’écrire en fonction de f; en partant de I’équation (1.2) :

KSAP
Happ = Efg (“20)

Ou Qg est le débit de gaz a I’état stationnaire.

D’aprés la Figure 46, on remarque que W,y est plus ou moins constante pour les
qualités de mousses en dessous de 0.7. La transition vers le régime haute qualité est plus

visible pour les expériences a 9.8 et 14.6 mL/h que pour les autres expériences, ou on
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remarque une diminution significative de pg,,. Pour I’expérience N°4 a grande vitesse (75.3

mL/h), on peut a peine déceler une petite différence entre les régimes basse et haute qualité.

Par ailleurs, lorsqu’on réduit les qualités de mousse a 0.7 puis a 0.5 apres avoir atteint
la qualité de mousse la plus grande, on remarque que les valeurs de pression et de viscosité
apparente ne changent pas beaucoup par rapport aux qualités de mousse initialement injectées
(cf. les points en demi-couleur sur les Figure 45.a et Figure 46). Ceci confirme 1’absence
d’effets d’hystérésis en fonction de la qualité de mousse. Les effets d’hystérésis sont
généralement observés en changeant le débit total a qualité de mousse fixée [97],
contrairement a notre étude ou on change la qualité de mousse a débit total fixé. Enfin,
I’absence de tout effet d’hystérésis, montre que la mousse coalescente qui s’est formée au-

dela du f; =~ 0.7 peut effectivement redevenir une mousse forte en diminuant la qualité de

MOouSSe a houveau.
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Figure 46 : Viscosité apparente L4y, en fonction des qualités de mousse a I’état
stationnaire pour les différents débits. Les points en demi-teinte représentent les expériences a
faible f, apres avoir atteint le f, le plus éleve.

3. Influence de la vitesse de gaz

Sur la Figure 47, on donne une représentation en log-log de la variation de la viscosité
apparente en fonction de la vitesse interstitielle moyenne du gaz qu’on définit par la relation

suivante :
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Vine, = ¢§*;_ (11.21)
g

Ou @ est la porosité et S, la saturation de gaz moyenne sur I’ensemble de la carotte a

’état stationnaire.

On dissocie les données du régime basse qualité (points noirs) des données du régime
haute qualité (points bleus) sur cette figure. Il est clair que la mousse se comporte comme un

fluide rhéo-fluidifiant si on considere uniquement le régime basse qualité (pg,, décroit en
fonction de vintg)- Une régression linaire (R? = 0.90) nous permet de modéliser les données

issus de la mousse forte en régime basse qualité par une fonction en puissance, selon :

Mapp = Mg + AWint )7V = a(ine, )Y (11.22)

Ol a = 2.07 10° et y = 0.83. Wy = 1.76 1072 cP représente la viscosité du gaz N
dans des conditions normales de température et de pression. On fait I’hypothése dans ce cas

que la contribution de la phase liquide a la viscosité apparente est négligeable.
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Figure 47 : Représentation en log-log de la viscosité apparente en fonction de la
vitesse interstitielle de gaz moyenne pour les donnees de mousses fortes. La courbe en rouge
représente un ajustement des mesures en régime basse qualité. Les qualités de mousse sont
indiquées en labels pour le régime haute qualite.

Le modele trouvé est similaire a celui proposeé par Hirasaki et Lawson [21] ainsi que

d’autres auteurs [21, 22, 79] qui ont montré que la viscosité apparente de la mousse dans des
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tubes capillaires variait quasi-linéairement en fonction de la texture de la mousse, et était liee
par une loi de puissance a I’inverse de la vitesse des bulles de gaz (ou plus exactement a la

vitesse des lamelles [101]) selon :

o P (11.23)

Happ cr

vintg

Ou ny représente la texture de la mousse et 8 un coefficient qui dépend de la solution
de tensioactifs et de sa concentration. Selon le milieu poreux, les auteurs trouvent un exposant
¢y qui varie entre 1/3 et 1 [21, 22, 87]. Une des raisons qui expliquent ce fort comportement
rhéo-fluidifiant de la mousse dans les milieux poreux est la variation de la quantité de gaz
piégée avec la vitesse d’écoulement de la mousse. Plus la quantité de gaz piégé est grande,
moins il y’a de canaux disponibles pour 1’écoulement de la mousse. Par conséquent, un fort

gradient de pression se développe ce qui donne une viscosité apparente élevée [102].

On remarque que les points en régime haute qualité sont plus dispersés autour du
modéle rhéo-fluidifiant. En effet, il est couramment admis que la taille de bulle (et donc la
texture) ne change pas en régime basse qualité (f, < fg7) [59], mais serait déterminée par les
propriétés pétro-physiques de la roche en étant plus ou moins égale a la taille de pore a 1’état
stationnaire [103]. Dans ce régime, la mousse serait plus sensible a la mobilisation et au
piégeage du gaz. Ainsi, la viscosité du gaz serait uniquement influencée par la vitesse
d’écoulement et la quantité de gaz piégé. En revanche, le phénomeéne de coalescence induit
certainement un comportement complexe qui implique des bulles de tailles probablement trés
variables et une diffusion du gaz a travers les lamelles qui provoquerait leurs ruptures. Il est
probable aussi qu’une plus grande sensibilité de la texture de la mousse a la vitesse du gaz ait
lieu pendant le régime de coalescence. Ce qui pourrait expliquer I’écart des données en

régime haute qualité par rapport au modele de 1’équation (11.22).
4. Evolution de la mobilité de la mousse

En considérant le déplacement de la mousse comme un écoulement diphasique de gaz
et de liquide contenant le tensioactif, le débit de gaz peut étre exprimé par la relation

généralisée de Darcy :

_ KMJAAP (11.24)
Qp=—%—
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Ou on introduit MJ qui représente la mobilité relative de la phase gazeuse de la
mousse (i.e. le ratio entre perméabilité relative et viscosité du gaz en écoulement sous forme

de mousse). Ainsi, on peut définir une mobilité absolue du gaz Ag ou:

A = k! (11.25)

D’apres les équations (11.19), (11.23) et (11.24) on peut en déduire que la mobilité

absolue du gaz peut s’écrire a 1’aide de la formule suivante :

K
Al =
Happ

£, (11.26)

Sur la Figure 48, on reporte toutes les valeurs de mobilité absolue du gaz, déterminées
pour les différentes expériences et qui résument les discussions précédentes, en fonction de la
saturation du gaz, moyennée sur la dernieére moitié de la carotte pour éviter les effets d’entrée.
Premiérement, on remarque que les valeurs représentant 1’expérience N° 1 (4.9 mL/h)
montrent clairement que la mobilité du gaz est élevée lorsqu’une mousse faible est générée au
lieu d’une mousse forte. Deuxiémement, Les données des expériences aux plus grandes
vitesses (9.8 a 75.3 mL/h) montrent que plus la vitesse totale augmente plus la mobilité
absolue augmente. Troisiémement, on remarque que 1’augmentation de la mobilité a plus
grandes saturations pour les expériences a 9.8 et 14.6 mL/h marque les effets de coalescence
et le passage en régime haute qualité (montré par les fleches sur la Figure 48). Ce dernier
point sera discuté dans les paragraphes suivants.
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Figure 48 : Mobilité absolue du gaz dans la mousse en fonction de la saturation de gaz.

D. Coalescence de la mousse en milieu poreux

Dans les sections précédentes, nous avons vu qu’il existe une transition entre le régime
basse qualité et le régime haute qualité, qui serait plus ou moins marquée selon la vitesse
totale d’injection. On s’intéresse dans ce qui suit a 1’analyse de cette transition, d’abord en
termes de relation entre la saturation de gaz et la qualité de la mousse puis en termes

d’influence des caractéristiques pétro-physiques de la roche sur cette transition.
1. Relation entre qualité de mousse et saturation de gaz

Les Figure 49.a et Figure 49.b présentent les données de qualité de mousse en fonction
de la saturation de gaz a 1’état stationnaire. Pour toutes les expériences, on remarque qu’au
premier ordre, la tendance globale est I’augmentation de S, lorsque f; augmente de 0.4 a 0.7-
0.8, i.e dans le régime basse qualité. L’expérience a 4.9 mL/h montre une saturation de gaz
plus faible que pour les autres expériences, car elle représente une mousse faible (grande
mobilité). Si on se focalise sur les deplacements de mousse forte (expériences aux plus
grandes vitesses), on peut observer que I’augmentation de f, de 0.4 a 0.7-0.8 induit une

augmentation de la saturation de gaz inférieure a 10% (cf. Figure 49.b).

Selon I’hypothése généralement admise de non variation de la taille de bulle moyenne
en régime basse qualité [59], on pourrait affirmer que 1’augmentation de la saturation de gaz

serait attribuée a un accroissement du nombre de lamelles par unité de volume de gaz (ou de
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la texture), lorsque f, augmente. En premiere approximation, si on considere la Figure 49.a,
on peut dire qu’en moyenne la saturation de gaz totale ne change pas et reste constante. Ceci
implique que, si en plus, la saturation de gaz piegé ne change pas, la saturation de gaz mobile
ne changerait pas non plus (par principe de conservation). Ainsi, le nombre de lamelles par
unité de volume de gaz devrait étre invariant. Ceci conforte bien les valeurs de la viscosité
apparente qui restent globalement constantes (cf. Figure 46) en régime basse qualité. Par
conséquent, en premiére approximation, on peut bien affirmer que la saturation de gaz piégée
ne change pas lorsque f, augmente. Mais en réalité, on s’apercoit d’apres la Figure 49.b, que

Sg n’est pas strictement constante et augmente légerement en fonction de f,. Ce raisonnement

nous indique finalement, que :

Soit la quantité de gaz piégée doit croitre en fonction de la qualité de mousse. Mais
ceci est en contradiction avec les travaux d’autres auteurs [87] qui trouvent que la
fraction de gaz piégée augmente lorsque la qualité de mousse diminue.

- Soit I’hypothése de non variation de la texture de la mousse en régime basse qualité

doit étre remise en question et donc doit étre vérifiée (cf. chapitre 3).
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Figure 49 : (a) f, en fonction de S, a I’état stationnaire. (b) Zoom sur les expériences 2, 3 et 4.
Les points en demi-teinte représentent les expériences a faible f; apres avoir atteint le f, le
plus élevé.

Sur la Figure 49.b, on remarque pour les expériences aux plus grands débits totaux
(points rouges sur la figure) une augmentation de la saturation de gaz sans atteindre un
maximum alors qu’une analyse fine des résultats des expériences a 9.8 mL/h et 14.6 mL/h
révelent que la saturation de gaz décroit aux qualités de mousse élevées, apres avoir atteint un

maximum, qu’on peut noter Sg, et qui correspond a la valeur de S, de transition entre les deux
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régimes. Ce comportement particulier de la mousse a aussi été observé par différents auteurs
[52, 104-106]. Kibodeaux et al [104] attestent qu’on pourrait avoir différents états
stationnaires pour la méme valeur de S, ce qui confirme la non-monotonie de f, en fonction
de S,. Ce comportement en régime haute qualité, pourrait étre expliqué par le collapse des
lamelles de la mousse qui augmente la mobilité du gaz, et qui engendre par ailleurs une ré-

imbibition du milieu poreux avec le liquide.
2. Estimation des pressions capillaires limites

A TD’aide des saturations de gaz mesurées, on peut utiliser la courbe de pression
capillaire de référence mesurée par porosimétrie mercure et transposée au cas d’un
écoulement tensioactif / gaz dans notre carotte de roche (cf. Figure 30.b), pour estimer les
pressions capillaires associées a chaque qualité de mousse (cf. Figure 50.a). Pour les
expeériences a 9.8 et 14.3 mL/h, les pressions capillaires augmentent en fonction de f, dans le
régime basse qualité, atteignent un maximum vers Sg puis décroissent dans le régime haute
qualité. Cette valeur maximale de pression capillaire pourrait étre considérée comme la
pression capillaire critique P.* = P.(S,"). La Figure 50.a et le tableau de la Figure 50.b
montrent que les valeurs de P." restent tout de méme proches, mais qu’elles sont atteintes a
différentes qualités de mousse en fonction du débit. Pour ’expérience a plus grande vitesse,
P."serait atteinte a une qualité de mousse supérieure a 0.9. A premiere vue, cette variation de
P.” en fonction de f; semble en contradiction avec I'unicité de la valeur de la qualité de
mousse critique f; (autour de 0.7, cf. Figure 46). Cela pourrait s’expliquer par nos mesures
qui montrent que, la transition du régime basse qualité vers le régime haute qualité, a lieu sur
une faible gamme de qualités de mousse, au lieu d’avoir lieu en une qualité de mousse fixe.
En plus, les mesures de AP sont réalisées sur I’ensemble de la carotte alors que les valeurs de
saturations de gaz utiles ont été considérées sur la derniére moitié de la carotte. Ainsi une
interprétation sdre des variations de la pression capillaire en fonction de la qualité de mousse

grace a ces expériences serait difficile.

En plus de ces limitations expérimentales, les phénomenes sous-jacents au concept de
Pc* sont complexes. Ils ont fait I’objet de plusieurs interprétations dans la littérature [39, 60].
Par exemple, Khatib et al., [9] ont observé une diminution de la pression capillaire lorsque le
débit de gaz augmente. Ce comportement serait le résultat de perturbations mécaniques

auxquelles seraient soumises les lamelles lorsqu’elles traversent des pores de géométries
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variables [39]. D’aprés nos expériences, nous n’avons pas observé une telle décroissance de
P en fonction de la vitesse de gaz pour une qualité de mousse donnée. Notons aussi que les
pressions capillaires limites pour les expériences a 9.8 et 14.6 mL/h semblent étre proches et
que d’autres vitesses devraient étre étudiées pour confirmer une tendance claire des variations
de P’ en fonction des vitesses d’écoulement. Enfin, on pourrait rappeler que le milieu poreux
étudié ici est beaucoup moins perméable que celui de Khatib et al., [9]. Ces différences entres
les milieux poreux et la complexité de la géométrie des canaux d’écoulement dans le réseau
poreux pourraient changer considérablement la propagation de la mousse, comme suggéré par
Géraud et al., [84, 107].

(a) (b)
70

] C ey Débit total
Y ® - ------ ¢. enit tota Sqg* Pc*
E | / (mL/h) g ¢

o 60 ° 0. p*
S [ ///@0- 9.8 ~0.77 - 57
8 ° °
T °/:// 14.6 0.82 64
o & —e—753mL/h
S 401 —e—14.6 mL/h 75.3 > 0.88 > 68
% 0— 9.8 mL/h
e T T T
o 0.4 0.6 0.8 1.0

fg a l'état stationnaire

Figure 50 : (a) Variations de la pression capillaire en fonction de la qualité de mousse a 1’état

stationnaire, (b) Parametres caractérisant la limite entre les régimes basse et haute qualité.
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V. Conclusion du deuxiéme chapitre

Dans ce chapitre nous avons décrit les expériences d’écoulement de mousses dans une

carotte de roche (Bentheimer) a différentes qualités de mousse et a différents débits sous

Scanner X. Les cartographies et profils de saturations ont permis de visualiser et de décrire a

I’échelle macroscopique (quelques millimetres) la génération et la propagation de la mousse

dans un milieu poreux naturel. Les principaux résultats sont résumés ainsi :

Le déplacement du liquide saturant la carotte par la mousse s’cffectue en 2 phases
d’écoulements successives: un premier front de « mousse faible » suivi d’un
deuxiéme front plus diffus qui caractérise la formation d’une « mousse forte ».

Les profils de saturation révélent des effets d’entrée et des effets capillaires en bout
de la carotte :

(@) Les effets d’entrée sont reliés a la procédure et aux conditions d’injection, et ils
sont atténués pour des grandes qualités de mousse et/ou pour des débits totaux
faibles.

(b) Les effets de rétention capillaire en bout de carotte s’amenuisent lors de la
formation de mousse forte

Une vitesse critique (ou un gradient de pression critique) doit étre dépassée pour
générer la mousse forte.

L’évolution de la viscosité apparente en fonction de la qualité de mousse montre
I’existence d’une transition entre un régime basse qualité et un régime haute qualité,
caractérisée par des viscosités apparentes constantes et décroissantes
respectivement.

La mousse possede un comportement rhéo-fluidifiant dans le régime basse qualité.
La valeur de qualité de mousse critique au-dela de laquelle la viscosité apparente de
la mousse décroit, est reliée a une saturation de gaz critique, qui pourrait étre reliée a
une pression capillaire critique marquant le début de coalescence. L’analyse des
petites différences dans les valeurs de Pc* déterminées sont difficilement
interprétables au regard des inhomogénéités de I’écoulement a 1’échelle de la carotte
et a la complexité des phénomeénes intervenant en régime haute qualité.

Le régime haute qualité est marqué principalement par une grande mobilité du gaz

et une diminution de la viscosité apparente en fonction de la qualité de mousse.
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Chapitre I1I : Caractérisation de 1’écoulement des mousses dans un milieu granulaire par diffusion des neutrons
aux petits angles

I. Introduction

La diffusion des neutrons aux petits angles est une technique qui a I’avantage de
donner des informations multi-échelles, jusqu’a trois ordres de grandeur, sur des volumes
importants tres supérieurs au volume élémentaire représentatif. Cette technique tres utilisée en
physico-chimie pour caractériser des espéces en solution est par ailleurs tres peu connue et
peu utilisée dans le domaine des écoulements de fluides en milieux poreux et a fortiori dans le
domaine pétro-physique. Dans ce chapitre, nous présentons les résultats issus des expériences
d’écoulement de mousses dans un milieu granulaire 3D en utilisant la diffusion de neutrons
aux petits angles. Ces expériences ont eu lieu sur grands instruments au Laboratoire de Léon
Brillouin au CEA a Saclay (LLB) et a I’Institut Laue Langevin a Grenoble (ILL). Les mesures
réalisées pendant 1’écoulement de la mousse dans le milieu poreux ont nécessité la conception
d’une cellule spécifique adaptée au rayonnement neutronique et aux techniques de diffusion.
Dans ce chapitre, nous introduirons la technique de diffusion des neutrons aux petits angles
puis nous présenterons le matériel et la méthodologie spécifique a cette étude expérimentale.
Enfin, nous présenterons les résultats issus de cette étude pour décrire la texture de la mousse

pendant son écoulement dans le milieu poreux.
A. Généralités sur la diffusion des neutrons aux petits angles

1. Les neutrons

Les neutrons sont des particules massives (m =~ 1,67.10727 kg) de charge électrique
nulle dont la découverte expérimentale revient & James Chadwick en 1932. Les neutrons sont
trés utiles pour sonder des systémes de matiéres molles ou condensée et ont été utilisés depuis
des décennies pour déterminer la structure de la matiére a des hétérogénéités allant jusqu’a

I’échelle du nanométre.

Les neutrons interagissent avec les noyaux des atomes (dans le cas d’atomes non
magnétiques), contrairement aux rayons X qui eux interagissent avec le cortege électronique.
Du point de vue de 1’absorption, ceci confére aux neutrons une grande capacité de pénétration
des éléments lourds tels que le plomb, le fer ou le cuivre, en comparaison avec les rayons X
qui seront fortement absorbés par ces éléments. En plus, pour une méme longueur d’onde, les

rayons X sont beaucoup plus énergétiques que les neutrons. Par conséquent, les neutrons sont
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préférés aux rayons X lorsqu’il s’agit d’étudier des matériaux biologiques sensibles ou

organiques.

Les neutrons peuvent étre produits de maniere continue par des réacteurs nucléaires ou
en mode pulse par des sources a spallation. Aujourd’hui les technologies utilisées dans les
réacteurs nucleaires a flux continu sont arrivés a maturité, et on s’attend a peu d’amélioration
du flux de neutrons par cette methode. Les sources a spallation sont en revanche en
développement dans le monde car elles permettent d’atteindre des flux plus élevés que ceux
des réacteurs nucléaires en controlant plus facilement le systéme d’évacuation de chaleur.
Elles seront certainement de plus en plus utilisées dans le futur et apporteront certainement de

nouveaux éclairages sur la dynamique de la matiére molle.
2. L’expérience de diffusion des neutrons aux petits angles
a) Principe

La technique de diffusion des neutrons aux petits angles est utilisée pour déterminer
les grandeurs moyennes qui caractérisent la taille et la forme des objets ainsi que leurs
interactions. Elle permet d’étudier 1’organisation en volume de ces systémes, mais aussi en
couches minces, sur des couches adsorbées ou greffées et méme dans des milieux confinés
[108].

L’expérience de diffusion des neutrons aux petits angles consiste & envoyer un

faisceau de neutrons de faible divergence incidente, de longueur d’onde A (et vecteur d’onde

IZ), sur I’échantillon a étudier (c. Figure 51). Une partie du rayonnement change de direction
de propagation : c’est le phénoméne de diffusion. Une autre partie du rayonnement est
transmise. Dans les deux cas, le rayonnement est en partie absorbé par 1’échantillon. On

mesure grace a un détecteur 2D la variation d’intensité diffusée I(q) en fonction d’un vecteur
d’onde g. Ce dernier est défini par la différence entre le vecteur du rayon incident H et le

vecteur du rayon diffusé E selon la formule suivante :
G=kq—k, (I1.1)

Ainsi, I’angle de diffusion 6 est relié a la norme g du vecteur g par la loi

géomeétrique :
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4

9= sin(8) (111.2)

La diffusion est generalement générée par un échantillon qui posséde un certain
volume V. On peut associer & chaque élément de ce volume de matiére, une intensité

diffusée dI dans la direction g et dans I’angle solide df2, par la relation suivante :

dog
~ 1.3
dl T dn (11.3)

Ou % est la section efficace différentielle de diffusion qui dépend de 1’angle de

diffusion 26. Cette section efficace contient I’information sur les inhomogénéités qui vont
diffuser et la maniére dont elles sont distribuées dans 1’échantillon. La section efficace a pour
unité le barn (ot 1 barn = 10% cm™). La section efficace totale qui rend compte de la

diffusion dans tout I’espace se définit alors par I’intégrale sur tous les angles solides :

d
as=fd%sdn (111.4)

14 . . N
En tenant compte du nombre d’éléments diffuseurs par unité de volume —» on peut

définir une section efficace macroscopique X reliée a g, par [109] :
N
Zs = () 9 (111.5)

OU X, s’exprime en cm™. Les données SANS sont souvent représentées par la
différentielle de cette section efficace macroscopique « absolue », en tenant compte de
I’intensité transmise par le faisceau vide (sans échantillon)I,, de la transmission de
I’échantillon T et de son épaisseur d. Ainsi, I’intensité de diffusion mesurée peut étre

exprimée (en cm™) par [109] :

I(q)(cm™) = I,Td (j;; AN (111.6)

Ou % la section efficace macroscopique de diffusion et A2, I’angle solide défini par

la surface d’une cellule du détecteur et la distance échantillon-détecteur.
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Faisceau transmis
atténue

Faisceau incident

Echantillon

Figure 51 : Représentation schématique d’une expérience de diffusion des neutrons
aux petits angles.

Par ailleurs, g est dénommé vecteur de diffusion, et son module a la dimension de
I’inverse d’une longueur (A™). Le module du vecteur de diffusion g agit simplement comme
une loupe qui permet de déterminer la structure d’un objet a 1’échelle g~1, échelle que 1’on
peut faire varier facilement sur 2 ou 3 ordres de grandeurs. Géneralement, avec cette
technique on sonde les hétérogénéités de la matiére allant de 1 nm (10A) a 100 nm (1000 A)

avec des modules de vecteurs d’ondes g typiquement entre 10° At et 0.6 A [110].
b) Traitement des données

A T’issue d’une seule mesure SANS, on obtient une figure de diffusion sur le détecteur
2D qui ressemble a celle représentée sur la Figure 52.a. Le détecteur de taille minimum de 64
X 64 cm? est composé d’un gaz qui permet de convertir les neutrons en rayons y détectables
par effet photoélectrique. Le détecteur est une grille de pixels dont la taille vaut 0.5 x 0.5 cm?
ou 1 x 1 cm? selon les instruments. D’autres types de détecteurs de type annulaire existent
(comme sur I’instrument PACE au LLB). Afin de détecter le faisceau diffusé seulement, on
met un cache de 3 ou 4 cm a I’endroit ou le faisceau direct est transmis, afin d’absorber ce
dernier. Lorsqu’on veut réaliser des mesures du faisceau vide ou des mesures de transmission,

on enléve le cache.

Le signal de diffusion de I’échantillon doit étre corrigé car il existe différents signaux
qui contribuent & cette diffusion et qui sont indépendants de 1’échantillon. Ces contributions
sont soustraites au signal de diffusion de 1’échantillon : La diffusion du témoin, la diffusion

du faisceau vide et la diffusion de la cellule contenant 1’échantillon (le contenant). Par
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exemple, dans le cas de particules colloidales en suspension, le témoin est le solvant. Lorsque
I’échantillon (par exemple un solide) n’est pas placé dans un contenant, seul le faisceau vide

est soustrait.

Le passage de la Figure 52.a en 2D au spectre 1D sur la Figure 52.b, est réalisé a
travers une opération de moyenne radiale. Chaque élément annulaire correspond a un point
sur le spectre de la Figure 52.b. Il faut noter que dans ce cas, la diffusion est isotrope. Une
mesure définit alors une gamme de q et est moyenneée sur la taille du faisceau qui est souvent
de I’ordre de 1 cm® On obtient alors une mesure statistique moyenne sur un volume sondé
relativement important (Généralement 1’épaisseur ne dépasse pas quelques millimetres) ce qui
est un des avantages de la technique de diffusion. En revanche, les flux de neutrons faibles (en
moyenne 10’ neutrons/cm?/s) imposent souvent un temps d’acquisition relativement long (de
quelques minutes) et donc une résolution temporelle limitée, surtout pour des phénomenes
dynamiques.

1200 T
1000
800
600

400

dzg/dQ (cm™1)

200

0 0.02 0.04 0.06 0.08

a(A™)

Figure 52 : (a) Exemple d’une figure de diffusion et (b) spectre de diffusion associé.

c) Diffusion cohérente et incohérente

On caractérise la probabilité de diffusion d’un neutron par un atome, par une longueur
de diffusion notée b. La valeur de b est différente non seulement d’un atome a I’autre mais
aussi d’un isotope a 1’autre. Ceci est attribué au fait que la section efficace de diffusion varie
de maniere non linéaire en fonction du nombre atomique, contrairement aux rayons X. Ainsi
la longueur de diffusion de I’hydrogéne (-3.74 10™° m) est trés différente de celle du

deutérium (6.67 10™ m). Toutefois, les échelles sondées avec la diffusion aux petits angles
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sont plus grandes que I’échelle atomique et les longueurs de diffusion sont généralement
moyennées. Pour cela, on définit pour un volume V représentatif d’une phase ou les propriétés
de diffusion de la matiére ne varient pas, une densité de longueur de diffusion neutronique

moyenne SLD (Scattering length density) par la formule suivante [110] :

1
SLD = VZ n;b; (111.7)
i

Ou n; et b; représentent le nombre d’atomes et la longueur de diffusion de 1’atome de

type i.

Lorsque les neutrons interagissent avec des atomes, il se produit une diffusion qui peut
étre cohérente ou incohérente. La diffusion cohérente dépend de q et contient I’information
sur la structure du systeme étudié. La diffusion incohérente est indépendante de g et donne
lieu a un bruit de fond plat. La diffusion cohérente est plus importante que la diffusion
incohérente pour la plupart des atomes sauf dans le cas de I’hydrogéne. Ce dernier contribue a
97% a la diffusion par diffusion incohérente. Souvent, on s’affranchit du signal de I’intensité
incohérente en le soustrayant de la partie du signal de I’intensité cohérente. Ainsi de maniere

générale, on peut décrire I’intensité diffusée par 1’échantillon de la maniére suivante [111] :

I(q)mesurée = I(Q)coh + Iinc (“I-8)

Ou 1(q)con €t Iine représentent le signal de la diffusion cohérente et le signal de la

diffusion incohérente, respectivement.

La technique de diffusion des neutrons aux petits angles est tres bien adaptée lorsque
I’échantillon est constitué de deux phases uniquement. Par exemple des particules
polymériques dans un solvant [108], ou des micelles de tensioactif dans une solution [112,

113]. L’intensité diffusée est proportionnelle a la différence des densités des longueurs de
diffusion neutroniques entre les deux phases présentes, au carré, noté A(SLD)Z. Le terme

A(SLD) traduit 1’écart de la densité de longueur de diffusion et est appelé contraste. Dans le

cas d’un systéme & deux phases® (des particules notées p dans un solvant par exemple),

311 s’agit ici de donner un exemple. Le lecteur peut se référer a différents ouvrages [108, 110, 114, 115]
pour une description plus détaillée sur la théorie de la diffusion du rayonnement
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I’intensité de diffusion est proportionnelle au carré¢ de la différence entre les densités de

longueurs de diffusion neutroniques des particules et du solvant et s’écrit comme [114] :
1(q) = ®,v,A(SLD)*S(q)P(q) (111.9)

Ou @, est la fraction volumique des particules/diffuseurs présents en solution, v, le
volume élémentaire de la particule p. P(q) est le facteur de forme du diffuseur qui décrit sa
géométrie et sa taille. Notons que lorsque g — 0, P(gq) — 1. Le facteur de structure S(q) est
un terme qui décrit ’interaction entre les différents diffuseurs. Il s’agit d’une fonction

oscillante qui tend vers 1 lorsqu’il y’a absence d’interactions ou pour des solutions diluées.

D’apres la formule (I11.9), on déduit que la probabilité de diffusion d’un neutron
représentée par I’intensité diffusée dépend de la taille des particules, de leur fraction
volumique et du terme de contraste. Plus la taille des particules ou leur concentration est
¢élevée, plus I’intensité diffusée est grande. De la méme maniére, plus le contraste entre les
constituants est grand plus la probabilité de diffuser est grande. En revanche, un signal de
diffusion trés fort n’est pas forcément une bonne chose, car des phénomenes de multidiffusion
peuvent apparaitre, c’est a dire la diffusion d’un neutron plusieurs fois dans 1’échantillon.
Pour éviter ce probleme, il est souvent recommandé de réduire 1’épaisseur de 1’échantillon,
car la probabilité de diffusion de neutrons est proportionnelle au trajet optique, ou de réduire
au mieux le contraste entre les éléments diffuseurs. On peut aussi penser a réduire la taille des
particules v, ou leur fraction volumique ®,,, mais souvent en pratique, cela n’est pas possible

car ce sont les paramétres qu’on voudrait mesurer a travers 1’analyse des échantillons.
d) Utilisation de la méthode de variation de contraste

Le principe de la méthode de variation de contraste repose sur le remplacement d’un
noyau par I’un de ses isotopes. L’objectif est de pouvoir observer la structure d’un seul objet
au milieu des autres en effagant un des contrastes en particulier. Souvent, il s’agit d’utiliser du
deutérium D a la place de I’hydrogéne H [108]. L’un des avantages d’utiliser le deutérium
réside dans sa longueur de diffusion neutronique qui est trés différente de celle de

I’hydrogéne.
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Rappelons que la SLD d’un mélange binaire d’eau hydrogénée et d’eau deutérée par

exemple est définie par la somme des densités de longueur de diffusion neutronique de

chaque constituant ou phase, SLD;, pondérée par sa fraction volumique ®; :

Ou SLDy et SLDp, représentent les densités de longueur de diffusion de H,0 et de D,0
respectivement. Comme la fraction volumique de 1’eau hydrogénée @ varie entre 0 et 1, il
est possible de faire varier SLDygjange €ntre SLDy et SLDp. Pour une entité se trouvant dans
un mélange formé d’eau hydrogénée H,0 et d’eau deutérée D,0, et dont la longueur de
diffusion neutronique se trouve entre celle de H,0 et de D,O0, il est possible de trouver la
fraction volumique @; qui permet de « matcher » le mélange a ce constituant, de telle sorte

que :

SLDmel = SLDconstituant (11.11)

C’est la technique de «contrast matching ». La détermination de &;, est faite par
calcul a travers les valeurs tabulées des densités de longueur de diffusion neutronique et des
volumes molaires [116] si ’on connait SLDynstituant: Ou expérimentalement si 1’on peut
faire varier la fraction volumique d’une espéce dans le solvant et mesurer la fraction

volumique qui annule I’intensité de diffusion du mélange binaire solvant-espece [108].
e) Lois caractéristiques

Selon le vecteur de diffusion, la courbe de diffusion aux petits angles posséde une
forme caractéristique qui peut étre divisée en trois parties. Les domaines de ¢ associés a ces
parties sont représentées sur la Figure 53. Chaque domaine peut étre représenté par une loi qui

simplifie I’expression générale de I’intensité diffusée.
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Figure 53 : Spectre de diffusion simulé d’une solution de sphéres polydisperses (S =
0.1) de rayon moyen 100 A. Les trois domaines de q sont indiqués de maniére approximative.

(1) Domaine de Guinier

Ce domaine concerne les trés petites valeurs de q et permet de caractériser la taille des
particules diluées en solution. Ceci nécessite de sonder des échelles de taille plus grandes que

la taille caractéristique des particules(qR; < 1). Dans ce cas, I’intensité diffusée peut étre

exprimée par la loi de Guinier [114] :

qZR 2p2

2
g N 4Ry _

I(q) = 1(0)[1 —
Avec

1(0) = ®,v,A(SLD)? (111.13)

Ou R, est le rayon de giration de la particule, qui renferme une information sur la
taille et la géométrie des particules. Il est relié de maniere plus ou moins complexe aux
paramétres géométriques définissant la forme de la particule et il suffit de tracer In(I(q)) en

fonction de g2 pour pouvoir le mesurer.

(i) Domaine intermédiaire
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Le domaine intermédiaire est sensible a la forme des particules et est régi par le facteur

de forme P(q) des particules.
(iii) Domaine de Porod

Pour ce domaine, les valeurs de g sont suffisamment grandes pour observer des
distances petites par rapport a la taille de la particule. Ce domaine est caractéristique de

I’interface entre la particule et le solvant. Lorsque I’interface est bien définie, I’intensité

diffusée obéit a la loi de Porod ot on observe une décroissance en q~*:

A
I(q—>°°)=g (111.14)
Avec
S
A= ZnA(SLD)ZV (111.15)

A est nommé facteur de Porod. Le tracé de g*I(q) en fonction de g permet de voir un
palier égal a ZnA(m)zé , d’ou on obtient la surface spécifique volumique % qui décrit la
somme des surfaces de toutes les particules par unité de volume. Pour des particules
sphériques de rayon R et de fraction volumique @, , on peut écrire la surface spécifique a

I’aide de 1’équation suivante :
=2 (111.16)

B. Caractérisation des mousses « Bulk » par SANS

Les mousses bulk représentent un cas particulier de milieux dispersés pour lequel la
technique de diffusion des neutrons aux petits angles se révele efficace pour sonder la taille
des bulles et des films liquides [117-119]. II s’agit d’ailleurs de la seule méthode optique

capable de réaliser des mesures in situ pour décrire la structure de la mousse [118].

En effet, en exploitant la grande sensibilit¢ des neutrons a I’hydrogéne et aux
interfaces gaz/liquide grace a la différence entre la densité de longueur de diffusion

neutronique entre le gaz et la phase aqueuse formée d’eau deutérée (ASLDp,o/qir =

6.345 101°% cm~2), la structure de la mousse peut effectivement donner un signal de diffusion
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qui varie en fonction de la géométrie et de la composition des deux phases (fractions liquide

et gaz) qui forment la mousse [118].

Axelos et al., [117] ont réalisé des expériences de SANS sur une mousse généree en
injectant du gaz dans une solution de tensioactifs de Sodium Dodecyl Sulfate deutéré (ou
SDS-d). lls ont ainsi étudie le régime stationnaire par un bullage constant du gaz dans la
solution, et le régime de drainage libre en arrétant I’injection. Ils ont montré que I’intensité
diffusée variait comme g dans la gamme des q relativement faibles (6.1073 et 5.1072 A~1)
(cf. Figure 54.a), et que cette décroissance pouvait étre interprétée en terme de loi de Porod
[108] et donner le rayon moyen des bulles aussi bien dans le cas d’une mousse humide que
dans le cas d’une mousse seche, sous ’hypothése d’une géométrie sphérique pour les bulles.
Pour la mousse humide, ils observent aussi le signal des micelles sous la forme d’un pic qui
apparait a grands ¢ vers 0.1 A=1. Ce dernier est atténué en diminuant la concentration de
tensioactifs. Pour les trés grandes valeurs de q, ils ont remarqué une deuxieme décroissance
en g™ Dans le cas d’une mousse séche, Ils ont aussi observé un pic qui apparait & un q
intermédiaire vers 0.01 A~1. En méme temps, il apparaissait sur le détecteur des pics d’une
intensité qui varie radialement (cf. Figure 54.b). Ils ont attribué la forme de ce signal aux

phénomeénes de réflectivités sur les films.

*
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Figure 54 : (a) Signal d’intensité diffusée par les micelles de SDS (1), mousse a 1’état
stationnaire durant le bullage (2) et mousse pendant le drainage (3) (modifié de [117]).
(b) Image de I’intensité mesurée sur un détecteur 2D pour une mousse tres seche. Les
pics sont tres visibles. (modifié de [117]).
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Mikhailovskaya et al., [118] ont cherché a donner une interprétation génerale aux
intensités diffusées par une mousse Bulk a I’issue d’une expérience de SANS. lls affirment
qu’une multitude d’interactions existent entre le faisceau de neutrons et les interfaces des
objets qui constituent la mousse (cf. Figure 56.b). Ces interactions peuvent rendre compte de
phénomenes de diffusion ou de réflexion/réfraction sur les interfaces plates des films, si
toutefois ces films existent. Notons que la mousse est formée de plusieurs interfaces de
géomeétrie et structure variables. Selon que ces interfaces font partie d’un film fin (les lamelles
typiquement) ou de surfaces libres (autour des bords de Plateau), le résultat du signal de
diffusion n’est pas le méme. En effet, on peut distinguer globalement deux types
d’événements différents lorsque le rayon de neutrons arrive sur un élément de volume de la

mousse (cf. Figure 56) :

- Les neutrons sont réfléchis par les interfaces air/liquide (cas (i)). Plus 1’angle
d’incidence est petit, plus la réflectivité est grande. Par conséquent, le phénomeéne
de réflectivité est important en présence de surfaces plates et orientées de films
liquides, comme dans le cas d’'une mousse seéche. En revanche, ce phénomene est
atténué lorsqu’on est en présence d’interfaces incurvées formées entre les bords de
Plateau et les bulles, typiquement dans le cas d’une mousse humide.

- Les neutrons non réfléchis (i.e réfractés) sont diffusés par les (ii) films fins de
liquide, par (iii) les interfaces libres (bords de Plateau) et par (iv) les objets présents

dans la phase liquide (les micelles en particulier).

La diffusion et la réflexion par les films liquides fins sont difficilement dissociables a
travers la seule étude des intensités diffusées. En effet, la deuxiéme décroissance en g™
observée par Axelos et al., [117] (aux grands angles ) et qui traduit un deuxieme signal de
Porod est en réalité une autre écriture de la loi de la réflectivité de Fresnel. Cette derniére
s’applique lorsqu’on dépasse un certain angle d’incidence critique 6, . Une partie du faisceau

est alors réfractée puis réfléchie par le deuxiéme dioptre du film liquide (cf. Figure 55).
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Figure 55 : Schéma de principe de réflectivité de Fresnel du faisceau de neutrons sur

les films de mousse.

Les multiples réflexions sur les différentes interfaces plates des films liquides peuvent
produire des interférences constructives, qu’on appelle les franges de Kiessieg et qui se
traduisent par des oscillations (d’ou les deux signaux de Porod) au niveau du signal
d’intensité [120]. La largeur du pic (ou la période) serait reliée a 1’épaisseur du film par la

relation suivante :

2T

€= (11.17)

Ou e est I’épaisseur du film et Aq la période d’oscillation. En réalité, les films liquides
ne sont jamais infiniment plat et possede une certaine courbure. A cause de ces courbures, la

réflexion sur les films génere des « spikes » sur le détecteur 2D (cf. Figure 54.b) [118].

(ii) é

(iv)
(i) *

< >
(i) %E

Figure 56 : (a) Signal d’intensité diffusée par les micelles de SDS (1), mousse a 1’état
stationnaire durant le bullage (2) et mousse pendant le drainage (3) (modifié de [117]).
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(b) Schéma des interactions du faisceau avec la mousse : (i) réflexion du rayon par un
film , (ii) diffusion issue des interfaces liquide/gaz au niveau des films liquides fins, (iii)
diffusion des interfaces air/liquide au niveau des bords de Plateau, (iv) diffusion des micelles
au sein du liquide [118].
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Il. Matériels et méthodes

Afin de pouvoir sonder la mousse dans des milieux poreux, il est nécessaire de bien
choisir a la fois la matiére solide qui sera utilisée pour former le milieu poreux et les fluides

qui seront utilisés pour former la mousse in situ.
A. Travail preparatoire

1. Milieu granulaire
a) Choix du matériau

En diffusion des neutrons aux petits angles, on doit de préférence se ramener a un
systeme constitué de deux densités de longueurs de diffusion pour pouvoir en caractériser les
interfaces. L’utilisation d’un milieu poreux naturel (roche) est a éviter car sa composition
minérale est rarement homogene. Un gres par exemple est majoritairement constitué de quartz
mais contient aussi des traces d’autres minéraux comme les argiles, des feldspaths ou des
oxydes. Il est donc préférable de travailler sur des milieux granulaires synthétiques réalisés a
partir de matériaux purs. En plus, travailler avec des milieux poreux naturels nécessite le
développement de cellules type « Hassler » avec des gaines de confinement qui ne diffusent
pas les neutrons et qui résistent aux grandes pressions. Il est difficile de trouver de tels types

de matériaux.

La silice fondue i.e amorphe (SiO; sous sa forme générique) est un matériau produit
par fusion de la silice cristalline (quartz) a haute température. Ce matériau est adapté aux
mesures SANS car il présente une densité volumique homogene et une faible absorption des
neutrons (coefficient de transmission = 0.97 pour une épaisseur de 1mm) et surtout, il ne
diffuse pas les neutrons car il est homogéne a petite échelle. La silice fondue utilisée ici est

fournie par Dupré Minerals avec une pureté garantie dépassant 99.8%.

La densité structurale mesurée a I’aide de la technique du pycnomeétre (cf. Annexe F)
donne une valeur de 2.23 g/cm® qui est trés proche de la valeur théorique donnée dans la
littérature et qui est de 2.196 g/cm®[121].
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b) Préparation de milieux identifiés en taille

Afin d’obtenir des milieux poreux bien identifiés, les grains de silice ont été broyés et
tamisés. Différentes classes granulométriques ont été séparées et contrdlées par micro-

tomographie X.
(i) Etape de broyage

La silice est broyée par broyage planétaire, une catégorie de broyage a haute énergie.
La machine utilisée pour cette opération est un équipement FRITSCH. Le procédé consiste a
mettre les grains dans un récipient contenant des billes en oxyde de zirconium. Ensuite, le

récipient est mis sous rotation rapide afin que les billes s’entrechoquent et cassent les grains.
(i) Etapes de tamisage et lavage

Quatre distributions granulométriques (cf. Tableau 7), ont été choisies afin de générer
des milieux poreux différents dans la cellule d’écoulement qui contiendra un empilement de
ces grains. Le tamisage est réalisé a 1’aide d’une tamiseuse a vibrations haute fréquence dans
laguelle on a superposé différents tamis de tailles de mailles croissantes de bas en haut :
32pum, 45um, 71pm, 112pum et 150um. Le tamisage dure au moins une heure. La silice est
récupérée et le tamisage est répété au moins dix fois. A la fin, on récupere les grains dans
chaque tamis et on les répartit par petites fractions dans des flacons puis on les lave a 1’eau
milli-Q a plusieurs reprises. L’étape de lavage consiste a ajouter de I’eau aux grains, agiter le
flacon et éliminer, apres sédimentation, les particules fines dans le surnageant en pipetant a

I’aide d’une micropipette. Le lavage est répétée plus d’une dizaine de fois.

Nom granulométrie Tailles cibles
A 32-45um
B 45-71pm
C 71-112um
D 112-150pm

Tableau 7 : Récapitulatif des lots de grains de silices préparées.
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(iii)  Etape de séchage

Les grains lavés sont mis dans des flacons en verre et séchés a I’étuve a 120°C pendant
48h.

c) Caractéristiques géométriques des grains préparés

La Figure 57 presente une micro-tomographie 3D réalisée sur une cellule SANS
remplie de grains (taille de pixel égale & 1.1 um) : & gauche, une representation 3D en niveaux
de gris, a droite une image 3D dans laquelle les grains ont été isolés et labellises. Une fois les
grains isolés, on peut faire une analyse statistique des caractéristiques des grains : calculer la
surface et le volume de chaque grain, le diametre équivalent des grains, leur surface
specifique et leur sphéricité (ces différents parametres sont détaillés en Annexe G). Ces
mesures ont été répétées pour les différents lots de grains préparés. Les volumes présentés sur
la Figure 58 concernent la granulométrie D (112-150 um). Les résultats pour les autres

granulomeétries sont présentés en Annexe H.

Figure 57 : (a) Image 3D des grains de silice et (b) reconstruction de la surface des
grains apres segmentation et séparation des grains. Taille pixel = 1.1 pm. Taille du volume =
1000 x 1000 x 1850 pixels®.
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Figure 58 : Caracteristiques géométriques issues du traitement des images de p-
tomographie X sur les grains pour la granulométrie D (112-150) : Distribution statistique du
(a) diamétre équivalent, (b) de la surface spécifique et (c) de la sphéricite.

On remarque que les diametres équivalents des grains présentent une statistique
proche d’une distribution gaussienne (cf. Figure 58.a). Pour cette granulométrie, la majeure
partie des grains ont une taille qui se situe entre 112 et 150 um ce qui correspond a la cible
visée par tamisage (cf. Figure 58). On note que la distribution est un peu plus étalée autour de
cette gamme-la. Les tailles qui s’en écartent peuvent s’expliquer par une séparation imparfaite
des grains lors du traitement d’image, en particulier par la présence de quelques doublets
visibles sur I’image (diamétre équivalent multiplié par un facteur racine cubique de 2 soit 1.25
qui conduit a un léger épaulement de la distribution entre 140 a 190 microns mais qui n’a
aucune réalité physique). De méme, une séparation trop poussée peut conduire a une

population de petits grains sans réalité physique.

Les valeurs moyennes arithmétiques et les médianes du diamétre équivalent de grains,
de la surface spécifique et de la sphéricité sont présentées dans le Tableau 8 ci-dessous. On
remarque que les valeurs moyennes en diametre équivalent tendent vers les valeurs définies

par le tamis inférieur et ceci est d’autant plus vrai qu’on va vers des granulométries de petites
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tailles (par exemple, la granulométrie B présente un diametre équivalent moyen de 45 pm
pour une distribution visée entre 45 et 71 um). Ceci serait d0 a la forme allongée des grains
qui arrivent a traverser les pores du tamis (on remarque une sphéricité moyenne de 0.7), ce
qui a pour conséquence de décaler la distribution vers les petites tailles et d’avoir une
distribution plus large que les bornes définies par les tamis. Par ailleurs, et comme attendu, la
surface spécifique qui définit le rapport de la surface totale des grains sur le volume étudié,

augmente lorsqu’on va vers des petites granulométries.

Diameétre équivalent | Surface spécifique Sphéricité
(Hm) (em™)
Granulométrie | Moyenne | Médiane | Moyenne | Médiane | Moyenne | Médiane
A (32-45um) 37 36 2774 2591 0.6 0.6
B (45-71um) 45 46 2561 1885 0.7 0.7
C (71-112pm) 80 78 960 1008 0.7 0.8
D (112-150um) 123 124 860 654 0.7 0.7

Tableau 8 : Caractéristiques géométriques moyennes et médianes des grains pour les
différentes granulométries.

2. Conception d’une cellule adaptée au rayonnement neutronique
a) La cellule SANS

La composition et le dimensionnement de la cellule sont des paramétres importants
pour réussir une expérience de diffusion des neutrons aux petits angles. En effet, I’épaisseur
de la matiére traversée par faisceau doit étre suffisamment grande pour maximiser le nombre
de neutrons diffusés et assurer une bonne représentativité de la mesure, mais pas trop grande

pour éviter une trop forte atténuation du faisceau et surtout éviter des diffusions multiples.

La cellule d’écoulement « cellule SANS » est présentée sur la Figure 59. Elle consiste
en un tube central de silice fondue de 3 mm d’épaisseur et de 4.2 mm de diamétre interne. Le
choix de ce diameétre impose de réduire le diameétre du faisceau incident de neutrons a une
valeur de 0.4 cm. Ce dernier est habituellement de I’ordre de 1 cm?. Par conséquent, un soin
particulier doit étre apporté au centrage de la cellule face au faisceau de neutrons et un temps
de comptage plus grand est nécessaire pour optimiser 1’acquisition. La longueur de la cellule
est comprise entre 64 et 130 mm avec des embouts en PEEK en entrée (ou peuvent s’insérer

les clapets anti-retours comme pour la cellule Hassler (cf. Chapitrel)) et en sortie. Deux
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piquages transversaux permettent d’insérer des connecteurs a 1’entrée et a la sortie de la
cellule pour réaliser des mesures de pression. Pour éviter que les grains ne bouchent les
canaux d’écoulement, on utilise un tissu en nylon perméable et trés fin de la marque
SEFARNITEX®, avec une taille de maille calibrée de 15 pum. Cette cellule a été concue pour

travailler jusqu’a une pression limite de 30 bars.

Connecteur pour la Connecteur pour la
mesure de pression en mesure de pression en
entrée sortie
Clapets anti-retour ‘L ‘l’
en PEEK
_— _—
Sens d’injection des fluides /]\ Sens de sortie des fluides
T Tube en silice 1\
Support d’entrée  fondue Support de sortie
en PEEK en PEEK

Figure 59 : Cellule d’écoulement utilisée pour les expériences de diffusion des
neutrons aux petits angles.

b) Remplissage de la cellule et mesure de la porosité

La cellule est tenue verticalement lors du remplissage avec les grains. Ces derniers
sont ajoutés en petites fractions puis tassés a I’aide d’une tige en verre. A chaque ajout, on fait
vibrer la cellule pour améliorer la sédimentation des grains et leur répartition. La Figure 60

montre une photo de 1’étape de préparation du milieu poreux.

— ,b

Figure 60 : Remplissage de la cellule avec les grains de silice.
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La mesure de la porosité est réalisée par pesée en considérant le tube vide et le tube

rempli d’un empilement de grains :

b=1-—8 11118
Veud, (111.18)
Ou V, est le volume du tube, m, la masse des grains qui remplissent le tube et d; la

densité de grains.
3. Détermination expérimentale de I’optimum pour le contrast matching

L’utilisation de la technique de contrast matching dans le cas des écoulements en
milieux poreux n’est pas classique. Des études SANS sur des milieux poreux ont été réalisées
par le passé mais dans des cas statiques ou on s’intéressait a la mesure de la porosité
[122][123] ou plus récemment dans une étude de mélanges de liquides confinés [124].
D’autres études SANS ont été réalisées sur les écoulements de fluides dans des puces micro-
fluidiques [125, 126]. Aucune étude n’est reportée sur 1’étude d’écoulement en milieu poreux
3D.

Par ailleurs, la mousse liquide est formée de 2 phases: le liquide contenant le
tensioactif et la phase gazeuse. A cela se rajoute la phase solide du milieu poreux. Ainsi, dans
le cas des mousses dans les milieux poreux, le faisceau de neutrons doit traverser au total 3
phases : les grains de silice, le gaz, et la solution liquide contenant les tensioactifs. Dans ce
cas de figure, et méme en considérant une mouillabilité parfaite de la surface de la silice par le
liquide, il existe plus d’une seule interface qui peut diffuser : gaz/liquide, liquide/solide,
tensioactif/gaz, tensioactifs/liquide (cf. Tableau 9 ci-dessous). Ainsi, si on veut se ramener au
seul type d’interface gaz/liquide que forme la mousse, il est nécessaire d’éteindre le signal de

diffusion des autres interfaces.

Le signal de diffusion issu de I’interface entre le solide et la phase liquide formé de
molécules d’eau peut étre éliminé en rajoutant une fraction volumique adéquate d’eau lourde
D0 a la solution liquide de H,O contenant les tensioactifs. Ceci permet de matcher la phase
liquide a la phase solide. Du point de vue des neutrons, ceci permet de réduire notre systeme

formé de 3 phases a uniquement 2 phases (cf. Figure 61).
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En réalité, la présence de molécules de tensioactifs crée aussi un contraste entre la
solution liquide et les micelles qui se forment en solution car la mousse est générée a 1’aide
d’une solution contenant une concentration de tensioactifs supérieure a la CMC. Idéalement
I’utilisation d’un tensioactif deutéré dans les bonnes proportions de match de la phase
micellaire avec le solvant liquide est préconisée pour s’affranchir du signal de diffusion des
micelles. Toutefois, il est possible de minimiser le signal des micelles en réduisant leur
quantité (cf. équation (I11.9)). En pratique, cela est difficile, car il faut mettre suffisamment de
tensioactifs pour accroitre le caractére moussant de la solution. Or, I’augmentation de la
concentration en tensioactifs accroit la présence de micelles en solution. Dans notre cas, nous
avons utilisé un tensioactif non deutéré (SDS) et la formation de micelles devra étre pris en
compte dans I’interprétation des spectres SANS [117].

Molécule Masse molaire Densité SLD
(g/mol) (g/cm?) (cm™2x 1019

D,0 20 11 6.39

H,0 18 1 -0.561

Sodium dodeg:yl sm_Jlfate SDS 288.4 1 0.337

(tensioactif)

SiO,(Silice amorphe) 60 2.2 3.48
Gaz N, (1bar, 20°C) 28 4610° ~0

Tableau 9 : Densités de longueur de diffusion (SLD) pour différentes molécules. Les
SLD sont calculées a I’aide du logiciel SASview [116].
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(a) (b) (c)

Phase liquide

d SLD

N
=+ D0
Contrast A 5‘502

Matching

- SDS
- H,0

Figure 61 : Principe du contrast matching : Schema représentatif de la mousse en
milieu poreux avant (a) et apres (b) «contrast matching». (c) Illustration des niveaux de
densité de longueur de diffusion pour les éléments présents dans notre systeme .

Pour déterminer expérimentalement la fraction optimale de D,0 dans H,O et masquer
tous les contrastes indésirables, souvent on mesure le signal de diffusion de différents
mélanges d’eau H,0 et d’eau lourde D,0. On utilise généralement des cuves de silice fondue
(type cuves HELLMA®) remplies de ces mélanges. Cette méthode est couteuse en temps de
préparation et de mesure. Nous avons testé dans le cadre des écoulements une nouvelle
approche pour détecter les conditions de « match » en continu. Cette approche nous permet
de :

- Vérifier I’annulation du signal en condition de « Match » pendant 1’écoulement
continu de I’eau et de I’eau lourde dans un milieu poreux de grains de silice
- S’assurer de I’absence de bulles lors de la saturation du milieu

- Mesurer la fraction d’eau et d’eau lourde (H/D) relative en conditions de « match »
a) Expérience

Le milieu granulaire utilisé lors de cette expérience est le milieu granulaire D (112-
150 pm). Pour ce milieu poreux on trouve une porosité de 41.4%. On co-injecte directement
H,0 avec une pompe Vindum et D,0 avec une pompe Pharmacia dans le milieu poreux a
différents débits. Un premier ensemble de co-injections a été réalisé d’abord avec une contre-
pression de 10 bars puis avec une contre-pression de 1 bar (cf. Figure 62.a et Figure 62.b).
Lors de cette expérience, nous avons fait varier @, entre 0.2 et 1 en faisant varier les débits de

I’eau et de I’eau lourde et en maintenant le débit total a une valeur constante de 60 mL/h.
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Le tube de la cellule posséde une longueur de 6.4 cm. Seuls les ports d’injection et de
sortie sont ouverts, tous les autres connecteurs étant fermés (on ne réalise pas de mesures de

pression).
La fraction volumique H,O injectée est définie par la formule suivante :

Qn,0

Py = —120
" Qu,0 + b0

(111.19)

Ou Qpu,0 €t Qp,o représentent les débits volumiques de H,O et de D,O respectivement.

a b
(@ o (b
609 — D,0 r1.0
H,0 10 bars 1 bar
2 50 :---0.8
Eau = 40 ’
é tampon = - 0.6
E 30 e &
D,0 rai \g st 0.4
rains a 20 : ]
é w— e . 0.2
0 T T T 0.0
0 100 200 300 400
Temps (min)

Figure 62 : (a) Montage expérimental utilisé pour I’expérience de contrast matching et (b)

Evolution des débits de H,0 et de D,0 pendant I’expérience.
b) Parameétres d’acquisition pour ’optimisation du contrast matching

Les mesures SANS ont été réalisées au laboratoire Léon Brillouin au CEA a Saclay
(LLB) sur le spectrométre nommé PACE lié au réacteur Orphée. Il s’agit d’un spectrométre
qui posséde une distance échantillon-détecteur maximale de 5m et un détecteur de 30 anneaux

concentriques de 1 cm d’épaisseur chacun. Le domaine de q accessible est compris entre

2.1073Atet0.5 A1,

La cellule de longueur 6.4 cm est insérée dans un porte-échantillon a 1’aide de deux
entretoises qui traversent les embouts en PEEK de la cellule. Ce porte échantillon est ensuite

posé sur la plateforme motorisée qui sert de support au porte-échantillon. Dans notre cas, les
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mesures ont été réalisées sur une seule gamme® de g (une seule configuration) entre
7.1073 A~1et 7.1072 A~L. Pour atteindre cette gamme de g, nous avons choisi une distance
entre I’¢chantillon et le détecteur égale a 4.7 m et nous avons travaillé a une longueur d’onde
de 6 A. Un diaphragme de 4 mm a été utilisé pour avoir un faisceau de taille inférieure au

diametre interne de la cellule.

Aprés avoir centré le faisceau sur la cellule, des mesures de transmissions et de
diffusion ont été réalisées pour chaque couple de débits. Le faisceau incident a été positionné
a mi-chemin entre 1’entrée et la sortie comme cela est schématisée sur la Figure 63. Le temps
de mélange entre H,0 et D,0 a chaque palier avant la prise de mesure vaut 4 min. Le Tableau

10 ci-dessous, résume les conditions opératoires de cette expérience.

Faisceau de
neutrons

Figure 63 : Schéma de I’expérience de diffusion des neutrons avec la cellule
d’écoulement.

Diamétre Distance Temos de Temps de Temps de
Confi faisceau | 3. (A) échantillon | Gamme mélgn o comptage | comptage
g (mm) -détecteur | en g(A™") (min? Transmission | Diffusion
(m) (min) (min)
Une seule 4 6 4.7 7'712'03_2_’ 4 2 10

Tableau 10 : Récapitulatif des conditions d’acquisition sur le spectromeétre PACE pour

I’expérience de contrast matching.

* Le choix de travailler avec une seule gamme provient du fait que 1’expérience a eu lieu en fin de cycle
des opérations du réacteur nucléaire Orphée. Travailler sur deux gammes de g aurait nécessité plus de temps
d’expériences et donc moins de points de mesures.
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c) Détermination de la limite de linéarité

Dans un premier temps, on s’intéresse a décrire 1’évolution de la transmission en
fonction de la fraction H,0 injectée. Ceci permet de connaitre la limite de linéarité de notre
systétme d’une part et de mesurer un coefficient d’atténuation des neutrons d’autre part. A
partir de la loi de Beer-Lambert, on peut calculer la transmission de 1’échantillon T a I’aide de

I’équation suivante :

T = [L = ¢~ (HH/DXH/DHsXST1HtXt) (111.20)
0

Ou I et I, représentent les faisceaux transmis et incident respectivement. uy /p, is, i
représentent les coefficients d’atténuations linéaires de la phase liquide, de la silice et du tube®

respectivement. xy p, xs, x, sont les distances traversées de la phase liquide, de la silice et du

tube respectivement.

On peut alors déduire la forme logarithmique de la transmission qui permet d’exprimer

le coefficient d’absorbance selon 1’équation suivante :
A=—In(T) (n.21)

Les variations de I’absorbance et de la diffusion incohérente en fonction de @, sont
données en Figure 64.a et Figure 64.b. On remarque que les deux courbes sont quasi-linéaires
jusqu’a une certaine fraction volumique de H,O estimée dans notre cas a environ 0.5. La
déviation de la courbe a la linéarité est due principalement aux phénomeénes de diffusions
multiples et de diffusion incohérente, qui deviennent prépondérants lorsque la fraction
d’hydrogéne dans notre échantillon augmente. Il est important de noter que la présence de
mousse en milieu poreux génére des fractions liquides généralement faibles, bien en dessous
de 0.5 pour la plupart des qualités de mousses. Ceci nous a permis de valider la géométrie de

notre cellule pour 1’étude des mousses en milieux poreux.

® La transmission du tube seul vaut environ 0.88
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A partir du domaine linéaire de la Figure 64.a, on peut calculer un coefficient
d’atténuation linéaire uy,p €n tenant compte de la porosité du milieu poreux et du diametre

interne du tube selon I’équation suivante :

A[—In(T)]
__ Aoy (111.22)
Ha/p = ® * Dy,

On trouve une valeur de py/p = 0.388 £ 0.045 mm™".

La limite de linéarité nous permet aussi d’estimer un trajet optique équivalent a une
longueur limite d’eau au-dela de laquelle il apparait le phénoméne de multidiffusion qui crée

des non linéarités :
Lim = @4 Dipy @ =~ 0.87 mm (111.23)

OU @4=05, ® = 41.4% et Dy, = 4.2 mm.

Le phénoméne de multidiffusion traduit la probabilité qu’un neutron soit diffusé plus
d’une fois. Or il est impossible de déterminer les angles de diffusion des neutrons qui ont subi
plusieurs diffusions au sein de 1’échantillon et ceci est d’autant plus vrai que 1’épaisseur de
I’échantillon est grande [110]. En effet, en présence de la multidiffusion, on ne peut associer &
un angle d’observation donné un vecteur d’onde unique. En travaillant dans le domaine de
linéarité des courbes des Figure 64.a et Figure 64.b, on s’assure que ce phénomene est réduit.
En plus, l;;, nous renseigne sur 1’épaisseur maximale d’eau que doit traverser le faisceau
neutron. Dans le cas des écoulements de mousses dans un milieu poreux, le gaz occupe une
bonne partie du volume poreux, comme cela a été démontré a travers les mesures de
saturations de gaz dans le chapitre 2. Ainsi, si on considére par exemple un milieu poreux
homogéne de 41% de porosité avec une saturation de gaz entre 80 et 95%, la longueur
maximale d’ecau traversée dans le volume poreux se situerait entre 8 et 344 um. Des valeurs
qui restent bien en dessous de [;;,,. Si en plus, on rajoute de I’eau lourde dans la phase liquide
de la mousse, on serait capable de réduire encore plus les longueurs réelles d’eau H,0
traversée par le faisceau de neutrons et donc d’atténuer fortement le phénoméne de

multidiffusion des neutrons.
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Par ailleurs, on remarque que la pression de pore a peu d’influence sur les courbes
tracées qui se superposent. En effet, le liquide est peu compressible et donc le signal de
diffusion reste quasiment inchangé. Ceci permet aussi de valider 1’absence de bulles pendant

I’écoulement d’une phase liquide homogéne dans le milieu poreux.

(a) (b)

1.0 0.5
—o— 10 bars —o— 10 bars
—o— 1 bar

—o— 1 bar

0.4+
0.8

\

—
0.3
— IS
= 064 ) Non linéarité & cause
c NP 5 i-diffusi
f Non linéarité a cause| §0-21 de la multi-diffusion
de la multi-diffusion | —
0.4
0.14
0.2 T T T T 0.0 T T T T
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
(DH mH

Figure 64 : Mesure de (a) la transmission et de (b) I’intensité de diffusion incohérente I;,,. en
fonction de la fraction de H,0, @;. L’intensité incohérente correspond au fond plat du signal
de diffusion a grands q.

d) Variation du facteur de Porod en fonction de la fraction H/D

Les spectres de diffusion mesurés lors des expériences de contrast matching sous
écoulement sont presentés dans la Figure 66. Il s’agit de I’intensité calculée aprés avoir
soustrait la diffusion du tube vide seul et aprés normalisation par les mesures de transmission
et le diamétre interne de notre cellule pour obtenir une échelle en cm™. Toutes les courbes
verifient la loi de Porod (cf. équation (111.14)), avec un palier aux grands g qui représente la
diffusion incohérente. La partie de la diffusion cohérente en q~* décrit les interfaces lisses

entre le liquide et les grains de silice.

La Figure 67 représente la variation du facteur de Porod A en fonction de la fraction
@, pour les deux contre-pressions 1 et 10 bars. Nous remarquons qu’il n’existe pas de
différences significatives entre les courbes a 1 bar et a 10 bars. Le préfacteur A suit une
fonction parabolique en fonction de @, pour les deux contre-pressions. En effet, d’apres

I’équation (111.15), le facteur de Porod s’écrit dans ce cas particulier :

S
A= ZnV(SLDSiOZ — SLD o) (111.24)

115



Chapitre III : Caractérisation de 1’écoulement des mousses dans un milieu granulaire par diffusion des neutrons
aux petits angles

Ou SLDg;, est la longueur de diffusion neutronique de la silice et SLD,,,,; a été décrite

dans 1’équation (111.10). Or la somme des fractions de H,0 et de D,0 dans la phase liquide est

définie par 1’équation du bilan :
Py + Py =1 (111.25)
Ou @, et @, représentent les fractions volumiques de 1’eau et de I’ecau lourde

respectivement. Ainsi, en développant 1’équation (111.24) et en utilisant I’équation (111.25), le

facteur de Porod devient :

A= ZH;(SLDH + SLDp)[®y — B]? (111.26)

Ou

SLDg;o, + SLD),
= SLDy + SLDp

(11.27)

L’ajustement des données représentées sur la Figure 67 a permis d’estimer les deux

équations suivantes :

A(®y) = 4281077 (@5 — 0.39)? + 0.61 1078 (a 1 bar) (111.28)

A(®y) = 4.121077(®y — 0.38)% + 0.55 1078 (a 10 bars) (111.29)

De ces courbes, on estime que le minimum de A est observée pour une valeur de @y
qui vaut 0.385 et qui représente la fraction idéale de H,O dans les conditions de match pour
notre silice. Dans des conditions de match idéales, le facteur A est nul. On remarque que le
signal de diffusion cohérente n’a pu étre annulé complétement quelque-soit le rapport
H,O/D,0. Au minimum, le facteur de Porod vautA,, = 5.31023 cm™>. Cet excés de

diffusion aux conditions de match pourrait étre expliqué a travers deux hypothéses :

- H-1) La présence de fissures sur les grains de silice initiées au moment du broyage.
Des images en microscopie électronique a balayage montrent 1’existence de ces

petites fissures sur la surface externe des grains (cf. Figure 65.a). Toutefois, ces
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mémes images montrent une structure trés dense de la silice. Les fissures observées
sont généralement localisées en périphérie des grains et restent négligeables. Dans
le cas ou I’eau ne mouille pas correctement ces fissures, les micro-interfaces
silice/air peuvent diffuser.

- H-2) La présence de microcavités dans quelques grains de silice et qui ont été
révélées a 1’aide de la micro-tomographie a rayons X (cf. Figure 65.b). A 1’aide de
ces images, nous avons pu estimer que la présence de ces cavités internes au sein

méme de la phase solide est de moins de 0.1% du volume total des grains.

Toutefois, il faut bien souligner que cet exces de diffusion reste négligeable devant les
mesures de diffusion en présence de mousse, comme on pourra le voir dans la section Ill. Et
qu’il suffit de soustraire ce signal représentant cet excés de diffusion pour extraire

I’information utile sur la structure de la mousse dans le milieu poreux.

(a) (b)

Cavités internes
aux grains

Fissures

Figure 65 : (a) Image de la surface des grains par microscopie électronique a balayage
montrant les fissures (Barre d’échelle 5 um) et (b) coupe longitudinale d’une tomographie sur
les grains montrant les cavites internes aux grains (Barre d’échelle 250 pum).
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Figure 66 : Spectres d’intensités I(q) mesurées pendant I’expérience de contrast matching a 1

bar et a 10 bars.
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Figure 67 : Variation du facteur de Porod A en fonction de @y.
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B. Expériences d’écoulement de mousses sous acquisitions SANS

1. Choix de la formulation de tensioactifs

Pour les écoulements de mousse en milieu poreux, nous avons choisi le tensioactif
SDS (Sodium Dodecyl Sulfate) dont la formule chimique est représentée sur la Figure 68.b.
Ce tensioactif a été utilisé plusieurs fois dans les expériences de diffusion des neutrons aux
petits angles et notamment pour 1’étude des mousses Bulk [117, 120, 127]. D’autres auteurs
[113, 128, 129] ont largement étudié, les micelles de SDS en solution a I’aide de la diffusion
aux petits angles (cf. Annexe | pour la description des phases micellaires du SDS). Le SDS
que nous avons utilisé provient de Fisher Scientific et se présente sous la forme d’une poudre
blanche. 1l a été utilisé sans aucun prétraitement. Afin de déterminer la CMC, nous avons
utilisé la méthode de la lame de Wilhelmy (présentée dans le chapitre 2). Les mesures ont été
réalisées pour trois salinités en NaCl : 0%, 0.2% et 0.5% en masse (cf. Figure 68.a). A ces
concentrations de salinité tres proches, la valeur de la CMC est quasi-constante et vaut 0.1%
en masse. Afin de favoriser la moussabilité de la solution, nous avons travaillé a une
concentration cing fois supérieure a la CMC. Il faut noter qu’a cette concentration, les
mesures SANS font apparaitre le signal des micelles de maniere inévitable aux grandes
valeurs de g. Le Tableau 11 récapitule les paramétres physico-chimiques caractéristiques de

la solution utilisée.

(a) (b)

o o % en masse de NaCl
o O o 0%

o 0.2%

60 O 0.5%

70

o (MN/m)
o O
O
O
F
\M/CD
A

304

1E-4 1E-3 0.01 0.1 1 10
Concentration en tensioactifs (% en masse)

Figure 68 : (a) Tension de surface en fonction de la concentration en tensioactifs SDS a

différentes salinités et (b) formule chimique de la molécule de SDS.
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Concentration Salinité (% Tension de Utilisation
Formulation | en tensioactifs C/ICMC en masse de surface dans la these
(% en masse) NaCl) (mN/m)
SDS 0.5% 5 0.2% 37.5 Chapitres 2 et 3

Tableau 11 : Formulation utilisée pour les écoulements de mousse en milieu poreux
sous acquisition SANS.

2. Montage expérimental

Le dispositif expérimental utilisé est celui qui a été présenté dans le chapitre 2 dans
lequel on a remplacé la cellule Hassler par la cellule SANS (cf. Figure 69). La seule
différence est que nous n’avons pas eu besoin d’appliquer une pression de confinement sur le
milieu poreux (car il s’agit d’un milieu inconsolid¢). Le gaz utilisé¢ pour la formation de la
mousse est de I’azote N,. La solution de tensioactifs est injectée a 1’aide d’une pompe
Vindum, tandis que la solution de référence & base de saumure NaCl a 0.2% en masse est

injectée avec une pompe Pharmacia. Le gaz est injecté a I’aide du débitmétre massique

Brooks modeéle SLA5850S.

1 =

Hub Usb
Solution de tensioactifs

(SDS 0.5 wt% + NaCl 0.2 wt%)
(H,0/D,0 38.5 % V/V)

Pompe
Vindum
Débit-
@ l_ métre
==l Régulateur
N, de pression
Saumure référence (NaCl 0.2 wt%)
(H,0/D,0 38.5 %V/V ou 20 %V/V) ,
Pompe Produits

Pharmacia

Figure 69 : Montage expérimental utilisé pour 1’injection des mousses dans les
cellules SANS.
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3. Description des expériences

Les acquisitions de spectres de diffusion de neutrons aux petits angles pendant les
écoulements de mousse ont été réalisées avec les milieux granulaires C (71-112 um) et D
(112-150 pm) a une vitesse interstitielle totale de 241 pum/s. Ces granulométries ont été
choisies a la suite de plusieurs tests d’écoulement de mousse dans les différents milieux
granulaires qui ont montré que les petites granulométries A (32-45 um) et B (45-71 um)
engendraient des pressions d’écoulement qui dépassaient les pressions de sécurité admises par
la cellule et le montage expérimental (cf. Annexe J). Nous avions une deuxiéme contrainte
imposée par la durée des RUN limitée dans le temps. Nous avons bénéficié en effet d’un
temps de 4 jours sur le spectrometre de la ligne PAXY au LLB a Saclay et de 2 jours sur le
spectrometre de la ligne D22 de I'ILL a Grenoble. Le choix des conditions expérimentales et
la répartition des expériences s’est fait en fonction du temps de faisceau alloué sur chaque
instrument. Ainsi, I’objectif des expériences au LLB était de suivre de maniére temporelle la
variation de la texture de la mousse a une position donnée de la cellule et de tester différentes
qualités de mousse. Pour cette expérience, nous avons utilisé la granulométrie C (71-112 pum).
Tandis que l’objectif des expériences a I'ILL ¢était de mesurer la texture de mousse a
différentes positions spatiales de I’entrée vers la sortie du milieu poreux. Le milieu granulaire

utilisé pour I’expérience a I'ILL est le milieu D (112-150 um) (cf. Tableau 12).

Les deux milieux poreux sont préparés de la méme maniére par tassage de grains dans
la cellule SANS. Ces deux milieux possédent des porosités assez proches; 45.2% + 2.4%

pour le milieu LLB et 40.4% + 2.2% pour le milieu ILL. En revanche, la mesure de
perméabilités sur les deux milieux poreux avec une solution aqueuse de 0.2% en masse de
NaCl montre une perméabilite 2.7 fois plus grande pour le milieu LLB que pour le milieu
ILL. En effet avec des grains de petites tailles (Expérience LLB) on crée des seuils de pores

de plus petites tailles (Loi de Kozeny-Carman [130]).

Caractéristiques du milieu poreux
Instrument Longueur de Aqhilité
cellule (cm) Granulométrie Permeéabilité Porosité par pesée
(saumure) (D)
PAXY (LLB) 6.4 C 4.00 +£0.15 45.2% + 2.4%
D22 (ILL) 13 D 10.8+ 0.6 40.4% £ 2.2%

Tableau 12 : Caractéristiques des cellules et des milieux poreux utilisés pour les
expériences SANS.
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a) Experience sur la ligne PAXY (LLB)

Le spectrométre nommeé PAXY (cf. Figure 70.a) est une des lignes dépendantes du
réacteur nucléaire Orphée d’une puissance thermique de 14 MW. Il est doté d’un multi
détecteur & deux dimensions d’une surface utile de 64x64 cm? qui se compose de 15500
cellules de 5x5 mm? PAXY est destiné aux expériences de diffusion aux petits angles qui
requiérent une grande résolution en vecteur de diffusion, dans le domaine 3.10°A-14 1A%,
Il peut étre utilisé pour les études de structures périodiques a grands parameétres ou pour la

diffusion, isotrope ou anisotrope, aux petits angles [131].

Dans notre configuration, la section du faisceau (0.125 cm?) a été limitée en plagant
un diaphragme de 4 mm de diamétre juste devant 1I’échantillon. La longueur d’onde utilisée
est de 6 A. La distance échantillon-détecteur était de 6.7m pour les petits angles ot la gamme
de g sondée va de 8.10°A14 7.102 A1, tandis que la distance échantillon-détecteur était de
1.5 m pour les grands angles ot la gamme de g sondée va de 3.102A-1a 0.254~1. Un
récapitulatif des conditions d’acquisitions est présenté dans le Tableau 13. Les acquisitions
sont réalisées en centrant le faisceau de neutrons sur la partie centrale de la cellule (& environ
3.2 cm de I’entrée de la cellule) (cf. Figure 70.b). La cellule a été immobilisée pendant toute

la manipulation.

(a) Cellule d’écoulement (b) Porte-échantillon
Montage expérimental

P rrrel v,

Enceinte du déte s

Figure 70 : (a) Photo du montage expérimental sur la ligne PAXY et (b) photo de de la
cellule d’écoulement mise en place.
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Diamétre Distance Temps de Temps de
Confi faisceau % (A) échantillon | Gamme en comptage comptage
9 (mm) -détecteur q(/."\‘l) Transmission Diffusion
(m) (min) (min)
Petits 8.10° —
angles 4 6 6.7 7.10% 1 15
Grands 3.10° -
angles 4 6 15 0.25 ! 25

Tableau 13 : Récapitulatif des conditions d’acquisitions SANS pour I’expérience au
LLB.

Les conditions expérimentales concernant 1’expérience au LLB sont résumées dans le
Tableau 14. L’expérience consistait a co-injecter la solution de tensioactifs et le gaz N2 a un
debit total fixe et a différentes qualités de mousse f, successives (de 0.5 a 0.98). Apres f;
0.98, nous avons diminué la qualite de mousse une nouvelle fois a 0.7. f, est changé a chaque

fois que 1’¢état stationnaire est atteint pour la qualité de mousse précédente.

Q: Qg Q injectée Vint,
(mL/h) (mL/h) (mL/h) fg 1) (um/s)
5.77 2.9 2.9 0.5 241
5.77 4.0 17 0.7 241
5.77 5.2 0.1 0.9 241
5.77 5.7 0.1 0.98 241
5.77 4.0 17 0.7 (2) 241

Tableau 14 : Paramétres d’expériences pour la co-injection du gaz et de la solution de
tensioactifs pendant 1’expérience au LLB.

b) Expérience sur la ligne D22 (ILL)

Le spectromeétre D22 est opéré sur le réacteur de I’institut Laue-Langevin qui est
optimisé pour un flux de 1.2 10% n/s/cm? au niveau de 1’échantillon. 1l est équipé d’un
détecteur d’une surface utile de 102.4 x 98 cm?® avec une taille de pixel de 8 x 8 mm?. Ce
spectrometre est souvent utilisé pour des expériences qui requierent un suivi cinétique dans le
temps [112, 132].

La longueur d’onde a laquelle nous avons travaillé est de 6 A. Deux distances
échantillon-détecteur (7 et 2 m) ont été utilisées pour couvrir une gamme en q entre 5.47 102

A~1 et 0.472 A=, Comme pour I’expérience au LLB, nous avons placé un diaphragme de 4
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mm de diamétre devant 1’échantillon pour avoir la méme taille de faisceau (0.125 cm?). Les

conditions d’acquisitions sont résumées dans le Tableau 15.

La cellule est insérée dans un porte-échantillon concu et réalisé spéecifiqguement pour
s’adapter a la plateforme motorisée en X, y et z. Ainsi on pouvait contréler la translation de la
cellule pendant les acquisitions pour positionner le faisceau de neutrons a différentes

distances du point d’entrée du milieu poreux.

(a)

Cellule d’écoulement

Montage expérimental

(b)

/ Vers
détdeieur

==Y

cdyu
Neutron

,AP \\Tensioactifs

"""‘.’.“ / '

Figure 71 : (a) Photo du montage expérimental sur la ligne D22 et (b) photo de la
cellule mise en place.

diametre Distance Temps de Temps de
) i échantillon | Gamme en comptage comptage
Config faisceau | A (A) oy -1 o e
(mm) -detecteur qA™) Transmission Diffusion
(m) (min) (min)
: 5.47.10° —
Petits angles 4 6 7 6.67.107 25 10
Grands 1.7.10° —
angles 4 6 2 0.472 2 10

Tableau 15 : Récapitulatif des conditions d’acquisitions SANS pour I’expérience a
I’ILL.

Lors de cette expérience a I’'ILL, nous avons co-injecté la solution de tensioactifs et le

gaz N, a un deébit total fixe et a deux qualités de mousse différentes (cf. Tableau 16).
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Q¢ Qg Q iniecté Vint,
(mL/h) (mL/h) (mis) | o inectee (umss)
5.02 35 15 0.7 241
5.02 4.9 0.1 0.98 241

Tableau 16 : Paramétres d’écoulement pour la co-injection du gaz et de la solution de

tensioactifs pendant 1’expérience a I’'ILL.
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I1l. Texture de lIa mousse en écoulement

Dans cette partie, on s’intéresse a la texture de la mousse et sa variation locale le long
de la cellule pour différentes conditions de co-injection. Rappelons que la texture de la
mousse est définie par la densité de lamelles ; i.e. le nombre de lamelles par unité de volume
de gaz. La texture peut aussi étre définie par I’inverse de la taille moyenne des bulles dans le
volume de mousse considéré. Les deux notions de densité de lamelles et de taille moyenne
des bulles sont intimement liées car une mousse possédant des bulles fines donc de petites
tailles, aura forcément un nombre de lamelles par unité de volume de gaz important et vice-
versa [21]. La taille de bulle moyenne est donc un trés bon indicateur de la mesure de la

texture de la mousse en écoulement.
A. Analyse des spectres de diffusion

1. Mesures de références

Des mesures a 1’état sec et a 1’état saturé en liquide (saumure a 0.2% en masse en
NaCl) sont réalisées au préalable avant la co-injection de la solution de tensioactifs et du gaz.
Nous avons d’abord réalisé une acquisition en saturant le milieu avec un melange de H,O et
de D,O hors conditions de match (i.e. a une fraction volumique H,O de 20%), puis nous
avons réalisé une mesure dans le cas d’un milieu saturé avec les conditions de match (i.e. &
une fraction volumique de H,O de 38.5%). La comparaison entre les spectres de 1’état sec et
I’état saturé dans les conditions de non match nous permet de vérifier ’absence de
phénomene de multidiffusion des neutrons. Les spectres acquis sont représentés sur les Figure
72.a et Figure 72.b. Les spectres a 1’état sec et a 1’état saturé dans les conditions hors match

montrent que l’intensité diffusée I(g) en fonction du vecteur d’onde g suit une loi de

—2
Porod en g™, ou le facteur de Porod A dépend du terme de contraste au carré ASLD qui vaut
12.11 10 cm™ pour I’interface gaz/silice, et 2.31 10 cm™ pour I’interface liquide/silice dans

le cas d’une fraction de H,O de 20% en volume.

Pour estimer la surface spécifique, nous soustrayons I’excés de diffusion mesuré aux

conditions de match en utilisant 1’équation suivante :
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A—4A,

S
4

27 ASLD

Ou A4,,a été définie dans le paragraphe (11.A.3.d).

(111.30)

Les valeurs de surface spécifique mesurées pour le milieu sec et pour le milieu saturé

dans les conditions hors match sont trés proches, ce qui permet de valider 1’absence de
phénomeénes de multidiffusion de neutrons (cf. Tableau 17). De plus, on remarque que la

surface spécifique mesurée pour le milieu granulaire C (71-112 pm), est supérieure a celle du

milieu granulaire D (112-150 um), ce qui est attendu. Par ailleurs, les valeurs des surfaces

spécifiques moyennes et médianes mesurées sur les grains a 1’aide la micro-tomographie X et

présentées dans le paragraphe (11.A.1.c), sont tres proches des valeurs issues de la loi de Porod

et présentées dans le Tableau 17.

(a) Expérience LLB (milieu granulaire C)

10% 5
10" 3

10° 4

I (cm™)

10" 3

107 3

¢} O Milieu sec
O3 O Milieu saturé (match)
o e O Milieu saturé (non match)
>

10°

Figure 72 : Spectres de diffusion de références pour I’expérience (a) LLB avec le milieu

q (A

I (cm™)

(b) Expérience ILL (milieu granulaire D)

10% 3
10" 3

10° 5

O Milieu sec
o) O Milieu saturé (match)
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granulaire D et pour I’expérience (b) ILL avec le milieu granulaire C.
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Expérience Conditions Surfa?srfﬁelglflque
LLB Milieu sec 1045
MG C (71-112 pm) Milieu saturé (conditions de non match) 1047
ILL Milieu sec 648
MG D (112-150 pm) Milieu saturé (conditions de non match) 681

Tableau 17 : Mesures de surfaces spécifiques pour les milieux de références.

2. Description des spectres de diffusion de la mousse en écoulement

La Figure 73 montre les différents spectres de I(q) en fonction de g obtenus a
différentes qualités de mousses sur le milieu granulaire C (71-112 um). Les spectres de
référence réalisés a 1’état sec et a 1’état saturé en condition de match ont été ajoutés aussi sur

cette figure. Plusieurs remarques peuvent étre faites concernant ces courbes.

Le signal de diffusion cohérente dans le cas du milieu saturé en condition de match est
tres faible ce qui montre globalement que le signal des interfaces liquides/solide a été bien
annulé. Une légere remontée de pente aux treés petits g serait due a I’excés de diffusion qui a

été discutée dans le paragraphe (11.A.3.d).

Les signaux de diffusion de la mousse varient en fonction de la qualité de mousse
injectée. On note aussi une variation du plateau de diffusion incohérente qui est dd a la
présence d’hydrogene et qui nous renseigne sur la saturation en eau de la zone analysée. En
effet, la solution de référence en condition de match contient une grande quantité d’hydrogéne
(38.5% du volume poreux), en comparaison avec la mousse ou 1’augmentation de la quantité
de gaz est accompagnée de la diminution de la quantité d’hydrogene disponible dans 1’espace
poreux. On remarque aussi que tous les plateaux de 1’incohérent dans le cas de la mousse se
situent entre le signal de diffusion incohérente du milieu sec et le signal de diffusion du milieu
en condition de match.

Tous les signaux de diffusion de la mousse semblent présenter des courbes qui suivent
la loi de Porod en g=* dans la gamme de q entre 6.1073 et 2.1072 A~! caractérisant les
surfaces lisses entre 1’air et le liquide. Une analyse fine de la représentation graphique de ces
courbes sous forme de Ig* en fonction de g (aprés soustraction du plateau incohérent) (cf.
Figure 74) permet de mettre en évidence deux autres signaux a des gammes de g plus
élevées :
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- Le signal des micelles qui apparait aux g élevés (> 0.06 A=1). Il s’agit d’un pic qui
peut étre bien résolu une fois que le bruit du fond plat a trés grand g est soustrait. Ce
signal est identifié en comparaison avec la courbe, avec des ronds noirs vides sur la
Figure 73, et qui correspond & la mesure de la solution de tensioactif seule. On
remarque que I’intensité de ce pic est inversement corrélée a la qualité de mousse
injectée. En effet, plus la fraction liquide de la mousse est basse (f, éleve), plus la
quantité globale des micelles diminue.

- Un dernier signal qui est mieux visualisé dans la configuration Iq* en fonction de g
apparait dans un domaine intermédiaire entre la décroissance en g~* et le signal des
micelles, dans un domaine de g entre 0.03 A=' et 0.06 A~1. En référence, aux
études de mousses séches en Bulk vues par le SANS [117, 118], ce signal peut étre
attribué a des films liquides minces (ou des lamelles) qui séparent les bulles. On
remarque que I’intensité de ce signal augmente en fonction de la qualité de mousse

entre f, 0.5 et £, 0.9 puis diminue a une qualité de mousse de 0.98.

1004 2 +  Milieu sec o fg0.5
1. A Milieu saturé (match) fg 0.7
1 08 o Sol. tensioactifs ° fg 0.9
| G > fg0.98

I (cm™)

0.1+

0.014

1E-3 +—————r —

q (A

Figure 73 : Représentation des spectres de diffusion pour I’expérience LLB a
differentes qualités de mousse en I(q) en fonction de q. Les spectres de diffusion de la
solution de tensioactifs, du milieu poreux a 1’état sec et a 1’état saturé en conditions de match
ont été ajoutés sur cette méme figure.
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Figure 74 : Représentation des spectres de diffusion pour I’expérience LLB a
différentes qualités de mousse en Iq* en fonction de g.

3. Approche par modélisation

La mousse telle qu’elle est vue par diffusion des neutrons aux petits angles, est formée
d’un ensemble dense de bulles avec deux types de surfaces : la surface entre ’air et les bords
de Plateau, et les deux interfaces formant la lamelle. A trés petite échelle s’ajoute les agrégats
micellaires qui baignent dans la phase liquide. Nous avons vu dans le paragraphe précédent
que ’intensité diffusée représente un signal complexe qui est composée de la contribution de
ces différentes interfaces. Une méthode simple pour quantifier la contribution de ces objets
multi-échelles dans notre systéme, consiste a considérer 1’intensité diffusée comme la somme
des intensités de chaque objet pris séparément en négligeant les termes croisés qui pourraient
exister entre eux du point de vue de la diffusion aux petits angles. Ainsi, I’intensité globale

mesurée peut s’écrire par I’équation suivante :

1(q) = I,(q) + I,(q@) + In(q) + linc (111.31)

Ou I,(q) est I’intensité de diffusion des bulles, I;(q) ’intensité de diffusion des

lamelles, I,,,(g) I’intensité de diffusion des micelles en interaction et I;,,. représente le plateau
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de la diffusion incohérente. Dans ce qui suit, nous détaillerons la contribution de chaque

signal en details.
a) Diffusion incohérente

Le signal de la diffusion incohérente est modélisée par une ligne horizontale a trés

grands g (g > 0.15 A~1). Ce signal est représenté sur la Figure 75.

100 - B}
3 o Données
o — Diffusion incohérente
Q
0] o,
%
T 1
(S
L
"~ 014
0.01 4
0.01 0.1
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Figure 75 : Modélisation du plateau de la diffusion incohérente sur le spectre de
diffusion de la mousse

b) Echelle de la bulle

Les bulles sont caractérisées par leur rayon. Dans 1’hypothése de bulles sphériques, le
rayon de ces derniéres est similaire au rayon de courbure des bords de Plateau (cf. Figure 76).
De méme, on peut considérer en premiére approximation que le rayon de la bulle est du méme
ordre de grandeur que le rayon moyen du pore R,,. Ce qui nous permet de valider la condition
d’application de la loi de Porod (qR;, >> m) en Vérifiant que gR,, > m ol R,, est le rayon de la
bulle. En effet, L’analyse du signal de diffusion de la mousse montre que la contribution des

bulles apparait pour une gamme de g entre 0.006 A et 0.02 A?, soit 0.01 um <§<

0.05 pm. Ainsi, pour un empilement de grains dont la taille est de I’ordre de quelques

dizaines a une centaine de microns, les rayons des pores sont largement supérieurs a 0.05 pm.

Dans la gamme de g considérée pour les bulles, on ne sonde donc que les interfaces et

on n’a pas d’informations sur la position relative des bulles les unes par rapport aux autres, ni
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sur leurs interactions. De ce fait, le terme de structure S(gq) décrivant le facteur d’interaction
entre les bulles est considéré en dehors de la fenétre expérimentale (S(q) = 1). L’intensité

diffusée I, (q) peut alors s’écrire de la maniére suivante :

I,() = AGLDY? 4, f Ny(R») P(q, Ry) dRy (11132)

Ou A(SLD)? 4/, représente la différence de densité de longueur de diffusion entre le

gaz et le liquide au carré, R, la taille de bulle et P(q, R;,) représente le facteur de forme d’une
bulle sphérique et vaut :

sin(qRp) — qRcos(qRp) ,
(qRp)3

P(q,Rp) = [3 (111.33)

N, (R,) représente la distribution de la densité volumique de bulles (nombre de bulles

par unité de volume) et peut étre décrite par une loi statistique log-normale :

Ny 1 In(Ry,/up)?
N, (R,) = —— —_—_— 11.34
b(Re) = Ty exp(—— ) (113
Avec
SZ
cp = V21 s upt P exp ((1 — p)2?> (111.35)

Ou s représente 1’écart-type, p le paramétre de forme de la distribution et u;, le

paramétre décrivant 1’espérance de la distribution. Et ¢,y est choisi de telle sorte que :
0

Ou N, représente le nombre de bulles par unité de volume diffusant. Pour connaitre le
nombre de bulles par unité de volume de pores N, il faudra bien-sr diviser par la fraction

volumique de pore @,,:

N, = (111.37)

Pour la modélisation, nous avons choisi une distribution log-normale avec un écart-

type s et un parameétre de forme p fixes. Le choix de s et p est issu de la mesure par analyse
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d’image de la distribution des tailles de seuils de pores dont la meilleure modélisation a été
obtenue avec une loi log-normale (cf. Annexe K et Annexe L). Dans le cas du milieu
granulaire D (112-150 pm), s vaut 0.55 et p vaut 0.94, tandis que pour le milieu granulaire C
(71-112 pm), s vaut 0.57 et p vaut 1. En plus, I’absence d’oscillations de 1’intensité diffusee
sur la gamme de q relative aux bulles justifie le choix d’un écart-type s supérieur a 0.3. Nous
supposons donc que la taille des bulles est fortement influencée par la taille des seuils de
pores [133]. L’ajustement des courbes de diffusion est réalisé en choisissant les bons
parametres de densité volumique de bulles N, et d’espérance des rayons de bulles u; , qui
caractérisent la distribution. Le Tableau 18 résume les paramétres de modélisation de

I’intensité I,,(q) des bulles.

Taille de sonde 1/q
aux interfaces du bord
de Plateau

Figure 76 : Coupe transversale d’un bord de Plateau avec trois films liquides qui lui
sont connectés. R;, représente le rayon de courbure des interfaces du bord de Plateau.

Lorsque % est plus petit que la plus petite des tailles de bulles dans le milieu, le facteur
de forme P(q,R;,) tend vers une loi asymptotique en g~*, qui est la loi de Porod décrite
précédemment (cf. Figure 77). De cette loi, on peut aisément extraire le rapport é qui décrit la

surface spécifique des bulles et qui est liée a la fraction volumique des bulles et au rayon de

Porod par I’équation suivante :

w
B

<l v

- (111.38)

=
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Figure 77 : Modélisation du plateau de la diffusion incohérente et des sphéres sur le
spectre de diffusion de la mousse.

La surface spécifique pour les bulles décrites par 1’équation (111.38) désigne la
contribution de toutes les surfaces de bulles considérées sphériques dans le volume sondé par

le faisceau de neutrons. Ainsi la surface totale des objets présents vérifie 1’équation suivante :

S= Z ngs; = Z 4m n; R (111.39)
i i

Oul n; est le nombre sphéres de surface s; et R;? le rayon de la bulle i au carré.

Par ailleurs, la fraction volumique de bulle dans le volume total peut étre décrite par
I’équation suivante :

CXimv;  Yi4mng RS

D
v |4 3V

(111.40)

Ol v; est le volume de la sphére élémentaire, V le volume sondé et R;* le rayon de la
bulle i au cube.

Ainsi, on obtient :

Yim R (Rp)

S
> -3, 2B _ g Wb (111.41)
|4 "yin R "(R})
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Ou (R?) et (R3) représentent le deuxiéme et le troisitme moment de la distribution des
rayons de bulles. Sachant que ®,, est relié a la saturation de gaz par la porosité, selon la

relation @, = ®S,, on déduit que :

> 308 (Rp) _ 3% Sg (111.42)
Vo I(RZ) Ry, '
3
Ou Ry, = % représente le rayon de Porod et qui équivaut au rapport du troisieme
b

moment sur le deuxieme moment de la distribution des rayons de bulles N, (R;). Axelos et
al.,[117] ont associé ce rayon au rayon moyen des bulles aussi bien dans le cas de mousses
Bulk humides que seches. Ainsi, aux fins de simplification des termes utilisés, on décrira la

taille moyenne des bulles a travers le rayon de Porod Ry, qui s’exprime a I’aide de la formule

suivante :
Rpo = 3:;% (111.43)
Parametres fixes Paramétres variables
Contraste gaz/liquide [10"%cm] 3.71
MG C (71-112 pm)
Ecart-type de la distribution (s) 0.57
Parametre de forme de la distribution (p) 1 N, Up
MG D (112-150 pm)
Ecart-type de la distribution (s) 0.55
Parameétre de forme de la distribution (p) 0.94

Tableau 18 : Paramétres fixes et variables de modélisation des bulles.

¢) Echelle de la lamelle

On entend ici par lamelle, le film liquide mince qui se trouve a la jonction entre deux
bulles adjacentes et qui les séparent (cf. Figure 78.a et Figure 78.b). Le signal
d’intensité I;(q), attribué & ces lamelles, apparait entre 0.02 et 0.03 A™. Il traduit la quantité
d’interfaces de ces lamelles dans tout le volume sondé et varie en fonction de la qualité de
mousse (cf. Figure 74). Ce signal est situé entre celui des bulles et celui des micelles en

interaction, et il est donc sensiblement influencé par le signal de ces derniéres, d’ou

135




Chapitre III : Caractérisation de 1’écoulement des mousses dans un milieu granulaire par diffusion des neutrons
aux petits angles

I’importance de cette modélisation. Axelos et al., [117] montre en plus que le fait d’ajouter du
sel dans la solution de tensioactifs décale le pic des micelles vers de plus faibles valeurs de g.
Ce résultat s’appliquerait certainement a nos courbes car la solution de tensioactifs que nous

avons utilisée contenait effectivement un peu de sel (0.2% en masse).

Pour la modélisation, nous avons choisi de décrire la jonction entre deux bulles par un
cylindre plat de longueur 2h et de rayon a (cf. Figure 78.b). Dans I’hypothése ou les deux
bulles adjacentes ont tendances & minimiser leur énergie surfacique, le rayon du cylindre® a

est relié au rayon de la bulle R, par la formule suivante’ [11] :

a=?Rb (111.44)

Ainsi I’intensité diffusée par les lamelles décrite (comme pour les bulles) par la loi

suivante :
L@ = AGTDY g [ Nia,) P(q,a.h) dh (11.45)

Ou P(q, a, h) représente le facteur de forme d’un cylindre et vaut :

1(qav1 — x?)sin(ghx)_,
) dx

111.46
q2aVv1l —x2 ( )

1
P(q,a,h) = 16(na22h)zf (
0

Ou J; (x) est la fonction de Bessel de premier ordre.

La loi statistique Log-normale a aussi été choisie pour décrire la distribution du

nombre de lamelles par unité de volume :

N, 1 In(h/wg)?
N;(a, h) = C—l— exp(—Tzla

i ) (111.47)

Avec

® Notons que a > h

’ Dans la modélisation, on utilisera R,, & la place de R, pour cette formule
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2
¢, = V21 s ' P exp((1 — p)? 57) (111.48)

Ou s représente I’écart-type, p le paramétre de forme de la distribution et y,;, le
paramétre d’espérance de la distribution de 1’épaisseur des lamelles. Et ¢; est choisi de telle

sorte que :

f le(a, h) dh = N, (111.49)

Ou N, represente le nombre de lamelles par unité de volume diffusant.

Pour la modélisation, nous avons choisi un parametre de forme de la distribution égal
a 1 et un écart-type de 0.25. Les paramétres d’ajustement sont alors la densité volumique des
lamelles N; et I’espérance sur la distribution en épaisseur y;,. On ignore la-aussi les
interactions possibles entre les lamelles (S(qg) = 1). Le Tableau 19 résume les parameétres de

modélisation de I’intensité I;(q) des bulles.

(a) (b)

J/i Liquide
Gaz /

Gaz Taille de sonde 1/q
_____ comparable a [
I'échelle des

lamelles \

Figure 78 : (a) Schéma illustrant la lamelle de mousse avec la taille de sonde 1/q et
(b) schéma illustrant la lamelle comme un cylindre qui représente la jonction entre les deux
bulles.
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Figure 79 : Modélisation du plateau de la diffusion incohérente, des sphéres et des
lamelles sur le spectre de diffusion de la mousse

Paramétres fixes Paramétres variables
Contraste gaz/liquide [10"%cm™] 3.71
Ecart-type de la distribution (s) 0.25 N, Wia a
Paramétre de forme de la distribution (p) 1

Tableau 19 : Parametres fixes et variables pour la modélisation des lamelles.

d) Echelle des micelles

Les micelles ont largement été étudiées par la diffusion de neutrons aux petits angles
[134]. En terme de modélisation, nous avons utilisé des valeurs données dans la littérature
[113, 135] et qui décrivent la forme et I’agrégation des tensioactifs de SDS en solution. Pour
simplifier, nous avons considéré des modeles sphere-couronne (cf. Figure 80.b) ou les tétes
polaires sont non hydratées avec une distribution log-Normale d’écart-type égale & 0.25 et un
parametre de forme €gal a 1. L’ajustement des courbes est obtenu en faisant varier la densité
volumique de micelles N,,;. et leur fraction volumique n Ces derniers représentent les
parametres variables. Le Tableau 20 ci-dessous résume les différents parametres constants

utilisés pour 1’ajustement du signal des micelles.
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(a) (b)
< Bord de
Plateau
___Taille de sonde 1/q
" comparable a
I'échelle des 5
Gaz micelles .
Micelles
Couronne Coeur de micelle

en interaction

Figure 80 : (a) Schéma illustrant les micelles dans la phase liquide de la mousse avec
la taille de sonde de mesure 1/q (b) Schéma d’une micelle sous forme de sphére-couronne.
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Figure 81 : Modélisation du plateau de la diffusion incohérente, des sphéres, des
lamelles et des micelles sur le spectre de diffusion de la mousse.
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Parameétres pour la modélisation du facteur de | Paramétres pour la modélisation du facteur de

forme P(q) structure S(q)
Longueur de chaine [nm] 18 Rayon de micelle [nm] 2.2
Longueur de la couronne [nm] 0.4 Charge Z [-1.6 10™ C] 26
Contraste chaine/liquide de match 41 Température [K] 293

[10*°cm?]

Constante diélectrique de I’eau 80.4
Contraste cceur/liquide de match (20°C) '

0.66

10 -2
[107 em™] Sel [M] 0.034

Tableau 20 : Parameétres fixes de modélisation des micelles.

B. Influence de la qualité de la mousse sur son écoulement (Expérience
LLB)

La mousse est influencée par les conditions d’injection et notamment par la qualité de
mousse [48, 59]. Notre objectif ici est de mesurer et de suivre 1’évolution de la taille des
bulles a travers les variations du rayon de Porod lors de 1I’écoulement de la mousse dans le
milieu poreux en fonction des conditions d’injections. Il est aussi important de montrer
comment cette évolution (échelle du micrometre) est corrélée aux mesures macroscopiques

réalisées a 1’échelle de la cellule (plusieurs centimeétres).
1. Evolution du gradient de pression

L’évolution du gradient de pression aux bornes de la cellule est présentée sur la Figure
82. Les acquisitions de pression sont réalisées toutes les cinq secondes alors que 1’acquisition
SANS dure quelques minutes. Ainsi, chaque point de la Figure 82 représente une moyenne
sur le temps d’acquisition lors de 1’écoulement. Chaque qualité de mousse a été représentée
avec une couleur particuliere afin de distinguer le passage d’une qualité de mousse a 1’autre.
Cette courbe montre que le gradient de pression continue d’augmenter pour les différentes
qualités de mousse entre 0.7 et 0.9. Lorsqu’on passe a une qualité de mousse supérieure de
0.98, on observe une chute du gradient de pression. Ceci est la signature du passage du régime
basse qualité a un régime haute qualité représenté par les traits verticaux en pointillés sur la
méme figure. Pour tous les f, nous avons attendu la stabilisation de la pression avant de
passer a la qualité de mousse suivante. On remarque que méme a une vitesse interstitielle

totale assez élevee de 241 pm/s, on n’arrive a atteindre le palier qu’au bout de plusieurs
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centaines de volume de pores injectés ce qui correspond par exemple a environ 33 heures pour

la premiére qualité de mousse f; 0.5.

19.2 f,0.9 L 300
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Figure 82 : Evolution de la chute de pression AP en fonction du volume de pore injecté pour

I’expérience LLB, a différentes qualités de mousse injectées.
2. Exemple de spectres modélisés

La modélisation de quelques spectres de diffusion a différentes qualités de mousse a
I’état stationnaire est présentée dans la Figure 83. Cette modélisation est réalisée a 1’aide du
logiciel SasFit qui permet d’intégrer les quatre contributions des intensités diffusées
indépendamment ; bulles, lamelles, micelles et diffusion incohérentes, et de les sommer. On
arrive a ajuster correctement les données expérimentales issues des mesures SANS. Les
parameétres d’ajustement sont donnés dans le Tableau 21. On remarque que la densité de
bulles et de lamelles augmentent en passant de la qualité de mousse 0.5 a 0.9 puis diminuent
en passant a une qualité de mousse de 0.98. Les valeurs de ces deux densités sont tres
comparables. L’épaisseur de lamelles en revanche ne change pas beaucoup et varie entre 5 et
6 nm. De telles épaisseurs de lamelles rendent compte de films liquides tres fins qui séparent
les bulles et seraient associees a des pressions de disjonction certainement élevees, a la limite
de la rupture [37]. Le sel ajouté serait aussi un facteur favorisant 1’écrantage des molécules de
tensioactifs et la diminution de 1’épaisseur de la double couche électrique qui caractériserait
un film liquide. Par ailleurs, le nombre de micelles par unité de volume diminue de maniére
continue en fonction de la qualité de mousse. Ce qui est logique, puisque la fraction liquide

diminue en augmentant la quantité de gaz dans le milieu. On peut voir cela d’une autre
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maniére, a travers la lecture de la variation de la fraction volumique de micelles n qui

augmente lorsque la qualité de mousse f; augmente.

100

104

I (cm-1)

0.1

0.01 5

fg 0.5

fg 0.7

100

104

I (cm-1)

0.14

0.01 5

q (A%

q (A%

Figure 83 : Spectres de diffusion pour quatre qualités de mousses a 1’état stationnaire (en
rond) et modélisation des données a I’aide du logiciel SaSFit (lignes). Expérience LLB.

Parametres Bulles Lamelles Micelles
Qualité Np 7 Ryo N, Hia a Nnic
mousse (em™) | (pm) | (um) | (em™) | m) | (@m) | em™) | T
0.5 5.5 107 7.3 16.5 3.0 107 5 14.3 9.0 10° 0.09
0.7 9.0 107 6.2 13.8 5.0 107 5 12 5.0 10%° 0.08
0.9 9.0 107 6.3 13 7.0 107 6 11.3 3.0 10%° 0.12
0.98 7.2 107 6.9 16.6 1.8107 55 14.3 1.0 10%° 0.18

Tableau 21 : Paramétres utilisés pour 1’ajustement des spectres de diffusion a

differentes qualité de mousse présen

tés dans la Figure 83.
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3. Evolution de la saturation de gaz locale

A partir des valeurs moyennes des plateaux de la diffusion incohérente, on peut
estimer la fraction volumique locale qui représente la saturation de gaz Sg8 avec la formule
suivante :

Line 1 = 1;
Sy = =" (111.50)
I inc.l — I inc_s

OU linc 1 » linc s €t Iinc m représentent les valeurs moyennes des plateaux (le fond plat)
du signal de diffusion incohérente a trés grand g pour le milieu saturé avec le liquide de
match (indice 1), le milieu a 1’état sec (indice s) et le milieu poreux en présence de mousse

(indice m) respectivement.

L’augmentation de saturation en gaz est corrélée avec 1’augmentation du gradient de
pression, et ce dés I'injection de la mousse a un f,; de 0.5. 1l est a noter qu’il était difficile de
prendre des acquisitions lors du passage du premier front de mousse qui balaye la phase
liquide de saumure sur une durée trés courte par rapport au temps de mesure. Par conséquent,
la saturation de gaz mesurée pendant cette phase transitoire, entre 0 et 150 PV environ, serait
liée majoritairement a 1’établissement du deuxiéme front de mousse dans le milieu poreux (cf.
Chapitre 2). La Figure 84 montre que la saturation en gaz devient constante lorsqu’on arrive
au niveau du palier de pression. La variabilité de la mesure de S, qu’on peut observer lors du
régime transitoire pour les qualités de mousse a 0.5 et 0.7 sont attribués au fait que les

acquisitions sont réalisées aux petits angles uniquement pour ces données-la.

Globalement, on observe qu’il y’a une faible augmentation de la saturation de gaz
lorsqu’on passe d’une qualité de mousse & une autre. La Figure 84 montre que 1’évolution de
la saturation de gaz en fonction de la qualité de mousse en régime basse qualité existe bien.
Ceci pourrait étre expliqué par I’augmentation de la quantit¢ de gaz piégée lors du
franchissement des paliers de qualités de mousses successives. Le passage de I’état

stationnaire de f; 0.5 a f; 0.9 permet d’enregistrer une augmentation relative de S, égale a

® Nous avons pris ici la méme notation pour la saturation de gaz que dans le premier chapitre, pour
montrer qu’il s’agit de la méme quantité mesurée, malgré la différence des techniques. Notons qu’il s’agit ici
d’une saturation de gaz locale moyennée sur la taille du faisceau.
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10.6% en comparaison avec le gradient de pression qui augmente de 80%. Le passage a une
qualité de mousse encore plus élevée de 0.98 montre une trés légere augmentation de la
saturation de gaz au moment ou le gradient de pression diminue fortement. Lorsqu’on revient
a une qualite de mousse f, 0.7 (cf. couleur cyan sur la Figure 84) a partir de f, 0.98, on
remarque que la saturation en gaz diminue a nouveau puis augmente léegerement (alors que le
gradient de pression augmente largement) pour s’établir a des valeurs comparables au premier

fq 0.7 (cf. couleur verte sur la Figure 84).
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Figure 84 : Evolution du gradient de pression et de la saturation de gaz en fonction du
volume de pore injecté a différentes qualités de mousse injectées.

4. Evolutions de la surface spécifique et de la taille moyenne des bulles
a) Surface spécifique moyenne des bulles

D’aprés la Figure 85, on remarque que la surface specifique des bulles augmente
durant le 1% régime transitoire qui décrit la premiére qualité de mousse a f; 0.5, puis se
stabilise lorsqu’on arrive au palier. Cette tendance se répéte pour les qualités de mousse
suivantes a f; 0.7 puis a f; 0.9. Pour cette derniere qualité de mousse (couleur bleu), on
atteint une surface spécifique maximale d’environ 1000 cm™, qui est proche mais inférieure &

la surface spécifique mesurée a ’état sec (1045.3 cm™) (cf. Tableau 17). Ces valeurs couplées
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avec les mesures de saturation en gaz élevée sur la Figure 84, révéele une structure de mousse

dense et seche ou la fraction liquide y est faible.

Lorsqu’on passe en regime haute qualité (f, de 0.98 (couleur magenta)), on observe
une chute du gradient de pression significative de 140 bar/m a environ 10 bar/m soit une
variation relative d’environ 130%. Au méme moment, la surface spécifique des bulles voit sa
valeur diminuer de 1000 cm™ & seulement 800 cm™, soit une variation relative de 25%. Le
gradient de pression et la surface spécifique qui étaient corrélées pour les mousses de basse
qualité ne le sont plus pour cette qualité de mousse de 0.98. Ceci pourrait étre expliqué de la

maniére suivante :

- La forte diminution de la pression correspondrait a une rupture des lamelles qui crée
une breche dans la structure de la mousse et un chemin préférentiel du gaz dans le
milieu poreux est alors crée (cf. schéma sur la Figure 86). Ainsi la mobilité du gaz
dans le milieu poreux augmente.

- La faible diminution de la surface spécifique par rapport a la forte diminution du
gradient de pression montre que la structure globale de la mousse reste intacte.
N’oublions pas que la mesure SANS est moyennée sur un volume poreux sondé par le
faisceau de neutrons- d’environ 0.014 cm®. Ce volume contiendrait une dizaine de
milliers de pores si on considére des pores d’une dizaine de microns de taille. Si on
imagine que la mousse occupe tout ’espace poreux alors il suffit que quelques
lamelles se rompent pour créer un chemin pour le gaz et ces lamelles ne représenteront
qu’une quantité infinitésimale par rapport a I’ensemble de la mousse. En effet, a f;
0.98 on remarque que 1’on revient aux valeurs de S/V proches de celles obtenues au
palier a f; 0.5, soit la premiere structure de la mousse au premier palier. Ceci pourrait
aussi indiquer que le comportement et la géométrie de la mousse sont dictés par la
premiére qualité de mousse ainsi que par le réseau poreux (ce dernier point est discuté

plus loin).

Enfin, lorsqu’on revient a une qualité de mousse de 0.7, on observe une augmentation
de la surface spécifique qui a tendance a s’établir aux mémes valeurs observées pour le
premier f, 0.7 et le gradient de pression remonte tres vite, ce qui va dans le sens d’une
mousse déja préformée. Ce point démontre la capacité de la mousse a se régénérer en

« mousse forte » aprés avoir subi le phénomene dit de « coalescence ».
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Figure 85 : Evolution du gradient de pression et de la surface spécifique des bulles en
fonction du volume de pore injecté

(a) (b)

Liquide Bulle Grain
| |

Figure 86 : (a) Schéma de mousse en milieu poreux. (b) Schéma de rupture des
lamelles et création d’un chemin de percolation de gaz

b) Rayon de Porod des bulles
(i) Régime basse qualité

La taille de bulle moyenne associée au rayon de Porod caractérisant les bulles semble
augmenter au tout début (entre 0 et 50 PV), passant de 11 a 29 um puis diminuer au fur et a

mesure de I’injection durant tout le régime basse qualité, comme cela est montré sur la Figure
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87. La toute premicre phase d’augmentation de la taille de bulle (entre 0 et 50 PV) est
expliquée par ’augmentation rapide de la saturation de gaz ou S, passe de 0.1 a 0.6 (cf.
Figure 84). La surface spécifique augmente aussi pendant ce temps-la mais a une vitesse
moins rapide passant de 150 cm™ & 300 cm™ (cf. Figure 85). Il est difficile de statuer sur I’état
de la mousse durant cette phase. En revanche, on peut affirmer que la mousse était déja
formée et qu’on pouvait la voir sortir du milieu poreux. La taille de bulle commence a
décroitre a partir de 50 PV jusqu’a la fin de la qualit¢ de mousse f; 0.9, tandis que la
saturation de gaz et la surface spécifique continuent a augmenter entre 50 PV et 150 PV
environ. Cette phase de décroissance rapide de la taille de bulle entre 50 et 150 PV pourrait
rendre compte de la texturation de la mousse au sein du milieu poreux, qui pourrait
correspondre a la phase de désaturation liquide secondaire définie au premier chapitre et
visualisée par tomographie X dans le deuxiéme chapitre®. Une quasi-stabilisation est observée

lorsqu’on arrive a 200 PV environ.

Par ailleurs, le passage aux qualités de mousse supérieures a 0.7 et 0.9 engendre une
diminution continue de la taille de bulle pour arriver a une limite minimale de 12.8 um pour le

dernier point de mesure.
(i) Régime haute qualité

Le passage a la qualité de mousse f, 0.98 est marqué par une légere baisse de la
surface spécifique (alors que la saturation de gaz n’a augmenté que de 0.02) comme discuté
avant. Ceci se traduit par une augmentation en taille des bulles. Enfin, on peut penser que le
régime de coalescence induit un double effet d’augmentation de la taille de bulle et de rupture

de certaines lamelles (gradient de pression et surface spécifique dé-corrélées).
(iii) Reformation d’une mousse forte

Une mousse forte est reformée lorsqu’on revient a une qualité de mousse de 0.7 (cf.
couleur cyan sur la Figure 87). Ceci est démontré par la re-diminution de la taille des bulles et
I’augmentation du gradient de pression durant cette phase. Ainsi la restructuration de la

mousse est possible apreés la génération d’une mousse grossiere. On peut affirmer que les

% A noter que les incertitudes calculées durant cette premiére phase sont relativement grandes a cause de
I’acquisition SANS qui s’est faite uniquement en configuration petits angles jusqu’a 250 PV.
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lamelles rompues se sont régenérées pour former des bulles de plus en plus petites et diminuer
la mobilité de gaz une nouvelle fois.

—o— Gradient de pression —e— Rayon de Porod

160 30
[ ]
_ £ 05 07 09 f098 f07(2))|
]
K gg@mo - 25
120 & £ | 7
T / | -20
= T k €
| .
g 80) \L .,.} -’..+.. ! 5
= f'./ 15 g
o 0?00 o
< o)
40 :
© % -10
e
pYeceeg)
O T T T T T T T T T T 5
0 200 400 600 800 1000

Volume de pore total injecté (PV)

Figure 87 : Evolution du gradient de pression ATP et du rayon de Porod R,,, en fonction
du volume de pore total injecté. Dans I’hypothése de bulles sphériques.

C. Comportement de la mousse le long du milieu poreux (Expérience
ILL)

Dans cette section, nous présenterons les résultats de I’expérience d’écoulement de
mousse dans le milieu granulaire D (112-150 um). Il faut noter que nous avons choisi une
longueur de cellule plus grande (13 cm) que pour ’expérience LLB (6.4 cm) afin de pouvoir

réaliser des acquisitions a différentes distances de I’entrée de la cellule.
1. Description de I’expérience

La Figure 88 représente 1’évolution du gradient de pression durant 1’expérience ILL.
Les points sur les courbes représentent les données acquises a I’ILL. Il faut noter aussi qu'une
erreur de manipulation des conditions d’écoulement s’est produite au milieu de I’expérience
(vers 210 PV), ce qui a induit une variation dans la pression (Ceci est représenté en vert avec
un fond grisé sur la Figure 88). Les données relatives a cette partie de la courbe ne seront pas

prises en compte par la suite.
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On remarque une méme éevolution de la pression; a savoir une phase transitoire suivie
d’une phase stationnaire, pour les deux qualités de mousse testées. En revanche, nous n’avons
pas pu observer la coalescence durant cette expérience, i.e. une chute de pression aux qualités
de mousse auxquelles nous avons travaillé. Il est probable que la qualité de mousse critique se
trouve a une valeur plus grande que 0.98 ou qu’il y a eu une influence de la chute de pression,
durant D’erreur de manipulation, sur 1’évolution ultérieure du gradient de pression.
Néanmoins, cette expérience visait particulierement 1’étude du comportement de la mousse le

long du milieu poreux, ce qui sera discuté par la suite.
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Figure 88 : Evolution de la chute de pression AP en fonction du volume de pore injecté

pour I’expérience ILL, a différentes qualités de mousse injectées. La zone grisée correspond a
une erreur expérimentale et ne sera pas pris en compte

Un exemple de spectres SANS est présenté sur la Figure 89.a pour les qualités de
mousse 0.7 et 0.98. Les spectres de référence (milieu sec, saturé en conditions de match et
celui de la solution de tensioactifs) y ont été rajoutés. On observe le méme type de courbes
que celles décrites précédemment, i.e. un modele de Porod en g~—* pour les faibles valeurs de
q. La Figure 89.b, donne une représentation de Iq* en fonction de g, aprés soustraction du
fond plat de la diffusion incohérente. Cette représentation permet de mieux visualiser les
différentes contributions observées sur les courbes. On voit un 1% plateau représentant les
oéme

bulles, puis un signal représentant les lamelles et enfin le signal des micelles. Il est a

noter que le signal des micelles est largement plus atténue a f, 0.98 a cause de la faible
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fraction liquide présente dans la mousse par rapport a f; 0.7. En revanche, le signal des

lamelles forme un pic bien distinct a f,; 0.98.
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Figure 89: Représentation des spectres de diffusion pour I’expérience ILL a différentes
qualités de mousse en (a) I(q) en fonction de g et en (b) Iq* en fonction de g. Les spectres de
diffusion de la solution de tensioactifs, du milieu poreux a 1’état sec et a 1’état saturé en
conditions de match ont été ajoutés sur la figure (a).

2. Modélisation des spectres de diffusion

La méthodologie de modélisation des spectres de diffusion a été présentée dans la
section précédente (Expériences LLB). Nous avons appliqué cette modélisation pour
différents spectres de diffusion représentant des acquisitions a trois positions différentes : a
2.5cm, 6.1 cm et 9.7 cm depuis I’entrée de la cellule. Ces courbes modélisées sont
représentées sur la Figure 90 et les valeurs correspondantes aux paramétres d’ajustement sont
présentées dans le Tableau 22. La modélisation des spectres obtenus passent nécessairement
par la prise en considération des quatre contributions des paramétres géométriques cités
auparavant : sphére pour les bulles, cylindres plats pour les lamelles, sphére cceur-couronne

pour les micelles et le signal de bruit de fond plat aux trés grandes valeurs de q.

La densité volumique de bulle semble varier systématiquement de 1’entrée de la cellule

a la sortie aussi bien pour la qualite de mousse f; a 0.7 qu’a 0.98. En revanche, la taille de
bulle décrite par le rayon de Porod R,, diminue en fonction de la distance depuis I’entrée. La
densité de lamelles est environ deux fois plus faible que la densité de bulles et diminue en

fonction de la distance pour f; 0.98. Par contre, la densité de lamelles semble rester constante

jusqu’a 6.1 cm et diminuer & 9.7 cm dans le cas de la qualité de mousse 0.7. Par ailleurs, le
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nombre de micelles par unité de volume N,,;. diminue globalement lorsque la qualité de
mousse augmente, exactement comme dans le cas de 1’expérience LLB (cf. paragraphe
(111.B)). En plus, on remarque que la quantité de micelles diminue en fonction de la distance

depuis I’entrée.

Il est intéressant de noter que les épaisseurs de films obtenues a travers cette
modélisation sont faibles (entre 3 et 7 nm) et restent comparables a celles obtenues pour
I’expérience LLB. En revanche, ces épaisseurs ne semblent pas présenter une tendance
particuliéere notamment en fonction de la qualité de mousse, ou on voit une augmentation alors
que la fraction de gaz (f;) est augmentée. On peut en déduire que le SANS ne donne ici qu’un
ordre de grandeur sur 1’épaisseur moyenne de la lamelle. En revanche, on peut accorder une
plus grande confiance a la sensibilité des variations de la densité des bulles N, et de la densité

de lamelles N; qui traduisent la variation de I’intensité diffusée par chaque constituant de la

mousse.
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Figure 90 : Spectres de diffusion pour les deux qualités de mousse 0.7 et 0.98 a 1’état
stationnaire et a trois positions différentes depuis I’entrée de la cellule (en rond) et
modélisation des données a 1’aide du logiciel SaSFit (lignes). Expérience ILL.
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Parametres Bulles Lamelles Micelles

Qualité Ny Mp Ry N, Hia a Nonic

mousse (em™) | (wm) | (um) | (em3)| mm) | (um) | em™3) | 7
0.7(@5cm) |1.04107 | 127 3.2 |5510°| 35 270 | 3.210%% 0.09
0.7(6.1cm) |1.64107 | 11.0 268 |5510°| 4.1 23.2 | 3.010° 0.08
0.7 (9.7 cm) 2.1107 10.1 246 | 5.010° 4 21.3 | 2.510%° 0.05
0.98(25cm) |1.85107 | 10.7 274 | 6.510° 3 23.7 | 1.210%° 0.2
0.98 (6.1 cm) 2.8107 9.3 21.0 810° 7 182 | 6.010 0.2
0.98 (9.7 cm) 3.6 107 8.5 18.7 | 1.0 107 7 16.2 | 1.010%3 0.15

Tableau 22 : Paramétres utilisés pour 1’ajustement des spectres de diffusion a
différentes qualité de mousse et aux différentes positions présentés dans la Figure 90.

3. Evolution de la saturation de gaz locale

L’évolution de S, en fonction de la distance a été représentée sur la Figure 91. On

remarque que la saturation de gaz est légérement plus élevée a une qualité de mousse de 0.98

(Sg de 0.96 en moyenne) qu’a une qualité de mousse de 0.7 (S, de 0.91 en moyenne). En

revanche, S, est quasi-constante le long du milieu poreux avec un léger effet de dome au

centre de la cellule. La baisse de S, au niveau de I’entrée (entre 2.5 et 4 cm) serait attribuée

aux effets d’entrée dus a la co-injection et a la formation de la mousse a cet endroit. Tandis

que la baisse de S, mesuree au niveau de la sortie (entre 8 et 10 cm) serait due a un éventuel

effet de rétention capillaire du liquide a cause du changement abrupt de perméabilité entre le

milieu poreux et les tubings de sortie des fluides. Les deux phénomeénes ont été discutés dans

le cas des observations des écoulements de mousse dans une roche a 1’aide du scanner a

tomographie X, au chapitre 2.

152




Chapitre III : Caractérisation de 1’écoulement des mousses dans un milieu granulaire par diffusion des neutrons
aux petits angles

1.00

—0—fg 0.7
| —o—1g 0.98
O Qe O O O
o
\O
0.95 o
o
(9] o 'O__O_O\O
o
0.90 -] O=—0 ¢
0.85 , . , . , . ,
2 4 6 8 10

Distance (cm)

Figure 91 : Saturation de gaz en fonction de la distance pour 1’expérience a I’'ILL

4. Evolution de la taille des bulles en fonction du gradient de pression

L’évolution du rayon de Porod en fonction de la distance est présentée dans la Figure
92.a pour la qualité de mousse 0.7 et Figure 92.b pour la qualité de mousse 0.98. Chaque
cycle de mesures réalisées entre 1’entrée et la sortie représente un sous-groupe de mesure et
est identifié par son gradient de pression moyen et son écart-type par une couleur différente
(cf. 1égendes sur les Figure 92.a et Figure 92.b). Un cycle de mesure correspond a 3 positions
(entrée, milieu et sortie espacées de 3.6 cm). A 1’état stationnaire et pour chaque qualité de
mousse, nous avons realisé des mesures moins espacées (1 cm de distance entre 2 points
d’acquisition), ce qui nous a permis d’avoir 9 valeurs au total pour chaque palier (représentées

par la couleur bleu sur la Figure 92.a et par la couleur orange sur la Figure 92.b).

Ces deux figures montrent toutes les deux que les bulles diminuent en taille de I’entrée
vers la sortie. La pression amont (en entrée) étant trés supérieure a la pression aval (en sortie),
on aurait pu s’attendre a une taille de bulles plus petite en entrée. Le fait que les bulles soient

plus petites en sortie montre le réle prépondérant du milieu poreux sur la texture de la mousse.

Les mesures correspondant a la qualité de mousse 0.7 ont été quasiment toutes
réalisées a 1’état stationnaire ou proche de 1’état stationnaire ce qui explique la faible variation
du gradient de pression. On note une légére diminution de la taille de bulle en fonction du

gradient de pression. En revanche, les mesures effectuées a f; 0.98 montrent une décroissance

significative du gradient de taille des bulles (entre I’entrée et la sortie) entre le moment ou on
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a commencé l’injection a f; = 0.98 (ATP~88.6 bar/m) et le dernier point de mesure ou le

gradient de pression était stable dans le temps (~136 bar/m).

De ces mesures, on déduit qu’il existe un gradient de taille de bulle assez fort a I’état
transitoire, lors du passage d’une qualité de mousse a une autre, et qui a tendance a s’affaiblir

lorsqu’on atteint 1’état stationnaire.

De plus, on remarque que les bulles ont tendance a converger vers une taille moyenne
quasi-unique quelque-soit 1’état d’injection, transitoire ou stationnaire. Ceci sera discuté en
comparant les tailles caractéristiques des pores et des seuils avec les tailles moyennes des
bulles dans la section 1V de ce chapitre.
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Figure 92 : (a) Evolution de la taille de bulles en fonction de la distance a fg 0.7. ()
Evolution de la taille de bulles en fonction de la distance a f; 0.98

Afin de quantifier ces variations en taille, on définit un coefficient de variation de la
taille de bulle moyenne entre la mesure a la premiére position et la mesure a la derniere

position selon I’équation suivante :

aO —a
By (%) == — ! (111.51)

Ou a, est le rayon de Porod mesurée a la premiere position et ar le rayon de Porod
mesurée a la derniere position le long de la cellule. Le coefficient Ef,. permet de rendre

compte de la variation de la taille des bulles en fonction de la taille de bulle initiale des bulles,
du gradient de pression ATP et de la qualité de mousse f, (cf. Figure 93). Ce graphe montre que

Ef, diminue lorsqu’il y’a une grande variation du gradient de pression moyen, comme c’est le
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cas pour la qualité de mousse a 0.98. On remarque aussi que Ey. diminue si la qualité de
mousse diminue. Enfin, E¢,. semble étre une fonction croissante de a,. Ces résultats sont tres
cohérents avec les mesures de Géraud et al., [84] sur I’écoulement de mousse pré-générée
dans un micro-modele. La variation de Ef, en fonction de la qualité de mousse s’expliquerait
par les grandes déformations (dans le cas d’une qualité de mousse élevée) que subissent les
bulles en traversant de larges constrictions de pores, avant de se diviser au niveau d’un
branchement de canaux divergents [84]. Par ailleurs, I’augmentation de la fraction liquide
c’est a dire le passage a une qualité¢ de mousse plus faible permet de diminuer les frictions que
subit la bulle avec les bulles voisines, ce qui réduit la probabilité pour une bulle de se diviser

lors de son ecoulement [84].
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Figure 93 : Evolution du paramétre E, en fonction du rayon de Porod des bulles,
mesuré a la premiére position a 2.5 cm de ’entrée. Les disques de grande taille (différentes
couleurs) représentent la qualité de mousse 0.98 tandis que les disques de petite taille (en
bleu) représentent la qualité de mousse 0.7. La couleur des disques indiquent le gradient de
pression moyen mesuré pour chaque cycle de positions.

5. Modéle de fragmentation des bulles

Géraud et al., [107] ont observé une diminution de la taille moyenne des bulles entre
I’entrée et la sortie, par analyse d’images de mousses en écoulement dans un micro-modele.
IIs ont expliqué que les bulles subissent un processus de fragmentation lors de leur
écoulement. Ce processus est issu principalement du mécanisme de division lamellaire (ils

n’ont pas observé d’autres mécanismes de génération de mousse comme le snap-off ou leave-
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behind). Ainsi, ils ont pu démontrer une decroissance exponentielle de la taille de bulle
moyenne en fonction de la distance. Ce modele stipule 1’absence de tout phénoméne de
coalescence des bulles par diffusion de gaz ou par rupture des films liquide & cause de la
pression capillaire critique. Ainsi, les bulles ne disparaissent jamais et poursuivent leur

écoulement en se divisant.

Nos résultats montrent qu’il y a une décroissance claire de la taille des bulles qui
pourrait étre expliquée par ce processus de fragmentation. En effet, les gradients de pressions
enregistrés sont suffisamment élevés pour décrire un phénomene d’entrainement des lamelles
et de leur division au cours de I’écoulement [27]. Nous pouvons représenter nos données par
un modele proche de celui de Baudoin et al., [107] et on 1’adapte a notre cas pour décrire
I’évolution du rayon de Porod en fonction de la distance de ’entrée de la cellule a travers

I’équation suivante :
Ry, = a; + ag exp(—F * x) (1n1.52)

Ou F représente le taux moyen de fragmentation des bulles qui s’exprime en cm™, aq
le rayon de Porod initial des bulles en entrée du milieu poreux en um, a; le rayon de Porod
des bulles a trés grande distance et x la distance parcourue en cm. On fait 1’hypothése ici que

les phénomenes de coalescence sont négligeables.

Les mesures expérimentales du rayon de Porod pour les qualités de mousse 0.7 et 0.98
ont été modélisées a ’aide de 1’équation (111.52) (cf. Figure 94). Les parameétres issus de cette
modélisation sont donnés dans le Tableau 23. D’apres cette modélisation, on obtient les

équations suivantes pour chaque qualité de mousse :

R,, = 18+ 18.7exp(—0.1x)af, 0.7 (111.53)

Ry, = 16.3 +18.5 exp(—0.2 x) & f, 0.98 (111.54)

En premiere approximation, on peut déduire que le taux de fragmentation moyen des
bulles a quasiment doublé entre f, 0.7 et f, 0.98 passant de 0.1 2 0.2 cm™. Corrélativement, le
gradient de pression a quasiment doublé entre les deux états stationnaires des deux qualités de
mousses. Toutefois, le modéle estime les valeurs des parameétres avec des écart-types assez

élevés. On peut néanmoins affirmer que 1’augmentation de la qualité de mousse (hors effets
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de coalescence) favorise en moyenne la création de bulles plus petites et a une fréquence plus

grande.

50

40 —

30 —

R, (Hm)

20

10 H

—— modeéle fg 0.7
—— modeéle fg 0.98

O fgo0.7
O fg0.98

T 1
4 6

T
8

Distance (cm)

10 12

Figure 94 : Modélisation des mesures expérimentales des tailles moyennes des bulles
en fonction de la distance pour I’expérience ILL a 1’état stationnaire. On considere ici les
mesures avec plusieurs positions uniquement pour la représentativité des données par rapport

au modéle.
arametres
a, (um) ag (Um) F (cm™) Statistiques
fg

Ecart- Ecart- Ecart- 2 2

Valeurs Moyenne type Moyenne type Moyenne type X R
0.7 18.0 10.9 18.7 8.5 0.105 0.15 0.72 0.90
0.98 16.3 2.7 18.5 1.7 0.202 0.09 0.53 0.94

Tableau 23 : Parameétres du modele de fragmentation des bulles appliqué aux données
experimentales a f; 0.7 et f; 0.98 pour ’expérience ILL.
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IVV. Relation entre la géométrie du réseau poreux et la

structure de 1a mousse

L’objectif de cette partie est de comprendre comment la mousse se structure dans un
réseau de pores et de seuils de pores lors des différentes étapes d’injection. Pour cela, une
connaissance de la géométrie de nos milieux poreux est nécessaire. Avant de réaliser les
expériences SANS, des images des milieux poreux secs dans leurs cellules SANS ont été
réalisées en micro-tomographie X haute résolution. Les acquisitions ont été faites soit a
I’ESRF (Synchrotron européen a Grenoble en France) sur la ligne D19 soit a 'IFPEN &
I’aide d’un micro-tomographe de laboratoire RX-solutions. Ces images (cf. Figure 95) ont
permis d’extraire le réseau de pores et de seuils du systéme poreux en se basant sur une
méthodologie d’analyse d’images (Porous Network Analysis, « PNA ») développée a I’IFP
Energies Nouvelles [136]. L’ensemble du traitement est réalisé a 1’aide du logiciel Avizo, et

d’un programme de calcul réalisé en C++ et qui sera décrit succinctement en Annexe L.

Les résultats issus de la modélisation « PNA » permettent d’estimer des tailles de
pores et de seuils définies par cette méthodologie et d’en déduire une statistique de la
distribution de ces tailles. En effet, par la suite on décrira le pore par son rayon equivalent
noté R., et qui décrit le rayon de la sphere maximale délimitée par les restrictions du volume
de ce pore. Les seuils seront décrits par leur rayon hydraulique équivalent noté r,et qui
représente la surface d’un seuil sur son périmeétre. Notons qu’a travers cette méthodologie, les
seuils représentent les éléments de surface qui forment les jonctions entres les pores. Ainsi, un
méme pore peut avoir plusieurs seuils en commun, desquels dérivent les différents canaux du

milieu poreux.

Notons aussi qu’il existe différentes méthodes pour extraire et modéliser les milieux
poreux et qui font d’ailleurs un sujet actif dans la recherche [137, 138]. Néanmoins,
I’utilisation de cette méthode est un tres bon moyen de comparaison des caractéristiques
géométriques du milieu poreux avec les caractéristiques de la mousse (bulles et lamelles)

issues de la modélisation des spectres SANS et présentés dans le paragraphe (I11.A.3).

197 ¢ fonctionnement de ligne ID19 et de ’acquisition des images sur cette ligne sera décrit en détails
dans le chapitre 4
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Vide (a) Grain (b)

0.8 mm 1.3 mm

Figure 95 : Coupes tomographiques en niveau de gris des milieux poreux C et D,
utilisés pour les expériences au LLB (a) et a I’'ILL (b) respectivement. A gauche acquisitions
au synchrotron, a droite avec le micro-tomographe de laboratoire (résolutions et rapport
Signal/Bruit différents).

A. Evolution de la taille de bulle moyenne

1. Dans le milieu poreux C (71-112 pum)

On représente sur les Figure 96.a et Figure 96.b les distributions statistiques des
rayons équivalents de pore et des rayons hydrauliques équivalents de seuil de pore r;, pour le
milieu poreux utilisé lors de ’expérience LLB. Sur ces mémes figures, on a ajouté des barres
verticales représentant le rayon de Porod des bulles en fonction du f;. L’amplitude des
distributions de tailles de pores se lit sur I’axe de gauche tandis que 1’amplitude des barres
verticales qui représente le gradient de pression moyen se lit sur ’axe de droite’’. On se
focalise sur les qualités de mousse du régime basse qualité (f, 0.5, 0.7 et 0.9) dans la Figure

96.a et sur les qualités de mousse 0.98 et 0.7(2) dans la Figure 96.b.

D’apres la Figure 96.a, on remarque qu’il y’a un déplacement des tailles des bulles
vers des pores et des seuils de plus en plus petits lorsqu’on passe d’une qualité de mousse de

0.5 2 0.7 puis a 0.9. Lorsqu’on arrive au régime stationnaire de la qualit¢ de mousse 0.5 on

1 Rappelons que le gradient de pression et la taille de bulle sont les résultats d’expérience d’écoulement
de mousse ou on impose le débit de gaz et le débit de la solution de tensioactifs pour former la mousse in-situ
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atteint un rayon de Porod moyen d’environ 16.5 pm. Cette diminution de la taille de bulle est
corrélée avec 1’augmentation du gradient de pression. Le rayon minimal enregistré est

d’environ 12.8 um pour la derniere mesure effectuée a f; 0.9.

Le passage en régime de coalescence, i.e. a une qualité de mousse de 0.98 montre un
changement de taille de bulle dans le sens inverse, i.e. une augmentation accompagnée de la
diminution du gradient de pression. Le passage & nouveau a une qualité de mousse de 0.7

permet de diminuer la taille de bulle moyenne une deuxieme fois.

Par ailleurs, puisque les tailles de bulles que 1’on décrit ici font référence au rayon de
Porod qui est exprimé par le rapport du troisieme moment sur le deuxieme moment de la
distribution des rayons de bulles, il est intéressant de réaliser le méme calcul pour les rayons

équivalents de pores et de seuils, a travers les équations suivantes :

Zi Lqu
R,,) = - 11.55
(Req) =5 ot (111.55)
Yinti
(ry,) = - 111.56
" Ziniri% ( )

Ou (Rq) €t (r,) représentent le troisieme moment sur le deuxieme moment des
distributions des rayons équivalents de pores et des rayons hydrauliques de seuils de pores
respectivement. On trouve d’apres ces calculs, que (R,4) vaut 29.0 um et que (r;,) vaut 12.4
pm. 11 est remarquable d’en déduire alors que toutes les tailles de bulles calculées a travers la
loi asymptotique de Porod se situent entre ces deux tailles caractérisant la geométrie du milieu
poreux, et ce quelle que soit la qualité de mousse. Par ailleurs, ceci permet de valider les
mesures effectuées avec deux techniques différentes: La taille des bulles en SANS et
I’extraction des caractéristiques géométriques du milieu poreux a partir des images de micro-

tomographie X.
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Figure 96 : Comparaison entre la distribution des rayons équivalents de pore (R.,) et des

seuils () au rayon de Porod des bulles pour différentes qualités de mousse. L’amplitude de
la distribution se lit sur I’axe de gauche tandis que I’amplitude des barres verticales représente
le gradient de pression moyen et se lit sur ’axe de droite.

2. Dans le milieu poreux D (112-150 pm)

L’expérience a I’'ILL a permis de déterminer les tailles de bulles a plusieurs positions
entre ’entrée et la sortie de la cellule. La Figure 97 nous permet de comparer la taille des
bulles a la distribution des tailles des pores et des seuils pour ce milieu poreux et pour trois

positions différentes depuis 1’entrée : 2.5 cm, 6.1 cm et 9.7 cm respectivement.

Nous mesurons en particulier pour ce milieu poreux un (R,,) de 54.3 um et un (r;,) de
20.4 um. A travers cette expérience, il faut souligner que 1’0on montre encore une fois, que les
tailles de bulles se situent entre ces deux parametres (R,,) et (r,). En plus, on montre que ces
valeurs délimitent la taille de bulle quelle que soit la distance le long de 1’écoulement. En
I’occurrence, on s’approche d’autant plus de la valeur calculée de (r3,) lorsqu’on est proche de
la sortie du milieu poreux. Toutefois, il faut noter que nous avons mesuré une taille de bulle
tres légérement plus faible que (r,) en sortie du milieu poreux (cf. Figure 97 en bas). Il faut
néanmoins tenir compte des éventuelles inhomogénéités des distributions des pores et des
seuils de taille micronique sur une cellule de 13 cm, en plus de I’erreur intrinséque a la
mesure des tailles de bulles. Remarquons aussi que la distribution des pores et des seuils est
plus large pour ce milieu poreux en comparaison avec le milieu poreux de I’expérience au
LLB. Par conséquent, la distribution en taille de bulle serait certainement plus large dans le

cas du milieu poreux utilisé a I’ILL que celui utilisé au LLB.
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Par ailleurs, les gradients de pression, enregistrés lors de cette expérience sont plus
faibles que ceux enregistrés pour 1’expérience LLB. Ceci est en cohérence avec la taille des

seuils et la perméabilité qui décrivent les deux milieux poreux.
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Figure 97 : Comparaison entre la variation des tailles de bulles en fonction de la
position depuis I’entrée avec la statistique de distribution des rayons équivalents des pores et
des rayons hydrauliques équivalents des seuils.

B. Densités volumiques des bulles et des lamelles

La connaissance du nombre de pores a travers 1’analyse d’images réalisées par la
méthode PNA permet de calculer un nombre de pores et un nombre de seuils par unité de

volume poreux, Ny, et N respectivement, selon les équations suivantes :

n n
Npo == et Ny =77 (111.57)
p p

Ou V;, représente le volume poreux, n,, le nombre de pores et ng le nombre de seuils.

Pour le milieu poreux utilisé dans I’expérience LLB, on trouve que N, vaut 1.26 10’
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pores/cm® et N, vaut 6.59 10" seuils/cm®, tandis que pour le volume poreux utilisé pour
I’expérience ILL on a Np,= 2.16 10° pores/cm® et Ny= 9.34 10° seuils/cm®. Il est normal
d’avoir des densités volumiques de pores et de seuils plus grandes pour le milieu poreux LLB
que pour ILL car les tailles des pores et des seuils sont plus petites pour le premier que pour le
deuxieme milieu. Par ailleurs, nous avons vu qu’il est possible d’estimer les densités
volumiques de bulles N, et de lamelles N; a travers la modélisation des courbes SANS a
I’aide du logiciel SaSFit. Ce qui nous permet enfin de comparer la densité volumique de
bulles et de lamelles a la densité volumique de pores et de seuils pour chaque milieu, et de
déduire des nombres de bulles et de lamelles moyens par pores et par seuils selon les

équations suivantes :

_ N, _ N

b, = — et by = — (111.58)
Npo Ns

_ N, _ N

I, =—0 ety =" (111.59)
Npo Ns

Ou E,, et l_p représentent les nombres moyens de bulles et de lamelles par pore, et b et

I, représentent les nombre moyen de bulles et de lamelles par seuil.

Les résultats pour les deux expériences sont présentés dans la Figure 98 pour la
description des bulles et dans la Figure 99 pour la description des lamelles. Ces résultats
montrent clairement qu’il existe en moyenne plus d’une bulle par pore pour les deux
expériences. Si on analyse finement la courbe de la Figure 98.a, on s’apergoit que le nombre
de bulles augmentent pour les qualités de mousse 0.5, 0.7 et 0.9 (i.e. en régime basse qualité)
puis diminue pour la qualité de mousse 0.98 (i.e. en régime haute qualité). Il s’agit 1a de la
méme tendance que 1’évolution du rapport surface sur volume décrivant les bulles ou le
gradient de pression en fonction de la qualité de mousse. Le nombre de bulles par seuil reste
en revanche proche de 1 aux différentes qualités de mousse pour I’expérience LLB et
augmente légérement an fonction de la distance pour I’expérience ILL. En effet, pour
comparer les résultats inter-expériences, il faut regarder les points a la position 2.5 cm
(Expérience ILL) sur la Figure 98.b (le faisceau a été positionné au milieu de la cellule, a peu
prés a 3.2 cm depuis I’entrée des fluides, pour I’expérience LLB). En fonction de la distance,
le nombre de bulles par pore et par seuils augmente et ceci est d’autant plus vrai que la qualité
de mousse est élevée, comme le montre la Figure 98.b. Ces deux courbes montrent deux effets

importants :
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- La densité de bulle augmente en fonction de la taille moyenne des pores et des
seuils : plus la taille moyenne des pores est grande plus il y’a de bulles qui se
forment dans 1’espace poreux

- L’augmentation du gradient de pression est le résultat cumulé de la réduction de la
taille de bulle moyenne a une position donnée et de la densification des bulles le

long du massif poreux.
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Figure 98 : Estimation du nombre de bulles par pore et par seuil pour les deux expériences :
(@) LLB et (b) ILL.

Par ailleurs, le nombre moyen de lamelles par pore et par seuil pour I’expérience LLB
(cf. Figure 99.a) suit exactement la méme tendance que le nombre moyen de bulles par pore et
par seuil en fonction de la qualité de mousse. On observe une augmentation de la densité de
lamelles jusqu’a une qualité de mousse de 0.9 puis une diminution a 0.98. En valeurs, on
estime qu’en régime basse qualité le nombre moyen de lamelles par pore est entre 2 et 4 puis
diminue a 1 en régime haute qualité. En revanche, le nombre moyen de lamelles par seuil
varie entre 0.3 et 0.9 sur toute I’expérience LLB avec un maximum a la qualité de mousse
fg 0.9. 1l faut noter que pour un méme milieu poreux, le nombre de seuils ne change pas d’une
qualité de mousse a ’autre. Du point de vue statique, I’augmentation de la densité de lamelles
est due certainement au changement dans la structure de la mousse, i.e. a I’augmentation de la
quantité de lamelles en fonction de la qualité de mousse. Du point de vue dynamique,
I’augmentation de la qualité de mousse en régime basse qualité engendre une augmentation du
gradient de pression (cf. Figure 82), ce qui forcerait la mousse a envahir de plus en plus de
seuils de pores et donc a avoir un nombre de lamelles par seuil plus grand. Il est intéressant
aussi de comparer Bp avec l_p (cf. Figure 98.a et Figure 99.a) lors du passage de la qualité de

mousse 0.9 a 0.98, i.e., le passage du régime basse qualité au régime haute qualité : on
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remarque que l_)p baisse de 33 %, tandis que l_p baisse de 73%. Ceci montre que la densité de
lamelles subit une plus grande chute que la densité de bulle lors du passage d’un régime
d’écoulement a I’autre. Ce qui rend compte de (a) I’importance des lamelles pour maintenir
une structure de « mousse forte » en régime basse qualité, malgré leur taille de quelques
nanometres, et (b) des phénomenes de coalescence et de rupture des lamelles que subit la

mousse lorsqu’on dépasse une qualité de mousse critique.

A la méme position, le passage d’une qualité de mousse de 0.7 a 0.98 montre une
augmentation de la densité de lamelles pour I’expérience ILL (cf. Figure 99.b). En revanche,
on remarque des tendances inversées entre f,0.7 et f, 0.98 : le nombre moyen de lamelles
diminue légerement en fonction de la distance pour f; 0.7 et augmente pour f; 0.98. Ceci
pourrait étre expliqué par la quantité de liquide qui est plus grande pour une mousse a f; 0.7
que pour une mousse a f; 0.98, comme nous I’avons montré a travers les mesures de
saturation de gaz (cf. Figure 91). Enfin, la comparaison inter-expériences révele le méme

ordre de grandeur pour le nombre moyen de lamelles, surtout a la qualité de mousse f; 0.7.

(@) (b)
—e—] af 0.7 —A—] af 0.7 °
—e—] af 0.98 —a—] af 0.98

S

o———eo— =
°

e parporel
4] ® parseuill }

i

A/A
A,

° A

[ )
05 06 07 08 09 10
Qualité de mousse f, Distance (cm)

Nombre moyen de lamelles
n

Nombre moyen de lamelles
N

2 4 6 8 10

Figure 99 : Estimation du nombre de lamelles par pore et par seuil pour les deux expériences :
(a) LLB et (b) ILL.
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C. Nombre de lamelles par bulle

Afin de décrire le rapport de lamelles par rapport aux bulles, on définit un nombre

moyen de lamelles par bulle a 1’aide de 1’équation suivante :

Ny

b

f= (111.60)

=

f est un rapport de quantité de lamelles par rapport a la quantité de bulles, qui
représente une moyenne dans le volume sondé. Les variations de f en fonction de la qualité
de mousse pour I’expérience LLB sont présentés dans la Figure 100.a, et les variations en

fonction de la distance pour I’expérience ILL sont présentés dans la Figure 100.b.

Sur la Figure 100.a, on remarque que le nombre moyen de lamelles par bulle évolue
entre 0.5 et 0.6 en régime basse qualité. Ceci voudrait dire qu’il existe a peu prés une lamelle
pour deux bulles dans ce régime, ou bien qu’une lamelle est partagée par 2 bulles. On pourrait
penser que la structure dominante de la mousse pendant ce régime est un train de bulles
jointives en écoulement. Lorsqu’on passe a une qualité de mousse de 0.98 en régime haute
qualité, £ diminue a 0.2. Ceci est cohérent avec la rupture de lamelles et donc la diminution

de leur quantité, que nous avons schématisé dans la Figure 86.

Par ailleurs, f diminue en fonction de la distance (cf. Figure 100.b) pour se stabiliser
autour d’une valeur de 0.3. On pourrait interpréter cette décroissance a travers la saturation de
gaz qui a tendance a diminuer au bout du milieu poreux (cf. Figure 91), ce qui traduit une
quantité liquide plus grande entre les bulles et donc diminue le signal des lamelles fines par
diffusion aux petits angles, et donc leur quantité estimée. Tout en ayant des bulles de plus en

plus petites vers la sortie, comme montré précédemment dans la Figure 92.
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Figure 100 : Estimation du nombre de lamelles par bulle pour les deux expériences : (a) LLB

et (b) ILL.
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V. Conclusion du troisiéme chapitre

La technique de diffusion de neutrons aux petits angles a été utilisée pour la premiere
fois pour décrire la mousse en écoulement dans un milieu poreux depuis 1’échelle de la bulle
jusqu’a I’échelle de la lamelle. Cette technique donne directement une information sur la
texture de la mousse en écoulement. Elle donne accés notamment a la surface spécifique
développée par les bulles de la mousse. En faisant I’hypothése de géométrie sphérique, on
trouve des tailles de bulles trés cohérentes avec les dimensions de la structure poreuse du
milieu dans lequel elles ont été formées. Elle donne aussi accés a des informations sur la
densité des lamelles et la densité des bulles. C’est une des rares techniques a pouvoir atteindre

une telle résolution sur de larges zones statistiquement représentatives de 1’échantillon.
Les principaux résultats de ce chapitre sont résumés ci-dessous :

- La méthode de contrast-matching appliquée a une mousse en écoulement dans un
milieu poreux granulaire a été testée et validée avec succes. La co-injection en
continu d’eau et d’eau lourde a des débits fractionnaires variables a permis d’estimer
les conditions de match en continu. On n’annule pas complétement le contraste mais
le contraste résiduel est suffisamment faible pour ne pas perturber I’analyse des
courbes SANS de la mousse dans le méme milieu poreux.

- Les mesures de diffusion de neutrons aux petits angles montrent un signal formé de
trois contributions majeures : les bulles de gaz, les lamelles et les micelles de
tensioactifs. Ainsi a 1’aide d’une seule technique on arrive a sonder dans 1’espace
réciprogue une structure multi-échelle sur plusieurs ordres de grandeurs et a en
extraire des parametres d’intérét.

- La modélisation des spectres de diffusion confirme 1’existence d’objets de
différentes géométries.

- La gamme de q relative aux bulles vérifie une loi de Porod qui permet d’accéder a la
surface specifique absolue de la mousse dont on peut déduire une taille de bulle
moyenne. Ces deux parameétres sont corrélés au gradient de pression dans le régime
basse qualité. La taille de bulle moyenne varie en fonction de la qualité de mousse
injectée et du milieu poreux dans lequel s’écoule la mousse : Ainsi, la taille de bulle
diminue en régime basse qualité, tandis qu’elle augmente légérement en régime

haute qualité. La diminution relative de la surface spécifique moyenne en régime
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haute qualité en comparaison avec le régime basse qualité révele la création d’un
chemin de percolation de gaz au sein de la mousse, accompagnant une faible
coalescence des bulles. Ceci est confirmé par la forte diminution du gradient de
pression pour ce dernier régime alors que la taille de bulle n’augmente pas
proportionnellement.

- La taille de bulle moyenne diminue en fonction de la distance depuis 1’entrée de la
cellule vers sa sortie. Ce résultat est important car la pression amont étant tres élevée
comparativement a la pression aval, on aurait pu s’attendre a I’inverse. Cette
diminution montre le réle prépondérant du milieu poreux sur la taille des bulles. Un
modele de fragmentation des bulles par le milieu poreux permet de rendre compte
des résultats expérimentaux. Ce processus pourrait &tre modélisé a 1’aide d’une loi
exponentielle.

- La comparaison entre les tailles géométriques des rayons équivalents des pores et
des seuils et les tailles moyennes de bulles montre une évolution de cette derniere
vers des tailles de pores de plus en plus petites lorsque le gradient de pression
augmente ainsi que dans la direction de propagation de la mousse dans le milieu
pOreux.

- Le rayon de Porod qui décrit le rapport du troisieme moment sur le deuxieme
moment d’une distribution quelconque de bulles de mousse forte dans un milieu
poreux homogene, se situe entre les rapports des troisieme et deuxieme moments
des distributions des rayons équivalents de pores et des rayons hydrauliques
équivalents des seuils de pore.

- En termes de densité de bulles par rapport a la densité de pores et de seuils, on
estime qu’il existe plus qu’une seule bulle par pore et que ce nombre augmente en
régime basse qualité en fonction de la qualité de mousse puis diminue en régime de
coalescence. La densité de bulle est d’autant plus grande que I’on passe de 1’entrée a
la sortie de la cellule. Le nombre de bulles par seuils reste lui relativement faible et
proche de 1.

- Le nombre de lamelles est plus faible que le nombre de bulle de maniére générale,
mais les deux valeurs restent proches. Le nombre de lamelles par pore et par seuil
suit la méme tendance que le nombre de bulle par pore et par seuil en fonction de la
qualité de mousse. C’est-a-dire une augmentation en régime basse qualité puis une

diminution en régime haute qualité. Toutefois la densité de lamelles diminue plus
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fortement que la densité de bulles lors du passage d’un régime d’écoulement a

Pautre.
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I. Introduction

L’écoulement d’une mousse en milieu poreux est un processus complexe dans lequel
interviennent des phénomenes qui se produisent a des échelles de temps et d’espace qui
varient de plusieurs ordres de grandeur. Les nombreuses études sur micro-modeles 2D en
témoignent. Le piégeage et son intermittence a été mis en évidence [84] et fait toujours 1’objet
d’études pour mieux comprendre les mécanismes mis en jeu. Plusieurs auteurs [139-142] ont
réussi a imager la mousse Bulk a I’aide de la technique de micro-tomographie X, pour étudier
la structure et la statistique des bulles notamment. En revanche aucune étude n’a été dédiée a
I’observation des mousses dans un milieu poreux réel ou modéle en trois dimensions et a
fortiori sous écoulement. Dans ce chapitre, nous présentons le travail expérimental realisé
pour observer la mousse pendant son écoulement dans un milieu poreux forme de grains de
silice. Cette étude réalisée en micro-tomographie X haute résolution sur la ligne ID19 du
synchrotron européen de Grenoble en France est la premiére de ce genre dans ce domaine.
Dans un premier temps, nous décrivons I’environnement expérimental spécifiquement
développé pour cette étude, puis dans un deuxieme temps, nous analysons les images qui en

sont issues et discutons des résultats obtenus en lien avec la littérature.
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[I. Matériels et expérience

A. Présentation de la ligne ID19 de ’ESRF

L’ESRF est un synchrotron européen situé a Grenoble et qui est dédié a la recherche
scientifique qui fédére plus de 22 pays dans le monde. Il s’agit d’une installation qui posséde
un anneau circulaire de 844 m de circonférence duquel dérivent 43 lignes de faisceaux,

essentiellement de rayons X (cf. Figure 101).

Figure 101 : Installation européenne de rayonnement synchrotron (ESRF).

Nos expériences ont été réalisées sur la ligne ID19 de I’ESRF. Il s’agit d’une ligne de
tomographie X rapide, haute résolution qui délivre un faisceau de rayon X de trés grande
brillance et d’énergie variable entre 6 et 120 keV. Afin d’atteindre de telles caractéristiques, le
flux de rayons X est généré par un super onduleur magnétique de 1.4 T. La distance totale de
la ligne fait 145 m et la source de rayons X fait 30 um en vertical et 120 pum en horizontal.
Cette grande distance de ligne permet d’obtenir un faisceau parallele et cohérent. Ce dernier
traverse un ensemble d’éléments optiques composés de diaphragmes, de fentes et de filtres
avant d’arriver dans le guide de faisceau qui se trouve dans le local d’expérimentation. Un
monochromateur qui consiste en un cristal de Silicium 111 est utilisé pour obtenir un faisceau
monochromatique. Apres avoir traversé 1’échantillon, les rayons X arrivent sur un scintillateur
en céramique (LuAG Lutétium Aluminium Garnet) de 25 um d’épaisseur qui les transforme
en photons de lumiere visibles. Ces derniers sont projetés sur une caméra PCO Dimax
composée d’un capteur de type CMOS de taille 2016 x 2016 pixels avec une taille physique
de pixel qui vaut 1.1 x 1.1um>.
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B. Expérience

1. Montage expérimental

Le montage expérimental est présenté dans la Figure 103. Dans cette expérience, la
mousse a été pré-générée par co-injection du gaz et de la solution de tensioactifs a 1’aide
d’une cellule SANS de 6.4 cm de longueur, avant d’étre injectée dans une cellule
spécifiquement adaptée a 1’étude des écoulements en milieux poreux par tomographie X a
haute résolution. Cette cellule, qu’on appellera par la suite « Microcellule », a fait 1’objet
d’une demande de dépdt de brevet en 2018. Elle posseéde une partie mobile et une partie fixe :
le milieu poreux est contenu dans la partie mobile, de maniére a pouvoir effectuer une rotation
continue et infinie du milieu poreux pendant les acquisitions, grace a un systeme de joints
tournants. La partie fixe entoure la partie mobile et comprend une embase supérieure, une
embase inférieure et un corps central, le corps central reliant les embases supérieures et
inférieures, positionnées a chacune des extrémités du corps central. Les embases supérieure et
inférieure comprennent les entrées/sorties de fluide, I’entrée étant dans 1’une des embases et la
sortie dans 1’autre embase, de maniere a ce que le fluide se dirige d’une embase vers 1’autre,
via des moyens de circulation de fluide compris a la fois dans la partie fixe et dans la partie
mobile. Ainsi, le fluide entre dans une embase de la partie fixe, puis pénétre dans la partie
mobile, se dirige a travers la partie mobile, dans une direction longitudinale, vers la deuxiéme
embase et ressort de cette deuxiéme embase par la sortie, contenue dans la deuxieme embase.
Lorsqu’il passe dans la partie mobile, le fluide traverse le milieu poreux, contenu dans la

partie mobile (cf. Figure 102.a).

La partie mobile consiste en un tube en PEEK (grande transmission des rayons X), de
10.15 cm de longueur et de 2 mm de diamétre interne. Nous avons choisi ce diameétre pour
pourvoir imager la largeur de la cellule totale et la contenir dans le champ de vue du
détecteur. La partie mobile est libre en rotation, par rapport a la partie fixe, autour de son axe
longitudinal. Ainsi, des radiographies X peuvent étre acquises a différentes positions

angulaires, sans arréter la rotation, ni la circulation des fluides (cf. Figure 102.b).
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(a) (b)

Figure 102 : (a) Schéma de circulation des fluides et (b) schéma du fonctionnement de

la microcellule lors des acquisitions tomographiques.

La cellule SANS a été utilisée comme mousseur pour cette expérience et a été placée
en amont de la microcellule (cf. Figure 103). Les deux cellules ont été remplies de grains de
silice de granulométrie A (112-150 pm) (cf. Chapitre 3). L’ensemble des tubings est en
éthylene propyléne fluoré (FEP) transparents qui nous permet de (1) contréler visuellement le
passage des fluides et de (2) rendre le montage expérimental plus flexible et plus souple. Le
reste du dispositif expérimental est similaire a celui qui a été présenté dans les chapitres 2 et
3.

Pour permettre un suivi en temps réel de 1’évolution de la pression, nous avons déporté
I’ordinateur de contrdle a I’extérieur de la cabine expérimentale qui est interdite d’acces
durant les acquisitions. Deux capteurs absolus ont été utilisés pour mesurer les pressions
amont et aval de la cellule SANS. Le capteur différentiel a été utilisé pour les mesures de

pression aux bornes de la microcellule.

La solution de tensioactif utilisée est composée de SDS a 0.5% en masse avec une
saumure de NaCl de 0.2% en masse. Il s’agit de la méme solution de tensioactifs (sans ajout
de D,0) que celle utilisée pour les expériences SANS présentées dans le chapitre 3. Pour la
saturation du milieu poreux, on utilise la saumure de NaCl a 0.2% en masse. Le gaz utilisé est
de I’azote N; injecté a I’aide du débitmétre Brooks SLA 5850S. La pression de pore est
régulée 5 bars en aval de la microcellule. Les porosités des milieux poreux ainsi que leurs

perméabilités sont indiquées dans le Tableau 24, pour deux expériences réalisées a I’ESRF.
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Figure 103 : Montage expérimental d’observation de mousses en milieu poreux sur la

ligne ID109.
Expérience @, K, (D) Pyc K¢ (D)
1 38.4% 9.3+0.5 44.7% 17.6+0.2
2 38.7% 11.4+0.7 40.7% 8.5+0.1

Tableau 24 : Porosités et perméabilités des milieux poreux utilisés lors de I’expérience
1d19 : &, et K,,, désignent la porosité et la perméabilité de la cellule SANS. @, et K¢
désignent la porosité et la perméabilité du milieu dans la microcellule.

2. Conditions expérimentales

Les deux milieux ont été d’abord saturés en saumure, avant de générer la mousse en
co-injectant le tensioactif et le gaz a un débit total fixé et a une qualité de mousse donnée. Les
conditions expérimentales sont résumées dans le Tableau 25 ci-dessous. Il faut noter que les
débits auxquels nous avons travaillé engendrent des vitesses interstitielles élevées a cause de
la section d’entrée de la microcellule qui est trés petite (0.031 cm?). Ces choix des vitesses ont
été guidés par notre volonté de tester plusieurs qualités de mousse dans le temps qui a été
alloué a ces expériences. A ces débits d’injection et avec une taille de pore d’une centaine de
microns de diametre en moyenne, on s’attend a un écoulement d’une grande vitesse linéaire,
de I’ordre de 20 pores par seconde. Or pour pouvoir suivre des phénoménes dynamiques et

éviter des phénomeénes d’artefacts, il faut respecter la régle suivante [139] :
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tSC(lTl

taille de pixel

Vint

(IV.1)

OU tgeqn correspond au temps d’acquisition d’une tomographie et Vi, la vitesse

interstitielle du fluide. De cette relation , on déduit qu’avec les vitesses auxquelles nous avons

travaillé, il aurait fallu un temps de scan inférieure a 0.3 ms pour une taille de pixel de 1.1 um

et inférieur a 0.6 ms pour une taille de pixel de 0.55 pm. Nous montrerons qu’il est quand

méme possible d’exploiter les images, car la mousse dans les milieux poreux est formée d’une

partie mobile et d’une partie piégée, et que cette derniere peut €tre imagée a 1’aide d’une

résolution temporelle d’une seconde ou plus.

Nous avons réaliseé deux expériences dont les paramétres sont listés dans le Tableau 25

ci-dessous.
Numéro Qg Q Q¢ f Vint,
d’expérience | (mL/h) (mL/h) (mL/h) 9 (mm/s)

4.6 4.6 9.2 0.5 1.81

6.4 2.7 9.2 0.7 1.81

8.2 0.9 9.2 0.9 1.81

6.4 2.7 9.2 0.7 1.81

' 1.7 3.3 11.0 0.7 2.17

8.3 3.6 11.9 0.7 2.35

6.4 2.7 9.2 0.7 1.81

8.2 0.9 9.2 0.9 1.81

5.9 25 8.4 0.7 1.83

7.5 0.8 8.4 0.9 1.82

2 6.7 1.7 8.4 0.8 1.82

4.2 4.2 8.4 0.5 2.38

34 21 55 0.62 1.20

Tableau 25 : Conditions expérimentales de co-injection du tensioactif et du gaz pour

les expériences d’écoulement de mousses sur ID19.

C. Acquisition des images

Chague volume 3D est caractérisé par un nombre de projections, un temps

d’exposition par projection, une taille de champ de vue et une taille de pixel. Ces parametres

177



Chapitre IV : Ecoulement de la mousse a 1’échelle du pore en 3D

peuvent étre choisis indépendamment les uns des autres, mais influencent la fréquence
d’acquisition des images et la rapidité de stockage des données. Une image 3D est acquise

pendant une rotation de 180°.

Nous avons pu travailler dans deux configurations différentes a 1’aide de deux
systémes de lentilles qui permettent d’avoir deux types d’agrandissement : un premier qui
permet d’obtenir une taille de pixel finale de 1.1 um et un second qui permet d’avoir une taille
de pixel de 0.55 um. Deux tailles d’images ont été visées : 1008 x 1008 et 2016 x 2016. Une
acquisition 1008 x 1008 avec une taille de pixel de 1.1 um permet d’avoir un champ de vue
de 1.1 mm. La taille du volume reconstruit est la méme dans les 3 directions x,y et z. On

obtient ainsi un cube pour chaque image 3D.

Dans le cadre de nos expériences, nous avons travaillé avec une lumiere blanche filtrée
pour produire une lumiere dite « pink » optimisée pour notre échantillon autour d’une énergie
de 35 keV. Pour cela, nous avons utilis¢ un élément d’insertion appelé U17.6 (U pour
undulator) avec un entrefer des aimants (gap) de 11.5 mm et des filtres composés
d’aluminium de 5.6 mm d’épaisseur. La distance échantillon-caméra variait entre 80 et 130

mm selon la taille de ’image.

Pour la 1% expérience, nous avons choisi de réaliser des acquisitions avec un temps
d’exposition de 1ms par projections avec 1000 projections, ce qui permet d’avoir une image
3D en 1 s. Pour la 2°™ expérience, nous avons choisi un temps d’exposition de 2 ms par
projection pour 1000 projections pour les images 1008 x 1008 pixels? et 1 ms par projection
pour 2000 projections pour les images 2016 x 2016 pixels®. Ainsi toutes les images ont été
acquises en 2 s pour cette deuxieme expérience. L’augmentation du temps d’acquisition a

montré une amélioration significative de la qualité des images.
Par ailleurs, nous avons testé deux séquences d’acquisitions différentes :

- Une sequence standard qui correspond a I’acquisition d’une image 3D, stockée dans
la mémoire RAM de la caméra avant d’étre directement téléchargée sur le serveur.
Ce mode permet de réaliser des acquisitions d’images environ toutes les minutes.

- Une séquence continue qui correspond a une acquisition continue d’images 3D
toutes les secondes (ou toutes les 2 secondes) sans vider la RAM de la caméra. La

mémoire de la caméra étant finie, le nombre d’images acquises en continu dépend
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de la taille physique qu’elles occupent en mémoire. On peut par exemple acquérir
jusqu’a 24 images continues de taille 1008 x 1008 pixels?. Par contre, une fois la
mémoire RAM remplie, il faut attendre le déchargement des images pendant douze

a 20 minutes. Il est impossible de réaliser des acquisitions pendant ce déchargement.

A Tissue d’une acquisition, les radiographies sont stockées sous format edf (pour
ESRF Data Format. Pour la reconstruction des images, on utilise un algorithme développée
par ’ESRF (PyHST2) [143]. Pour gagner du temps sur le transfert des données depuis les
serveurs de I’ESRF, les images ont été récupérées en format 16 bits sans aucune correction
des anneaux (ring artefacts) pendant la reconstruction. Malgré cela, la récupération totale de
toutes les images a nécessité plusieurs semaines a cause du volume important de données

acquises.
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I11. Résultats

A. Caractéristiques microscopiques de la mousse

Une description qualitative des images en fonction de la position de la cellule (entrée
de la cellule, milieu et sortie) et de la qualité de mousse est donnée en Annexe M. Les images
montrent que le passage de la qualité de mousse de f; 0.5 a f; 0.7 engendre une diminution de
la fraction liquide et une diminution de la taille de bulle & iso position dans la cellule. On note
aussi que la fraction liquide diminue clairement entre 1’entrée et la sortie de la cellule. Cette

diminution s’accompagne d’une diminution de la taille des bulles de I’entrée vers la sortie.

Sur les Figure 104.a et Figure 104.b, on compare le milieu entierement saturé en
liquide avec le milieu contenant une mousse de qualite f; de 0.7 pendant le régime transitoire.
Les images représentent une coupe longitudinale®? de chaque volume. Sur I’image du milieu
saturé dont 1’histogramme est représenté sur la Figure 105.a, on distingue de maniere tres
nette les deux phases (liquide en bleu + solide en jaune). Le liquide apparait a un niveau de
gris proche de 100, tandis que la phase minérale (la plus absorbante) se situe a un niveau de
gris de 175 environ. De la méme maniere, sur I’'image de la mousse dont 1’histogramme est
représenté sur la Figure 105.b, on arrive a bien distinguer les trois phases (liquide + solide +
gaz). Les phases liquide et solide apparaissent a des niveaux de gris proches de 100 et 175

respectivement, et la phase gaz apparait a un niveau de gris plus bas vers 50.

12 | es coupes longitudinales correspondent aux plans (x,z) ou (y,z) et les coupes axiales correspondent
au plan (x,y)
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Figure 104 : Coupes longitudinales des micro-tomographies X du milieu saturé en
saumure (a) et du milieu rempli de mousse a une qualité de mousse de 0.7 (b). L’échelle est
indiquée en um. Les grains sont en jaune, le liquide en bleu et les bulles en rouge.

(a) (b)
2 .
Grain Grain
4,
_“2’ 14 Liquide _g
% % 2 Gaz
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0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
Niveau de gris Niveau de gris

Figure 105 : Histogrammes du milieu sature en saumure (a) et du milieu rempli de
mousse (b).

La phase liquide représente la phase minoritaire, en bon accord avec la définition
d’une mousse. Un zoom sur I’image de la mousse (cf. Figure 106.b et c) permet de visualiser
des bords de Plateau dont on peut deviner le prolongement vers les lamelles. La résolution
spatiale ne permet pas de détecter les lamelles dont I’épaisseur est inférieure ou de I’ordre de

200 nm [118]. Dans ce milieu poreux™, la mousse observée est formée de plusieurs bulles

B Drautres images de la mousse dans le milieu poreux sont données 4 titre illustratif en Annexe N.
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jointives comme dans une mousse Bulk (cf. Figure 106.b et c). Dans le milieu poreux
cependant, des trains de bulles s’écoulent et sont contraints par la géométrie des canaux du
réseau poreux (Figure 106.a et Figure 106.b). On dénombre plusieurs bulles par pore.

(a) (b)

Bord de Plateau
Grain Bulle de gaz

101.5 um

N

/ 152 um
Film liquide (lamelle)

Nceud ou
vertex

Bord de
Plateau

Figure 106 : Structure de la mousse piégée dans le milieu poreux : (a) sous volume
extrait de I’image initiale et (b) zoom sur la mousse dans un canal poreux et (c¢) image de la
phase liquide dans la mousse.

B. Traitement des images

Pour aller plus loin dans I’interprétation et la quantification des images il faut leur
appliquer un traitement destiné a éliminer les bruits et a séparer les phases. Nous présentons
dans ce paragraphe une description des étapes de traitement des images 3D, qui ont été
réalisées en collaboration avec une équipe de la direction de mathématique appliquée d’IFP

Energies Nouvelles.
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1. Gestion des données

Les données acquises se mesurent en téraoctets** et nécessitent une classification des
images en fonction des parameétres de 1’expérience et des paramétres d’acquisition. Nous
avons créé une architecture informatique qui permette de travailler sur les données de maniere
continue avec un accés permanent depuis des ordinateurs de grandes capacités de memoires
physique et graphique. Pour cela, il a fallu d’abord classifier et ordonner les données dans un
serveur dédié avec un espace de stockage suffisamment grand pour contenir toutes les
données initiales d’images reconstruites ainsi que les images issues du traitement. Une base
de données type « Mango DB » a été choisie pour héberger les données dans un format qui
peut évoluer facilement dans le temps, si par exemple les métadonnées sont amenées a étre
enrichies. Ce type de base de données est orienté documents, répartissables sur un nombre

quelconque d’ordinateurs et ne nécessite pas de schéma prédéfini des données.
2. Procédure de traitement des images

La procédure de traitement d’images a nécessité plusieurs mois de travail pour
structurer 1’archivage de nos images et ensuite pour définir un processus semi-automatisé de
calculs a I’aide d’algorithmes de traitement d’images développés en Python. Ces algorithmes
permettent notamment de séparer les différentes phases (liquide, solide et gaz) présentes dans
le volume. La procédure de traitement des images se décompose essentiellement en deux

étapes : Le pré-traitement et la segmentation.
a) Prétraitement
Cette étape se décompose en deux sous-étapes :

- La premiére concerne le dé-bruitage des images. Nous avons observé que les
rapports signal sur bruit pour chaque coupe axiale et selon 1’axe Z ne sont pas
constants. Pour chaque coupe (X, Y) on corrige les inhomogénéités en réalisant un
lissage pour réduire 1I’écart-type entre les valeurs de pixels voisins. Puis on réduit

les surcroits d’intensité entre les différents plans (X, Y) en divisant chaque plan

1% 1To0 = 1000Go
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(X, Y) par I’image de la somme de toutes les coupes projetées selon I’axe des Z
(cf. Figure 108.b).

- La deuxieme sous-étape concerne le filtrage pour augmenter le rapport signal sur
bruit. Pour cela, nous avons utilisé un filtre Bilatéral 3D [144], qui a montré les

meilleures performances en nettoyage de 1’image et en temps de calcul (cf. Figure

108.c).

b) Segmentation

L’étape de segmentation consiste a travailler sur les images corrigées puis filtrées et a
séparer chaque phase sur I’histogramme (cf. Figure 107) : gaz, liquide et solide. On utilise
pour cela un algorithme de recherche de la variance maximum interclasse, ou MVI (pour
Maximum Variance Interclass). Cette méthode permet de trouver a partir de 1’histogramme, la
meilleure valeur possible décrivant les pics de chacune des trois phases et retourne la
moyenne et la variance de chaque classe. Ces derniers, sont utilisés pour labelliser chaque
voxel avec un indice qui est associé a une phase unique : bulles de gaz (2), liquide (4) et
solide (6). Pour finir, on applique la méthode de segmentation par ligne de partage des eaux
(ou Watershed) qui simule une inondation de phases a partir d’un relief topographique de
I’image contenant les voxels labellisés (cf. Figure 108.d) [145]. L’étape de quantification des
différentes phases sur I’image 3D est réalisée a partir de ’image segmentée. On obtient 3

indices qui sont associés a chaque phase : solide (6), liquide (4) et gaz (2).

—— Histogramme

Freq. rel (%)

! T L T T T T T
100 150 200 250
Niveau de gris

Figure 107 : Méthode de segmentation a I’aide de I’algorithme MVI (Maximum
Variance Interclass).
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Figure 108 : Coupe axiale d’une image (a) acquise, (b) corrigée, (b) filtrée et (d)
segmentée.

3. Calcul de la saturation des phases

Les images que nous avons acquises représentent la dynamique d’écoulement de la
mousse a différents instants avec une résolution temporelle de 1 seconde. La co-injection de la
solution de tensioactifs et du gaz est réalisee a une vitesse interstitielle totale (liquide + gaz)
qui est trés grande (1.8 mm/s). Seules les images (ou les parties de ’image) ou le temps de
résidence des bulles est plus grand que le temps d’acquisition de cette image, nous
permettront de déceler de maniére nette la phase liquide et les bulles qui composent la
mousse. Ainsi, dans un méme volume, on peut avoir des parties ou les bulles de gaz se
distinguent bien (bulles de formes arrondies) et d’autres parties ou le gaz semble remplir le
pore presque en totalité et que 1’on interpréte comme 1’enveloppe de bulles et du liquide en
mouvement rapide dans ce pore (cf. Figure 109.a et b). Dans ce dernier cas, la structure de la
mousse n’est pas observable. Par ailleurs, on décrit la somme des saturations de toutes les

phases présentes dans le réseau poreux a I’aide de la formule suivante :
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St+Sf+st+s/ =1 (IV.2)

Ou S; et Sg représentent les saturations de gaz piége (t pour «trapped ») et en

écoulement (f pour « flowing ») respectivement, et S} et Slf représentent les saturations du
liquide piégé et du liquide en écoulement respectivement. Rappelons que la saturation d’une
phase est définie par le volume d’une phase rapporté au volume poreux dans I’image

considéré.

Le liquide et le gaz en mouvement se confondent en une seule phase ayant un niveau
de gris proche de celui du gaz. Toutefois, le liquide visible sur les images est majoritairement
localisé dans (1) les zones piégeées, celles dont le temps de résidence est supérieur a la
seconde, et dans (2) les espaces interstitiels tres fins entre les grains. Ainsi, la localisation de
la phase dite « immobile » (car associée aux bulles piégées) peut aider au repérage de la
mousse piégée et sa quantification peut donc servir de critere pour évaluer le niveau de
piégeage de la mousse. Nous reviendrons sur ce point plus en détails par la suite. En
regroupant toutes les phases contenues dans la phase segmentée représentant le gaz, on réécrit
I’équation (1V.2) selon :

Sat+Si=1 (IV.3)

Ou

Se=St+S)+s/ (IV.4)

Mousse en
mouvement

Mousse piégée

Figure 109 : Coupe axiale de deux tomographies représentant (a) la mousse piégée et
(b) la mousse en mouvement, avec séparation des phases gaz ou gaz +eau en mouvement
(orange), liquide (bleu) et solide (violet).
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4. Dynamique de piégeage des bulles

Le piégeage d’une mousse présente une dynamique particulicre ou les bulles
apparaissent puis disparaissent de maniére intermittente. Nous avons analysé cette dynamique
sur une ¢échelle de temps de la seconde a I’heure sur quelques séries de tomographies et nous

I’illustrons pour deux d’entre elles correspondant aux 2 séquences définies auparavant :

- Une série de 27 tomographies acquises en mode standard (séquence lente) ou les
tomographies sont séparées d’environ 1min30s dans le temps.

- Quatre séries de 21 tomographies, acquises en continu (2 secondes d’acquisition
toutes les 2 secondes pendant 42 secondes). Les 4 séries sont espacées d’environ 12
minutes 1’'une de 1’autre, temps qui correspond au temps de déchargement de la

cameéra.
a) Evolution de la fraction de liquide «<immobile»
(i) Dynamique d’acquisition lente

La Figure 110 présente les variations de la saturation de liquide « immobile » et du
gradient de pression total (ATP) aux bornes de la cellule en fonction du temps, lors du régime
transitoire de la qualité de mousse f,= 0.7 pour I’expérience N°1. Tout d’abord, on remarque

que la saturation S} varie Iégérement autour d’un plateau proche d’une saturation moyenne de
0.12 entre 640 et 680 min. Pendant ce laps de temps, neuf acquisitions tomographiques ont été
réalisées. Ensuite on observe une grande oscillation désignée par les lettres (a), (b), (c) et (d).
Puis la saturation S; commence a nouveau a varier autour de 0.12. Une reconstruction du
volume aux différents instants (a), (b), (c) et (d) est représentée sur la Figure 111. Sur cette
derniére, les grains sont représentés avec une couleur gris foncée, les bulles en gris clair et la
phase liquide en bleu. La mousse présente des aspects différents d’'une image a 1’autre. On
remarque que, conformément au profil de saturation, la quantité de liquide augmente pour
I’image (b) et diminue fortement pour I’image (c). Les autres images (a) et (d) présentent des
saturations liquides intermédiaires. Notons aussi que [’aspect géométrique des bulles est
différent d’une image a l’autre. On remarque en particulier que les bulles sont plus
sphériques, entourées d’une quantité¢ importante de liquide pour I’image (b). En revanche,

I’image (c) présente de grandes poches de « gaz » qui remplissent plusieurs pores en méme
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temps. Les images (a) et (d) sont intermédiaires entre ces 2 cas de figures, la (a) étant plus

proche de la (d).

En revanche, il est difficile de relier directement les mesures de saturation de liquide
« immobile » et de la pression' méme si les deux semblent étre inversement corrélés sur la
Figure 110. En effet, la saturation est mesurée sur un volume qui représente 0.2% du volume

poreux total aux bornes desquelles les mesures de pression sont réalisées.

Pour visualiser indépendamment la phase d’eau « immobile », nous avons extrait cette
phase par segmentation puis reconstruit le volume correspondant en marquant de couleurs
différentes les clusters non connectés, a la résolution observée. L’eau immobile apparait
comme un réseau plus ou moins fin et plus ou moins connecté. Les volumes correspondants
sont presentés sur la Figure 112. Plus la connectivité est grande, moins il y a de couleurs
différentes. Il est intéressant de noter que pour I’acquisition (b), correspondant au piégeage
maximum, la couleur est uniforme et le réseau est tres épais. Les Figure 112.a et d présentent
une connectivité intermédiaire avec deux ou trois couleurs dominantes et une épaisseur de
liquide intermédiaire, tandis que la Figure 112.c présente la plus faible connectivité du réseau
liquide dans le milieu poreux avec un grand nombre de clusters isolés. La encore, il faut noter
que la résolution est insuffisante pour voir les films mouillants le long des parois de pores.
Les clusters identifiés sur la Figure 112.c sont donc probablement reliés par ces films minces
de mouillage et qui ne sont pas visibles. Les différentes couleurs marquent donc
I’éloignement des clusters, les uns des autres. On note aussi une quantité d’eau moindre pour
ce volume (cf. Figure 111.c) en accord avec les valeurs moyennes mesurées sur 1’image
segmentée. Ainsi, lors de la phase de piégeage, les zones d’eau immobiles sont plus larges et

mieux connectées les unes aux autres.

> Notons que les capteurs de pression offrent une grande stabilité d’affichage de 1 mbar et une
incertitude sur la mesure estimée & 8 mbar
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Figure 110 : Variation du gradient de pression total et de la saturation de liquide
« immobile » estimée sur un volume de (495 x 495 x 554 pm?®) en fonction du temps. Chaque
point rouge correspond a une acquisition tomographique. La courbe du gradient de pression
en fonction du temps pour toute 1’expérience est montrée dans I’encart en haut a gauche, et le
rond permet de situer les acquisitions dessus.
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Figure 111 : Phénomeéne d’intermittence observé pour des acquisitions
tomographiques successives : (a) 682 min, (b) 684 min, (c) 685.5 min et (d) 688 min. Les
temps correspondent aux temps indiqués sur la Figure 110. Les grains sont représentés en gris
foncé, le gaz ou gaz +eau en mouvement en blanc et le liquide en bleu.
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50 ym

Figure 112 : Extraction de la connectivité du réseau liquide pour les tomographies
successives : (a) 682 min, (b) 684 min, (c) 685.5 min et (d) 688 min. Les temps correspondent
aux temps indiqués sur la Figure 110. Plus les couleurs sont différentes, moins il y’a de
connectivité dans le réseau liquide.

(i) Dynamique d’acquisition rapide

Afin de vérifier et comprendre les phénomenes de piégeage décrits dans le paragraphe
précédent, nous avons refait une expérience a I’ESRF avec le méme milieu poreux et pour la
méme qualité de mousse (f; = 0.7), injectée directement apres la saturation du milieu poreux
en saumure. La Figure 113 représente la variation du gradient de pression aux bornes de la
cellule en fonction du temps pendant I’écoulement de la mousse. Sur cette figure, nous
remarquons une grande oscillation de pression a un moment proche de 1’état stationnaire (cf.
encart en bas a gauche sur la Figure 113). Nous avons réalisé autour de cette oscillation,

quatre séries d’acquisitions tomographiques continues, ou chaque série est composee de 21
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tomographies de 2 secondes toutes les 2 secondes. Les séries sont acquises a un intervalle de

temps d’environ 12 min.

Gradient de pression Série (C)
—— Série (A)
Série (B)
— Série (C)
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Figure 113 : Gradient de pression total en fonction du temps et repérage des temps

d’acquisition des quatre séries (A), (B), (C) et (D) d’acquisitions continues.

Des images qui illustrent une tomographie de chaque série sont données sur la Figure
114. Sur cette figure, on remarque que la quantité de bulles piégées augmente pour la série
(A), diminue pour la série (B), augmente encore a nouveau pour la série (C) et enfin diminue
pour la derniére série (D). Un calcul de la saturation S} sur toutes les images de chacune de
ces quatre séries a été réalisé et le profil de saturation en fonction du temps est représenté sur
les Figure 116. (A), (B), (C) et (D). On constate que les mesures de saturation de liquide
« immobile » restent stables ou oscillent sur une faible amplitude a 1’échelle de la seconde (cf.
courbes en rouge sur la Figure 116). On peut remarquer que S} oscille autour de 0.15 pour la
série (A), 0.05 pour la série (B), 0.3 pour la série (C) et autour de 0.1 pour la série (D). Ainsi,
le maximum de piégeage correspondant a la fraction liquide « immobile » la plus élevée est
observé pour la série (C) et le minimum pour la série (B) ce que confirment les images

d’extraction de la phase liquide sur la Figure 115.

Notons que cette séquence d’images que nous venons d’analyser et qui étaient
particulierement de bonnes qualités avec un rapport signal sur bruit élevé en comparaison

avec d’autres images de la méme expérience, est observée pour une grande fluctuation de la
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pression. Cette derniére est plus accentuée que les fluctuations de pression observées plus loin
dans le temps, a I’état stationnaire (cf. encart en bas a gauche sur la Figure 113). Toutefois,
plusieurs auteurs[84] confirment que la dynamique de la mousse dans les milieux poreux
engendrent des fluctuations de pression qui rendent compte des effets de fluctuations des

vitesses d’écoulement des bulles dans les différents canaux du réseau poreux.

(B-5)

50 pm

Figure 114 : Dynamique de piégeage observée sur des séries continues (A), (B), (C) et
(D) espacées de plusieurs minutes dans le temps. Les numéros correspondent aux acquisitions
citées sur la Figure 116. Les grains sont représentés en gris foncé, le gaz ou gaz + eau en
mouvement en blanc et le liquide en bleu.
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50 pym S SR o 50 pm

Figure 115 : Extraction du réseau liquide (en bleu) pour les tomographies (A-15), (B-
5), (C-9) et (D-0) correspondants aux séries (A), (B), (C) et (D). Sur ces images, les grains ont
été enlevés et seulement les bulles de gaz et le liquide sont visualisés.
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Figure 116 : Variation du gradient de pression total et de la saturation de gaz estimée sur un
volume de (495 x 495 x 554 um3) en fonction du temps pour quatre séries successives de
tomographies continues. Chaque tomographie est acquise pendant 2 s. Une illustration pour
chaque série est donnée dans la Figure 114.

b) Mécanisme de piégeage de la mousse

Nous reprenons ici la série de 4 tomographies parmi les 30 acquises toutes les minutes
(dynamique d’acquisition lente) pour nous intéresser aux mécanismes de piégeage. Le
passage direct d’un stade de fort piégeage a un stade de dé-piégeage total nous a encourageés a
aller plus loin dans la description des répartitions locales des fluides et de leur évolution dans
le temps. Nous avons en particulier remarqué qu’au stade de dé-piégeage total de la mousse
dans la zone observée (cf. Figure 111.c), il restait seulement une trés faible quantité de liquide
interstitiel entre les grains. Nous avons pris cet état comme référence et analysé les

différences entre cet état et les 3 autres.

Nous présentons sur les Figure 117 et Figure 118 I’évolution des phases eau (bleu
clair) et gaz (bleu marine) pour les tomographies (a), (b), (c) et (d) acquises avec une
dynamique d’acquisition lente (cf. 111.B.4.a)(i)). Dans ces images le liquide interstitiel entre
les grains apparait en jaune car présent dans tous les volumes. On remarque clairement que le

liquide interstitiel reste inchangé, piégé dans les trés petits interstices inter-gains. Le liquide
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interstitiel représente la saturation irréductible en eau qu’on observe dans les phénomenes de
drainage du liquide par le gaz, et qu’on appelle connate water saturation en anglais ou S,,,..

C’est a dire la plus petite saturation en eau que 1’on peut atteindre par drainage (cf. Annexe
B).

Le fort piégeage de la mousse qui intervient en (b) et qui se caractérise par 1’apparition
d’un grand nombre de bulles a I’arrét sur la Figure 118.b est corrélé a la forte saturation locale
en eau. Les images (a) et (d) sur les Figure 117 et Figure 118 représentent les acquisitions
pour lesquelles la saturation liquide est représentative d’un piégeage intermédiaire (cf. courbe
en rouge sur la Figure 110) et I’image (c) correspond au piégeage minimum. On remarque par
comparaison des images (a), (b), (d) a (c) que le piégeage de la mousse est associé au
phénoméne d’imbibition. On voit les films d’eau (bleu clair sur les images) croitre depuis le
liquide interstitiel inter-grains (en jaune sur les images) et s’étendre le long des parois de
pores et dans le squelette liquide de la mousse pour former une enveloppe autour des bulles et
les forcer a s’immobiliser voire a se reconfigurer dans le pore. Ainsi les petites constrictions
de pores qui sont facilement saturées d’eau par imbibition peuvent jouer le role d’obstacle ou
de canaux de confinement des bulles a I’intérieur d’un pore sur le court terme. A 1’échelle
locale, le changement de la quantité liquide « immobile » sur les images de la Figure 117 et
Figure 118 laisse penser que le phénoméne de piégeage intermittent de la mousse s’apparente

a des cycles rapides d’imbibition et de drainage.
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Figure 117 : Evolution de la phase liquide pour les images (a), (b), (c) piégeage
minimum et (d) : coupe 300. Le grain est représenté en rouge, le gaz en bleu foncé, le liquide
interstitiel en jaune et I’eau imbibée en bleu clair. Les fleches représentent le phénomeéne
d’imbibition depuis le liquide interstitiel.
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Figure 118 : Evolution de la phase liquide pour les images (a), (b), (c) et (d) : coupe
500. Le grain est représenté en rouge, le gaz en bleu foncé, le liquide interstitiel en jaune et
I’eau imbibée en bleu clair. Les fléches représentent le phénomeéne d’imbibition depuis le
liquide interstitiel.
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IV. Discussion

La fraction de gaz piegee par les lamelles stationnaires représente une fraction de
I’espace poreux non accessible a 1’écoulement des fluides. Toutefois, le liquide peut s’écouler
a travers la matrice liquide que forme la mousse dans le milieu poreux [51]. Différents auteurs
se sont intéressés au caractére intermittent du blocage du gaz dans le milieux poreux par la
mousse [84, 146, 147]. Mast [147] a déclaré que le piégeage du gaz par la mousse changeait
les chemins d’écoulement du gaz mobile, a cause d’un changement permanent de la
répartition des pressions capillaires locales dans le réseau poreux. Le drainage, la rupture et la
régénération de la mousse contribuerait spécifiquement a la modification de 1’écoulement et a
I’orientation de la mousse dans des chemins tres différents. Owete et Brigham [146]
rapportent aussi que 1’écoulement devient temporairement bloqué a cause de la redistribution
perpétuelle des phases qui forment la mousse. Si le gradient de pression devient tres important
pour pouvoir entrainer un train de bulles dans un pore rempli de liquide, la pression capillaire
locale qui est définie par la géométrie du seuil de pore ainsi que par les pores voisins
déterminera la maniére dont vont s’écouler les trains de bulles et leurs distributions dans le
réseau poreux. Shirley [148] a observé que les bulles sont piégees lorsque leur taille
augmente, et que I’augmentation de la pression permettait de déloger les bulles en place.
Hanssen [149] a observé un phénomeéne intéressant d’oscillation périodique des lamelles dans
les seuils de pores. Ces oscillations varient en amplitude et dans le temps. Il a décrit ces
oscillations comme une « respiration » des lamelles qui se transmettait a travers de larges
zones ou les lamelles existent. Cette « respiration » des lamelles pouvaient durer quelques
minutes, s’arréter puis reprendre. Apres une heure d’écoulement, la période d’oscillation
devenait courte et la période de stagnation devenait plus longue. Géraud et al., [84] ont
détaillé une étude sur I’intermittence de 1’écoulement de la mousse et ont montré qu’il existe

une large distribution des vitesses d’écoulement des bulles de gaz dans leur micro-modéle.

Notons que tous ces travaux ont été réalisés sur des puces micro-fluidiques ou des
micro-modéles de milieux poreux. Ces travaux ont permis d’avoir un apercu sur le
comportement du piégeage de la mousse et de son écoulement intermittent. Dans notre cas,
les observations en trois dimensions montrent qu’il existe bien un phénomene d’intermittence
entre le piégeage résultant de 1’augmentation de la saturation liquide locale par imbibition et
la mobilisation des bulles de gaz quand la saturation locale en eau diminue de nouveau. Dans

nos séquences d’acquisition rapide, nous observons un comportement similaire a celui
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rapporté par Hanssen [149] a savoir que les bulles piégées « oscillent », avancent et reculent
autour d’une position moyenne pendant plusieurs tomographies consécutives. Les zones ou la
mousse est piégée se caracterisent par une structure de mousse compléte (bords de plateau +
nceuds + films liquides) avec des bulles bien distinctes dont la taille est bien en dessous de la

taille du pore dans lequel elles se forment (on observe plusieurs bulles par pore).

Le liquide de la mousse est confiné entre les interfaces gaz/liquide. La loi qui impose
la courbure moyenne et détermine la forme des bords de Plateau et des nceuds est la loi de
Young Plateau qui exprime la différence de pression entre le liquide et le gaz selon :

1 1

P—P =0(—+—
v — P dw3+&) (IV.5)

Ou P, est la pression du gaz dans la bulle et P, la pression de la phase liquide. o la
tension de surface entre le liquide et le gaz. rpp et 75 définissent les rayons de courbure du
bord de Plateau et du film liquide respectivement. Cette différence de pression entre les deux

phases exprime aussi la pression capillaire P.(S;) qui dépend de la saturation liquide S; selon

I’équation suivante :
P(S)=F—-P (IV.6)

Pour la mousse piégée observée sur les Figure 117.b et Figure 118.b, la courbure des
bords de Plateau est bien plus petite que la courbure des films liquides qui présentent des
surfaces plates. En plus, d’aprés ces images, les bulles piégées présentent un aspect sphérique.
Ceci est validé visuellement si 1’on regarde les Figure 117.b et Figure 118.b. Le rayon de
courbure des bords de Plateau peut étre ainsi comparé au premier ordre au rayon de la

bulle R,,. Des équations (IV.5) et (IV.6) on peut déduire que :

g@gz% (IV.7)

Par ailleurs, on sait que le processus d’imbibition d’un milieu poreux induit par le
déplacement d’un fluide non mouillant (gaz) par un fluide mouillant (liquide), diminue la
pression capillaire avec une augmentation de la saturation liquide. Par conséquent, la taille de
bulle doit augmenter d’apres 1’équation (I1V.7) si la saturation liquide locale augmente. On fait

I’hypothése dans ce cas, que la pression capillaire est distribuée de maniére isotrope sur tout
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le volume considére. Ainsi, il est probable que sur les images (c) des Figure 117 et Figure 118
sur lesquelles on n’observe pas de bulles piégées, a cause de la mobilité forte de la mousse
pendant I’acquisition, les bulles auraient tendance a minimiser leur taille pour pourvoir
s’écouler facilement a travers les canaux du réseau poreux. En contrepartie, le piégeage de
bulles dans certains pores serait di a leur plus grande taille et un gradient de pression local
insuffisant pour les déloger. C’est-a-dire un gradient de pression inférieur a la pression

capillaire développée par les interfaces de la bulle.

En réalité, ce raisonnement est un peu simplificateur car il ne tient pas compte d’une
part des effets de dissipation visqueuse qui ont lieu au contact entre le réseau complexe des
bords de Plateau et les grains solides, et d’autre part, il ne tient pas compte de toutes les forces
capillaires résultantes de tous les films liquides qui entourent la bulle. La moyenne de ces
forces capillaires dépend certainement de la taille des bulles et des tailles caractéristiques du
réseau de pores et de seuils dans lesquels se trouvent ces bulles. En toute rigueur, il faut
comparer la géométrie des canaux poreux aux tailles des bulles qui présentent tous les deux
une distribution statistique donnée a un instant donne. Jones et al., [101] trouvent qu’il existe
une taille de canal critique pour laquelle la mousse passe d’une structure de mousse en
bambou a une structure de mousse poly dispersée. Dans le régime de mousse en bambou, la
vitesse des bulles décroit lorsque la taille du canal augmente. En revanche, lorsque la taille du
canal devient supérieure a la taille de la bulle, il se produit une transition abrupte dans le
régime d’écoulement et dans la structure de la mousse ou la vitesse augmente dans les canaux
les plus petits. Pour rendre compte de ces observations, un schéma simplifié est donné sur la
Figure 119. Dans un milieu poreux réel 3D, comme le nétre, les deux structures de mousse
peuvent coexister, et donc plusieurs tailles de bulles, tailles de canaux et vitesses
d’écoulement vont influencer 1’hétérogénéité de I’écoulement de la mousse et de son

piégeage.
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-
Piégeage augmente
si la vitesse diminue

—
Piégeage augmente
si la vitesse augmente

Fréquence

a>R (Rb) a<R, R,
a critique

Figure 119 : Schéma expliquant le phénomeéne de piégeage en fonction du rapport de
taille de bulle R, sur la taille du canal d’écoulement de rayon a, pour une distribution
supposée normale. La vitesse désigne ici la vitesse locale des bulles de gaz.

De plus, le piégeage est un phénomene dynamique et est mieux apprécié en sondant la
structure et la vitesse des bulles sur tout le réseau poreux a une fréquence d’acquisition plus
grande que la dynamique des bulles en soi. Les travaux réalisés par Géraud et al., [84] ont
permis de donner une cartographie des vitesses découlements et ont comparé cette derniere a
la distribution des sections des pores de leur micro-modéle. lls trouvent que la plupart des
chemins préférentiels de la mousse ont lieu a travers des séries de larges pores interconnectés.
Les bulles piégées se trouvent confinées par les petites constrictions de pores qui sont
facilement saturées d’eau et jouent le role d’obstacles ou de confinement sur le court terme.
En plus, ces bulles piégées oscillent autour de leur positions respectives, ce qui rejoint les
observations de Hanssen [149] discutées auparavant. Ces fluctuations dans le temps et dans
I’espace des chemins préférentiels de la mousse seraient d’aprés Géraud et al., [84] la
résultante des fluctuations des pressions capillaires ressenties par chaque bulle dont les films
associes changent constamment leur concavité. Les forces capillaires seraient des forces
motrices ou au contraire des forces résistives selon la variation de la concavité des films
liquides. Les effets de contact et de mouillabilité entre le liquide et les grains seraient aussi
des parametres importants qui rentrent dans la description des variations des forces capillaires

ressenties par la mousse.
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Notons aussi que la théorie sur les écoulements de la mousse prédit que la perméabilité
relative du gaz décroit lorsque le nombre de pore ou le gaz est piégé augmente [150]. Jones et
al., [102] affirment que la perméabilité relative du gaz et donc la mobilité du gaz diminuent
lorsque la fraction de gaz piégé augmente. Cette derniere augmente aussi lorsque la qualité de
la mousse ou la vitesse totale diminuent. On montre ici avec images a [’appui,
qu’effectivement le piégeage revient localement a une augmentation de la saturation liquide et
donc a une diminution de la perméabilité relative du gaz. En plus, on montre que le piégeage
est caractérisé par une synergie entre les bulles de la mousse ou le nombre de ces derniéres
devient grand dans un pore donné. Les limitations en champ de vue ne nous permettent pas en
revanche, d’observer ce qui se passe dans d’autres régions du volume poreux aux mémes
instants. Il est probable que des chemins d’écoulement différents existent, ce qui rendrait
compte des effets d’intermittence a une plus grande échelle [42] et des chemins préférentiels
de la mousse a travers le milieu poreux [84]. Du point de vue du réseau poreux, le piégeage
reviendrait aussi a diminuer la porosité effective du milieu a cause de ces chemins
préférentiels [84]. Enfin, notons que nous avons décrits des images locales lors du régime
transitoire de la mousse. Mais les régimes transitoires et stationnaires sont souvent décrits sur
une échelle de temps beaucoup plus grande que 1’échelle de nos observations. Ainsi, les effets
d’intermittence, de piégeage et de mobilisation de la mousse a 1’échelle du pore décrivent des
phénomeénes dynamiques locaux qui peuvent étre observés aussi bien en régime transitoire

qu’en régime stationnaire [84].

Ces interprétations et discussions rejoignent fortement les travaux de la littérature et
apportent un nouvel éclairage grace aux images en trois dimensions que nous avons obtenues
a I’aide de la micro-tomographie-X rapide, haute résolution, pour la premiére fois dans le

domaine des écoulements de mousses en milieux poreux.
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V. Conclusion du quatrieéme chapitre

La technique de micro-tomographie-X haute résolution réalisée sur la ligne 1D19 de
I’ESRF a permis de sonder la structure de la mousse en écoulement dans un milieu poreux
pour la premiére fois. Nous avons notamment développé une cellule spécifique qui a permis
de réaliser des écoulements a haute pression dans des milieux poreux constitués de grains de
silice, tout en réalisant des acquisitions d’images tomographiques continues. La seule
limitation physique pour ce genre d’expériences réside dans la capacité de stockage de la

mémoire de la caméra et donc dans la restriction du nombre d’images acquises en continu.

L’analyse des images recueillies pendant ces expériences a nécessité le déploiement
d’un processus de traitements d’images conséquent basé sur la création d’une architecture
informatique solide pour la visualisation, la gestion et le calcul sur de gros volumes de

données. L’investigation sur une partie de ces données a notamment permis de :

- Révéler la structure microscopique de la mousse dans un réseau poreux 3D, en
visualisant le réseau liquide formé par les bords de Plateau et les vertex ainsi que le
prolongement des lamelles liquides. On retrouve dans certaines zones du milieu
poreux une structure de mousse proche de la structure de la mousse bulk.

- Donner une description qualitative de la mousse en fonction de la position de la
cellule (entrée de la cellule, milieu et sortie) et de la qualité de mousse. Le passage
de la qualité de mousse de f; 0.5 a f; 0.7 engendre une diminution de la fraction
liquide et une diminution de la taille de bulle a iso position dans la cellule. La
fraction liquide diminue clairement entre 1’entrée et la sortie de la cellule. Cette
diminution s’accompagne d’une diminution de la taille des bulles de I’entrée vers la
sortie. Le nombre de bulles par pores est supérieur a 1.

- Calculer les saturations de phases gazeuses et liquides et d’extraire une saturation de
liquide « immobile » associée aux zones de mousses piégées. Cette saturation peut
servir de « marqueur » pour quantifier le piégeage et son évolution dans le temps.

- Différencier les zones de mousse en mouvement et les zones de piégeage de la
mousse qui se caractérisent par une augmentation de la saturation liquide
« immobile », et un grand nombre de bulles immobiles qui occupent les pores.

- Faire ressortir des effets d’imbibition et de drainage qui seraient a I’origine des

effets d’intermittence du piégeage de la mousse, I’imbibition étant responsable du
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piégeage local qui dépendrait alors de la topologie du réseau poreux. Les pores dont
I’acceés se ferait par de plus petites constrictions seraient une zone de piégeage
potentielle.

- Dissocier sur les images le liquide interstitiel entre les grains qui constitue la
fraction de liquide irréductible et la fraction de liquide variable et intermittente

associée a la mousse.
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L’objectif de cette thése est de caractériser la texture d’une mousse en écoulement
dans un milieu poreux réel 3D & différentes échelles caractéristiques, depuis 1’échelle de la

carotte jusqu’a 1’échelle de la bulle de gaz ou de la lamelle de mousse.

La littérature sur les écoulements des mousses en milieux poreux est trés dense et
riche, essentiellement consacrée a des études pétro-physiques ou des écoulements modéles 2D
ou 1D en micro-fluidique. Les études pétro-physiques sont basées sur les mesures de pression
et donnent une mesure instantanée et représentative de tout le milieu poreux traversé par la
mousse mais ne permettent pas la visualisation a 1’échelle du pore ni méme a celle de la
carotte. Parallelement, la micro-fluidique 1D et plus récemment 2D apporte des réponses
résolues en temps (de I’ordre de la milliseconde) et apportent des informations a I’échelle du
micron. L’inconvénient est que ces milieux sont tres idéalisées et ne prennent pas en compte

un écoulement complexe 3D.

La caractérisation de la structure de la mousse en écoulement dans des milieux poreux
réels en trois dimensions a souvent été un élément manquant, pour comprendre les
caractéristiques physiques et géométriques qui décrivent son écoulement, notamment en

relation avec les caractéristiques géométriques du réseau poreux.

Nous nous sommes placés resolument dans des milieux 3D plus complexes en
combinant des techniques qui permettent de couvrir un grand domaine de tailles et de temps :
le scanner X, la diffusion des neutrons aux petits angles (SANS) et la micro-tomographie X

rapide et haute résolution sous synchrotron.

Ces trois techniques se sont avérées complémentaires et ont permis d’apporter une
description fine du déplacement et de la texture de la mousse dans des milieux poreux
tridimensionnels. Ce travail de these se démarque par le couplage entre des montages
expérimentaux qui permettent d’effectuer des mesures pétro-physiques classiques, et des
méthodes de caractérisation multi-échelle appropriées pour decrire la texture de la mousse en

écoulement dans un milieu poreux.

C’est d’abord a travers la réalisation d’un montage expérimental type « coreflood » et
I’utilisation d’une cellule Hassler avec un grés homogene que la caractérisation
macroscopique des écoulements de la mousse a été réalisée. La technique de tomographie X a

été tres vite identifiée comme une technique de choix pour décrire 1’échelle de la carotte. Elle
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fournit des cartographies de saturations 3D du gaz en quelques secondes avec une taille de
voxel de 117 um x 117 pm x 1.25 mm. Le couplage entre les acquisitions sous scanner a
tomographie X et les mesures de données de pression a débits imposés, a permis de réaliser un
suivi dynamique des différentes phases, transitoire et stationnaire, de génération et
d’écoulement de la mousse. En comparaison avec un écoulement diphasique eau-gaz dans les
mémes conditions, on valide la capacité de la mousse a créer les conditions de mobilité
favorables pour déplacer la phase liquide qui remplit initialement le milieu poreux. Le
déplacement transitoire de la mousse se caractérise notamment par un premier front net de
« mousse faible » suivi d’un deuxiéme front caractérisant la formation d’une « mousse forte »
et enfin 1’établissement d’un état stationnaire. Entre les états transitoire et stationnaire, on

observe une augmentation considérable de la saturation de gaz et de la pression.

Nous avons ensuite donné une description rhéologique macroscopique de la mousse a
I’échelle de la carotte de roche, et étudié les effets de vitesse et de qualité de mousse. D’une
part, on montre que la « mousse forte » se forme au-dela d’une certaine vitesse critique (ou
gradient de pression minimum). D’autre part, I’évolution de la viscosité apparente en fonction
de la qualité de mousse montre 1’existence d’une transition entre un régime basse qualité et un
régime haute qualité, caractérisée par des viscosités apparentes constantes puis décroissantes
respectivement. En régime basse qualité, la mousse adopte un comportement rhéofluidifiant
qui a été modélisé par une loi de puissance ou la viscosité apparente varie comme ’inverse de
la vitesse interstitielle du gaz. Par ailleurs, nous avons pu estimer une pression capillaire
critique qui caractérise le passage d’un régime basse qualité a un régime haute qualité grace a
la caractérisation de notre systeme fluide-roche. Néanmoins, 1’interprétation de cette mesure
reste fortement influencée par les inhomogénéités spatiales de I’écoulement des mousses,
ainsi que par les effets d’entrée observés a I’échelle de la carotte. Enfin, les variations de la
mobilité du gaz a 1’échelle macroscopique montrent une augmentation de cette mobilité pour
une « mousse faible » en comparaison avec une « mousse forte » et lors du passage du régime

basse qualité au régime de coalescence.

L’étude sous scanner X a permis de soulever des questions sur la structure de la
mousse a I’échelle du réseau poreux et notamment sur 1’évolution de la texture de la mousse
en écoulement. La technique de diffusion de neutrons aux petits angles a ensuite été utilisée
conjointement avec les mesures de pression aux bornes de la cellule d’écoulement. Pour cela,

une cellule spéecifique aux rayonnements neutrons a été developpée et une méthodologie basée
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sur le contrast matching visant a annuler le contraste entre la phase liquide et la phase solide a
d’abord été validée. Ceci a permis d’étudier les écoulements de mousses dans des milieux
poreux modeles de différentes granulométries formés de grains de silice, en fonction de la
qualité de mousse et de la distance de propagation. Les résultats de cette étude ont permis de
décrire la structure de la mousse sur trois ordres de grandeurs, allant de 1’¢chelle des bulles
jusqu’a D’échelle des micelles. Le signal décrit par une décroissance en gq~* a permis
d’extraire la surface spécifique des bulles et le rayon de Porod associé. Ce dernier a permis
d’estimer une taille moyenne des bulles qui diminue en régime basse qualité et augmente en
régime haute qualité. En régime basse qualité, une tres bonne corrélation est observée entre la
surface spécifique de la mousse en écoulement et le gradient de pression aux bornes de la
cellule. En régime haute qualité, la forte diminution du gradient de pression associée a une
faible diminution de la surface spécifiqgue montre clairement que la structure globale de la
mousse est préservée et que la rupture de quelques lamelles induit des chemins préférentiels
qui favorisent 1’augmentation de la mobilité du gaz. Par ailleurs, I’étude en fonction de la
distance depuis le point d’injection révele une diminution progressive de la taille de bulle
moyenne. Cela met en évidence une fragmentation des bulles lors de leur propagation.
L’efficacité de cette fragmentation est plus grande pour des mousses séches (grande qualité de
mousse) que pour des mousses humides (faible qualité de mousse) et est plus élevée pour une
taille de bulle grande a I’entrée du milieu poreux. Enfin, I’extraction des caractéristiques
géométriques de deux milieux poreux différents a permis de montrer que le rayon de Porod
des bulles se situe entre le rayon hydraulique équivalent des seuils de pore et le rayon

équivalent des pores, quel que soit la qualité de mousse et la position dans le milieu poreux.

Enfin, une approche par modélisation des spectres SANS, sous I’hypothése
d’additivité des contributions d’intensité, a permis d’extraire des informations quantitatives
sur la variation des densités volumiques de bulles, de lamelles et de micelles. Les évolutions
de ces parametres montrent qu’il existe en moyenne plus d’une bulle par pore et une bulle par
seuil et que les densités volumiques des bulles et des lamelles augmentent en fonction de la
qualité de mousse en régime basse qualité puis diminuent en régime haute qualité. Une
tendance d’augmentation et de diminution du gradient de pression est observée par ailleurs sur
la mesure macroscopique du gradient de pression au niveau de la cellule d’écoulement. Les
mesures SANS ont révélé une plus forte chute du nombre de lamelles en comparaison avec le
nombre de bulles lors de la coalescence de la mousse. Par ailleurs, la densité de bulles est

d’autant plus grande que I’on passe de I’entrée a la sortie du milieu poreux. Ceci met en
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évidence le réle préponderant du milieu poreux et des effets de fragmentation des bulles sur la

texture finale de la mousse.

Pour compléter la description des écoulements de mousse et sonder sa structure a
I’échelle du pore, une étude a été réalisee en micro-tomographie X rapide haute résolution sur
Synchrotron. Une cellule spécifique pour ces expériences a été développée. Les images
confirment les tendances observées en SANS a savoir que 1’augmentation de la qualité de
mousse (en régime basse qualité) engendre une diminution de la taille de bulle a iso-position
dans la cellule, que la taille de bulle diminue clairement de 1’entrée vers la sortic du milicu
poreux et qu’il existe plusieurs bulles par pore. Ces observations contrastent avec les

représentations schématiques trouvées dans la littérature [15].

Le traitement et I’analyse de ces images ont pu déceler des zones de mouvement de la
mousse et d’autres de piégeage de la mousse. Ces derniéres se caractérisent par une
augmentation de la saturation liquide « immobile », et un grand nombre de bulles immobiles
qui remplissent les pores. La quantification de la saturation de liquide « immobile » associée a

la structure de la mousse piégée a permis de suivre 1’évolution du piégeage dans le temps.

Le phénomene de piégeage intermittent de la mousse s’apparente a premiere vue a des
cycles rapides d’imbibition et de drainage avec la présence d’une quantit¢ de liquide
interstitielle constante dans les constrictions les plus fines du réseau poreux. Le processus
d’imbibition rend compte de I’augmentation de la saturation en phase liquide « immobile ».
Ce qui permet de piéger les bulles sous forme de cluster dans les pores. A I’inverse, le
drainage montre la mobilisation rapide de la mousse et une forte diminution de la saturation

liquide « immobile ».

Cette étude constitue une étape importante de la caractérisation multi-échelle de
I’écoulement des mousses en milieux poreux 3D. Nous avons pu mettre en relief les études
d’écoulement effectuées dans des milieux 1D et 2D et apporter des éléments de réponse a
certaines hypotheses admises. Nous avons notamment montré un changement de taille de
bulle en régime basse qualité en fonction de la qualité de mousse, la conservation de la
structure globale de la mousse en régime de coalescence avec création de chemins
préférentiels dans le réseau de lamelles et les effets prépondérants de la géométrie du milieu

poreux sur la texture de la mousse pendant son écoulement. A 1’échelle du pore, on montre
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que le piégeage intermittent de la mousse s’apparente a une compétition entre des effets

d’imbibition et de drainage permanents.
- Perspectives

Un des apports de cette these est un développement méthodologique qui peut étre
appliqué a d’autres mousses et a d’autres réseaux poreux. Les données acquises peuvent servir
de base pour I’ajustement et/ou le développement de nouveaux modeles physiques qui
serviront & optimiser les procédés EOR et la mise a 1’échelle pour un réservoir pétrolier.

Néanmoins on peut envisager des améliorations :
De type méthodologique :

- L’utilisation de la micro-tomographie X a permis de générer un volume de données
trés grands dont certaines ne sont pas exploitables. Certaines séquences sont
incomplétes car elles ne sont pas assez longues. L’acquisition de nouvelles données
nécessiterait une stratégie de déchargement de la caméra optimisée. Un projet dans
ce sens est en cours d’aboutissement au Synchrotron Suisse (SLS) au Paul Scherrer
Institut.

- Une architecture informatique de traitement d’un grand volume de données
d’images a été initiée avec le département de mathématiques appliquées. Afin de
pouvoir optimiser le flux de données, il conviendrait de définir un schéma de travail
sur le long terme qui permet d’intégrer toutes les étapes de gestion en amont : depuis
’organisation des missions expérimentales sur grands instruments puis 1’acquisition
des données jusqu’a la visualisation et 1’extraction d’informations quantitatives sur
les phénomeénes observeés.

- Un traitement d’images plus poussé pourrait étre réalis¢ afin de ressortir la
dynamique locale de la mousse en fonction de la géométrie des pores et des seuils.
On pourrait éventuellement développer des calculs en éléments finis pour extraire
des informations sur le changement topologique de la mousse confinée en 3D.

- Pour le SANS, une perspective intéressante serait de pouvoir acquérir un grand
domaine de g en une seule configuration ce qui permet de gagner en temps
d’acquisitions. Une autre perspective peut étre d’utiliser des mélanges de SDS
hydrogéné et deutéré pour masquer le signal des micelles ce qui nous donnerait une

précision encore plus grande sur le signal des lamelles.
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Du point de vue des applications :

Elles peuvent avoir pour objectif I’approfondissement de nos connaissances sur les
écoulements de mousses dans des milieux tres hétérogenes. Ce qui permettra
d’ouvrir la voie vers une analyse fine des effets de perméabilités et de fractures sur
les écoulements des mousses. On peut envisager d’adapter notre méthodologie a des
systéemes mimant les matériaux naturels fissurés en introduisant un contraste de
perméabilité. Ou utiliser un mélange de grains de différentes granulométries
superposées pour étudier le passage entre zones de différentes perméabilités.

I1 semble intéressant d’appliquer les méthodes de caractérisation utilisée dans cette
these pour étudier 1’effet des hétérogénéités du milieu poreux sur I’intermittence du
piégeage de la mousse.

L’étude de I’influence du type de tensioactifs sur la génération et la coalescence des
mousses, dans des milieux poreux et des conditions d’injections différentes. En
effet, dans cette thése nous n’avons pas abord¢ les effets d’adsorption de tensioactifs
sur la phase solide. Dans la pratique, des quantités de tensioactifs limitées sont
injectées au sein d’un réservoir et cela pourrait influencer la performance de la
mousse et sa propagation.

Dans cette étude nous nous sommes focalisés sur les écoulements de mousses en
I’absence de I’huile. Il serait intéressant de visualiser les effets de I’huile sur

I’écoulement de la mousse et son efficacité de balayage.
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Annexe A : Loi de Darcy

La loi de Darcy établie en 1856, en référence au physicien Henry Darcy, exprime le
débit d’un fluide incompressible qui s’écoule en régime stationnaire au travers d’un milieu
poreux. Il s’agit du cas particulier de I’écoulement laminaire, stationnaire et incompressible

d’un fluide Newtonien, représenté par 1’équation de Navier-Stockes.
Ecoulement monophasique

Un écoulement monophasique désigne 1’écoulement d’une phase homogene, pour

lequel 1’équation de Darcy s’écrit :
K
u= —;(VP + pgh) (A1)

Ou u est la vitesse superficielle (appelée aussi vitesse de Darcy des fois), K est la
perméabilité de la roche, u la viscosité du fluide, VP le gradient de pression exercé, p la
densité du fluide, g ’accélération de la gravité et h la hauteur du fluide a partir d’une certaine

hauteur de référence.

Si les effets de la gravité sont négligeables, la loi de Darcy devient tout simplement :
K
uU=— m (VP) (A.2)

Ecoulement diphasique

Le cas d’un écoulement multiphasique est une extension de la loi de Darcy, exprimée

pour chaque phase i comme suit :
ki
U = _E(VPL' + pigh) (A3)
l
Ou u; est la vitesse superficielle de la phase i, k; sa perméabilite effective, p;la

viscosité du fluide i, P; la pression du fluide i et p; sa densité. La mobilité de la phase i, qui a

¢été introduite au début de ce manuscrit comme un parametre déterminant dans 1’efficacité du
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déplacement d’un fluide par un autre en milicu poreux est définie par le ratio —. L’équation
Mg

(A.3) montre que la mobilité de la phase i est une constante de proportionnalité qui relie le
flux de la phase i a la force motrice de 1’écoulement qui dans notre cas est le gradient de
pression de la phase i. La forme de 1’équation (A.3) est ainsi complétement analogue a la loi
de Fick pour la diffusion, ou la loi de Fourier pour le transfert de chaleur, avec la mobilité qui

agit en tant que conductance pour I’écoulement des fluides dans le cas de la loi de Darcy.
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Annexe B : Perméabilités effectives et relatives

Les forces capillaires et le caractere de mouillabilité du milieu poreux jouent un role
déterminant dans le comportement des écoulements multiphasiques. Ces deux paramétres sont
en effet contenus dans les perméabilités effectives k; de chaque phase i. La perméabilité
effective est définie comme le produit de la perméabilité absolue K du milieu poreux par la

perméabilité relative k,; de chaque phase i :

ki = Kkn' (A4)

La perméabilité absolue est une fonction de la géométrie du milieu poreux, et VK
représente la taille caractéristique des canaux d’écoulement du milieu poreux. Les
perméabilités relatives sont généralement considérées comme fonctions qui dépendent
uniquement de la mouillabilité du milieu et de la saturation de la phase i, S; qui est la fraction
volumique de la phase i dans I’espace poreux. Les courbes typiques d’un écoulement
diphasique sont montrées sur la Figure 120. Ces courbes montrent que la perméabilité relative
de chaque phase i, i.e. sa conductivité, décroit lorsque le volume de pore occupé par cette
phase diminue. Ceci est consistant avec 1’idée que la perméabilité est essentiellement reliée a
la taille caractéristique des canaux d’écoulement dans le milieu poreux. Une faible saturation
pour une des phases, correspond a un faible nombre de canaux contenant cette phase, ce qui
veut dire une faible conductivité pour cette phase en comparaison avec 1’ensemble des canaux

disponibles du milieu poreux.

Les saturations S,, ;- €t Sy ;- Sur la figure correspondent a une autre caracteristique
importante des écoulements multiphasiques en milieux poreux. lls représentent
respectivement les saturations critiques de la phase mouillante (k,.,) et la phase non
mouillante (k,,), en dessous desquelles les phases respectives ne s’écoulent pas. Dans un
ecoulement gaz-eau par exemple, S, ., vaut S,. qui désigne en anglais connate water
saturation et S, ;- vaut Sy qui désigne en anglais le critical gas saturation. Ce dernier décrit

la saturation de gaz qui reste en place apres un déplacement du gaz par de I’eau.
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=
|

Perméabilité relative

0 Sm, irr 1-— Sn, irr 1

Saturation de la phase mouillante S,

Figure 120 : Evolution des perméabilités relatives de la phase mouillante et de la phase
non mouillante en fonction de de la saturation de la phase mouillante.
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Annexe C : Tension de surface et pression capillaire

La tension de surface désigne 1’énergie nécessaire par unité de surface a la fabrication
d’une interface entre deux matériaux non miscibles. La tension de surface, superficielle ou
interfaciale, sont des termes différents qui concernent la méme quantité : une énergie par unité
de surface, souvent notée ¢ (N/m). On parle de tension de surface dans le cas d’un fluide et
d’un solide, de tension superficielle dans le cas d’un gaz et un fluide et de tension interfaciale

dans le cas de deux fluides.

Dans le cas d’une interface courbée, une différence de pression existe entre les
pressions des différents milieux (par exemple liquide et air). La tension de surface tend alors a
rendre la surface plate en contrecarrant cette différence de pression, ce qui est connu sous la
loi de Young Laplace :

1

1
AP = O'(R—1 + R_Z (A5)

Ou R, et R, sont les courbures des deux interfaces de la surface plane.

Dans le cas de deux fluides immiscibles au sein du milieu poreux, la pression dans le
fluide non mouillant (n) est supérieure a celle qui régne dans le fluide mouillant (m). Cette

différence de pression exprime ce qu’on appelle la pression capillaire :

i A.6
R (A6)
Ou R, est le rayon de courbure de I’interface égale a Ri + Ri.
1 2
L’équation (A.6) doit étre adaptée pour tenir compte des effets de la mouillabilité
associée a la surface du solide, pour pouvoir calculer la pression capillaire dans le milieu
poreux. La mouillabilité est la mesure de la capacité d’étalement d’un fluide sur une surface
solide. La seule mesure directe de la mouillabilit¢ est I’angle de contact, qui est I’angle
mesuré lorsqu’un fluide dense crée une interface fluide-fluide avec une surface solide. Pour
un solide idéal, la phase mouillante est celle qui va créer un angle de contact plus petit que

90° avec le solide. Cette définition est difficile a appliquer directement sur des surfaces

minéralogiques d’un systéme poreux réel, qui sont compliquées. Néanmoins beaucoup de
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matrices rocheuses peuvent €tre considérées comme mouillable a 1’eau, spécialement les
roches de gres, ce qui veut dire que I’eau s’étalera de maniére préférentielle sur la surface

rocheuse que les fluides hydrocarbonés.

Afin d’illustrer ’effet de la mouillabilité sur les pressions capillaires, il est important
d’avoir un modele de la géométrie de I’espace poreux. Un ensemble de tubes capillaires est le
modele le plus simple qui existe pour rendre compte des effets de la pression capillaire en
milieux poreux. La pression capillaire qui existe a I’interface, a un point donné le long d’un

tube capillaire cylindrique peut étre décrite par :

p— 20cos(6,)

s = (A7)

Ou 8, est I’angle de contact entre I’interface fluide-fluide et le solide et R le rayon du
tube. Pour des milieux poreux qui sont fortement mouillables a 1’eau, 1’angle de contact est

proche de 0°.
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Annexe D : Utilisation des débitmetres Brooks

Le debitmetre Brooks modéle SLA est un débitmeétre massique qui permet de délivrer
un débit massique de gaz constant, dans une gamme de débits choisie [Dyin, Dmax]: Dmin
correspond souvent a la valeur 0. En revanche, plus on va vers des debits tres faibles par
rapport a la gamme du débitmeétre, plus ’incertitude augmente, d’ou le choix de travailler
avec deux débitmetres avec deux gammes différentes. La gamme 0-180 NmL/h est la plus
petite qui pouvait étre fournie par Brooks. Une fois que le gaz de densité définie est choisi et
que la calibration du débitmeétre est réalisée pour ce gaz (dans notre cas 1’azote), on peut
facilement parler de débit volumique au lieu de débit massique. Les débits sont souvent
exprimés par les fournisseurs en NmL/h ou en NL/h, ce qui correspond a la quantité de gaz
qui s’écoule dans un tuyau dans les conditions normales (d’ou la lettre « N ») de température
et de pression (0°C et 1 bar). En fonction des conditions de température et de pression

d’utilisation, on convertie le débit en mL/h ou en L/h, a I’aide de 1’équation suivante :

PnTam
Pam TTL

d=D (A.8)

Ou d est le débit volumique dans les unités usuelles (mL/h ou L/h) et D le débit
volumique exprimé en NmL/h ou NL/h. T,,, et P, correspondent a la température et la
pression de travail en entrée de la cellule respectivement. T, et B, représentent la température
et la pression dans les conditions normales, i.e 0°C et 1 bar. Dans notre cas, 1’utilisation du
boitier de commande Brooks Microprocessor Control & read out unit (model 0152) permet de
contréler le débit en travaillant a une fraction (en pourcentage) de la valeur maximale du
debitmetre d,;, .. Ainsi, si Q, est la valeur de débit volumique de gaz souhaitée, la valeur g, a

entrer sur le boitier de commande correspond a :

Qg(mL/h)

04) — 9~
100 = 100 g LRy

(A.9)

Un exemple de calcul du débit de gaz dans les gammes de débits des deux débitmétres
Brooks SLA5850S et SLA 5850E est présenté dans le tableau ci-dessous :
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Gamme de débit Gamme de débits p 0
Modele dans les conditions dans les conditions (b%nrl) L%h g/g
normales (NmL/h) de travail (mL/h) (mL/h) (%0)
SLA52850S 0-180 0-19.6 10 5 25.6
SLAS850E 0-3000 0-326.2 10 65 19.9

Tableau 26 : Exemple de calcul du débit de gaz injecté a une température de 20°C
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Annexe E : Validation de ’hypotheése d’une compressibilité

isotherme

L’écoulement de la mousse en milieu poreux induit des phénoménes de
compressibilité. Afin de pouvoir estimer le débit de gaz en sortie, connaissant la pression aval,
il faut pouvoir appliquer la loi de Boyle-Mariotte sous I’hypothése d’une compressibilité

isotherme.

Une compressibilité est considérée isotherme si le temps caractéristique de diffusion
de la chaleur a travers une bulle est négligeable par rapport au temps caractéristique
d’écoulement de la bulle a travers le milieu poreux. Le temps caractéristique de la diffusion

de chaleur T, peut étre défini par I’équation suivante :

_k

. (A.10)

TC

Ou I, est la longueur caractéristique sur laquelle diffuse la chaleur, dans notre cas le
diamétre de la bulle, et D le coefficient de diffusivité thermique qui vaut 2 10° m?%s pour
I’azote. Pour un diamétre moyen d’une bulle de 50 um, on obtient 7, = 1.25107*s. Or le

temps caractéristique pour que la bulle traverse la carotte en entier vaut :

L

T =

A.ll
vintg ( )
Ou L est la longueur caractéristique de la carotte et Vint, la vitesse interstitielle du gaz.

Pour une grande vitesse interstitielle de 250 um/s par exemple, on trouve T = 200 s. Ainsi on

montre que :

L > 1 (A12)

Tc

Ceci prouve que le temps caractéristique de diffusion de la chaleur a travers la bulle
est négligeable devant le temps caractéristique de traversée du milieu poreux par la bulle.

D’ou la validation de I’application de la loi de Boyle-Mariotte.
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Annexe F : Mesure de la densité de la silice

Une mesure de la densité de silice fondue a été réalisée a 1’aide de technique de
pycnométrie Hélium. Cette technique permet de mesurer la densité du solide, déduction faite
de tous les vides (hors porosité fermée). La pycnométrie Hélium repose sur la loi de Boyle-
Mariotte (PV = constante) qui établit une relation entre la pression et le volume d’un gaz réel
a température constante (ici 25°C +1°C). Le principe de la mesure est d’injecter un gaz (ici
I’hélium) a pression donnée P, dans une enceinte de référence de volume V; (cf. Figure 121),
puis de détendre ce gaz dans I’enceinte de mesure de volume V, avec la nouvelle mesure de la
pression P,. Ceci permet de calculer le volume Vs de 1’échantillon et de déduire la densité

reelle d, du matériau de masse m connue a travers 1’équation suivante :

PV

m N
Ao =y Vs = Vi G 25

(A.13)

chambre échantillon V1 |

échantillon VS |

chambre expansion V2 ‘

capteur
de
pression
EV1 EV1 EVi
amivée & %
Hélum
électrovanne électrovanne électrovanne
de remplissage d'expansion atmosphére

Figure 121 : Schéma du pycnometre.
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Annexe G : Analyse d’images 3D des grains

Réalisation des mesures en p-tomographie

Les mesures en micro-tomographie-X des grains ont été réalisées a I’ESRF (European
synchrotron radiation facility) a Grenoble sur la ligne ID19. Les cellules d’écoulement
remplies avec de la silice préalablement préparée, identifiée en taille et utilisée pour les
expériences d’écoulement de mousse ont été soumises a un faisceau X monochromatique de
37 KeV. Un support spécifique adapté a la plateforme de la table rotative de la ligne ID19 et
aussi aux dimensions des embouts de la cellule SANS a été concu pour maintenir la cellule
verticale pendant la rotation de la plateforme motorisée lors de 1’acquisition. L’image acquise
représente 2016° pixel®. La taille de pixel est de 1.1 pm. Une acquisition consiste en 2000
projections avec un temps moyen d’acquisition de 50s. Une caméra PCO DIMAX permet
d’enregistrer une image de 2016° pixel® soit un volume physique total de 2.22mm x 2.22mm x
2.22 mm.

Analyse des grains sur I’image 3D

Le traitement de I’image consiste a créer d’abord un sous-volume de I’image initiale
afin de réduire le temps de traitement tout en ayant une image représentative (cf. Figure 122).
L’image en niveaux de gris est d’abord filtrée, puis segmentée et enfin un algorithme de

séparation de grains est appliqué :

- Application d’un filtre : L’image brute présente un bruit qu’on enléve en appliquant
un filtre médian pour les granulométries C (71-112 um) et D (112-150 pum) et un filtre
de dé-bruitage par morceaux « non local means » pour les granulométries A (32-45
pm) et B (45-71 pm). Le dernier filtre consomme beaucoup de ressources et donc de
temps de traitement. Dans le cas des grandes granulométries, les bords et les détails
des grains se distinguent bien de I’espace poreux, le filtre médian est alors suffisant
pour la suite du traitement. Dans le cas des petits grains, 1’utilisation du débruitage par
morceaux permet d’amoindrir la perte de détails au sein de I’image (cf. Figure 122.a).

- Segmentation : L’étape de segmentation consiste a séparer le vide de la matrice solide
des grains en analysant la distribution du niveau de gris de I’image (cf. Figure 122.b).

En effet, sur I’image en niveaux de gris, on obtient 2 pics bien distincts. La
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segmentation est réalisée en choisissant le minimum entre les deux pics comme valeur
de séparation entre les deux phases.

- Séparation d’objets : Utilisation de 1’algorithme Watershed pour séparer et isoler les
grains un par un (cf. Figure 122.c).

- Reconstruction de la surface des grains : Une fois les grains séparés, on peut isoler les

pixels appartenant a chaque grain, puis reconstruire leurs surfaces (cf. Figure 122.d).

Figure 122 : (a) Sous-volume de I’image initial (taille 1000x1000 pixel). (b) Image
segmentée. (c) Image avec séparation des grains. (d) Surfaces des grains isolées. Pixel =
1.1pm.

Extraction des parametres geométriques décrivant les grains

A partir du traitement d’images décrit dans le paragraphe précédent, on peut
facilement mesurer la surface et le volume de chaque grain a partir de modules de calculs

dans le logiciel Avizo. Les paramétres géométriques d’intéréts sont présentés Ci-dessous :

- Diametre équivalent : 1l s’agit du diameétre de la sphére équivalente au volume

mesur¢ pour chaque grain, calculé a 1’aide de la formule suivante :
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ds = (%)1/3 (A.14)

Ou V le volume du grain et d le diametre de la sphere équivalente
- Surface spécifique : On la mesure en divisant la surface totale des grains S par un

volume V sondé :

S

Sspe = 5 (A.15)

- Sphéricité : Ce paramétre permet d’estimer de combien les grains sont proches de

sphéres parfaites. 1l est mesuré par la formule suivante :

Volume de la sphere de méme surface que la particule

$a= Volume de la particule (A.16)

da,
$a = (d_s) (A.17)

Ou d; est le diamétre de la sphere de méme volume que le grain et d, le diametre

calculé a partir de la surface de la sphére de méme surface que le grain.
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Annexe H : Distributions statistiques des parametres

géométriques des grains
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Granulométrie C (71-112 pm)

Fréquence relative

0.08

0.06

0.04

0.02

0.00

T
500

a
0.06 1.0
0.05 0.8
) =
o
'% 0.04 =
E 0.6 \:.}
Y 0.03 1 5
= °
[} 0.4
=} c
o 0.02 S
s g
02 2
0.01
000 T T T T T T T I" " T T T OO
0 10 20 30 40 50 60 80 90 110 120 130 140 150
Diametre équivalent (um)
b
10 047
0.8
0.3
S 2
£ IS
0.6 ] :
° 8 0.2
o j =
0.4 5 é’_
k3] o
c
2 % 01
0.2
T ’H ".“ T 0.0 0.0 T T T T
1000 1500 2000 2500 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8
Surface spécifique (cm™) Sphéricité

0.0
1.0

Fonction de répartition

230



Annexes

Annexe I : Diagramme de phase des micelles de SDS

De maniére générale, lorsque les tensioactifs sont rajoutés au-dela la concentration
micellaire critique, il se forme des agrégats en solutions qu’on nomme les micelles. Les
micelles peuvent étre définies par leur taille et leur nombre d’agrégation (nombre de
molécules composant 1’agrégat). La structure globale des micelles peut changer et donner des
formes diverses et variées telles que des sphéres, des cylindres ou des ellipsoides. Afin de
caractériser cette forme, le paramétre d’empilement P est utilis€ pour prédire la structure
globale qui est défini par I’équation suivante :

P, = Vi (A.18)

Am-Lin

Ou 1}, est le volume de la chaine hydrophobe, [,,, la longueur de la chaine et a,, 1’aire

de la section a I’interface.

En effet, ce parametre rend compte du rapport volumétrique entre la partie hydrophobe
et la partie hydrophile d’un monomeére de tensioactif pour lui attribuer une valeur qui prédit la

forme et la taille de 1’agrégat en solution aqueuse (cf. Figure 123).

el o

atatat

Micelle sphérique Micelle cylindrique
P<1/3 1/3<P<1/2 1/2<P<1

Figure 123 : Différentes configurations d’agrégats formés par les tensioactifs selon la

valeur du parametre d’empilement P.
La forme de ces agrégats peut changer en fonction des parameétres de température et de
la concentration des tensioactifs en solution mais aussi en présence de sels ajoutés [128]. K.
Fontell et al., [151] ont suggéré le diagramme de phase cité dans la Figure 124 dans le cas du
Sodium Dodecyl Sulfate (SDS). A température ambiante (20°C), et a des concentrations

inférieures a 32% en masse environ, le SDS forme des micelles en solution. Au-dela de cette

231



Annexes

concentration, une phase hexagonale H, correspondant a une forme de cylindres formant un
hexagone apparait puis a une concentration de 73% en masse et a tempeératures élevées au-
dela de 50°C apparait une phase lamellaire L, qui correspond a des bicouches de tensioactifs
qui s’alternent avec des couches d’eau. Entre ces deux phases, il existe différentes autres

mésophases.

Au concentrations proches de la CMC, la phase micellaire est considérée équivalente a
des sphéres ou a des ellipsoides [129, 152, 153]. La taille de ces micelles a tendance a se
rétrécir lorsque la température augmente. Tandis que le nombre d’agrégation (nombre de
molécules de tensioactifs par micelle) diminue lorsque la température augmente et décroit

lorsque la concentration de SDS augmente [129].

Enfin, la température de Kraft pour le SDS se situe a environ 10°C (cf. Figure 124). Il
s’agit de la température minimale pour que les tensioactifs puissent former des micelles. En

dessous de cette température, la CMC n’existe pas.
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Figure 124 : Diagramme de phase de SDS selon K. Fontell [151].
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Annexe J : Tests de validation des écoulements de mousse

dans les milieux granulaires

Les tests effectués consistaient a réaliser des expériences d’écoulement de mousse
dans les différents milieux granulaires, avant de partir en mission sur grands instruments
(LLB et ILL). Cela permettait de connaitre approximativement la durée de I’expérience et de
maitriser les conditions d’injection, i.e. travailler a des pressions acceptables pour les
instruments utilisés dans notre montage. En effet, il est difficile, voire impossible de prédire a
I’avance les gradients de pression développés par la mousse en fonction de la longueur de

cellule, du milieu poreux ou des vitesses d’injection.

Le montage utilisé est celui qui a été présenté dans le chapitre 3 (cf. Figure 69).
Chaque expérience est réalisée avec un milieu granulaire différent et/ou dans des conditions
d’injection différentes. Le milieu granulaire est d’abord saturé avec une solution de saumure
de 0.2% en masse de NaCl puis on co-injecte la solution de tensioactifs (0.5% en masse de
SDS) et le gaz N a une qualité de mousse définie a 0.5. Le débit total est calculé a partir de la
vitesse interstitielle totale choisie pour étre assez élevée et proche de 272 pum/s. Le choix
d’une vitesse €levée permet de s’assurer un gain de temps lorsque les expériences sur les
grands instruments sont réalisées. Toutefois, une grande vitesse d’injection développe des
gradients de pression élevés qui peuvent depasser la pression de sécurité du montage. D’ou

[’utilité aussi de ces tests.

Le tableau ci-dessous résume les différents tests effectués. Pour les faibles
granulométries A (32-45 um) et B (45- 71 um), les pressions développées sont élevées méme
pour une longueur de cellule petite car il s’agit de milieux poreux fins, avec une perméabilité
assez faible (entre 1 et 2 darcy). Un test a trés faible vitesse (0.72 mL/h) a pu étre réalisé avec
la granulométrie la plus petite A (32-45 um) pour voir si on atteint tout de méme un état
stationnaire (cf. test 1 dans le Tableau 27), ce qui n’est pas le cas. En plus, on obtient une
durée de temps pour le régime transitoire qui est trés élevée (>172h) ce qui ne peut étre
utilisée dans le cas d’expériences de grands instruments. La granulométrie C a pu étre testée
pour les deux longueurs de cellule disponibles (6 et 13 cm). Les pressions développées dans le
cas de la grande cellule restent élevées et proches de la pression de sécurité de 30 bars méme

si un état stationnaire a pu étre atteint au moins pour une premiere qualité de mousse a 0.5.
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Afin de pourvoir étre en mesure de réaliser d’autres injections a des qualités de mousses plus
élevées il etait préférable de privilégier la petite cellule pour la granulométrie C (71-112 um)
(cf. test 8 dans le Tableau 27). Enfin, dans le cas de la granulométrie la plus grande D (112-
150 pm), I’utilisation d’une cellule longue de 13 cm n’a pas posé de réels probléemes ni au
niveau de la pression ni pour injecter des qualités de mousse plus grandes. Pour cela, une
cellule longue a été préférée pour cette granulométrie (cf. test 4 dans le Tableau 27). Il faut
noter aussi que par mesure de précaution au niveau des pressions, nous avons légérement
baissé les valeurs des vitesses interstitielles injectées lors des expériences aux grands
instruments de 272 um/s a 241 pm/s.
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Annexe K : Modélisation de la distribution des rayons

hydrauliques équivalents des seuils de pores

La distribution log-normale est définie par I’équation suivante, ou le logarithme de la

variable (dans notre cas le rayon ry,) suit une distribution normale :

N 1 In(r,/a)?
LogNorm(ry,, a,s,p) = E— exp(— T) (A.19)
Avec
2
s
ey = V2msal™Pexp((1 — p)? ?) (A.20)

OU a représente I’espérance, s définit 1’écart-type (s? est la variance) et p un
parameétre de forme. ¢, est choisi de maniere a ce que f0°° LogNorm(ry, a,s,p) = N. Ou N

représente la densité volumique totale sur I’ensemble de la population de seuils.

Les fit sur les données obtenues pour r;, (cf. Annexe L) est ajusté aux grandes tailles
de la distribution, qui représentent la plus grande population des tailles de seuils mesureées.

Les résultats du Fit sont donnés dans le Tableau 28.

Distribution des rayons hydrauligues —— Modélisation avec une loi log-normale
équivalents des seuils de pores r,
2500 ILL 2500 LLB
2000 A 2000 -
= 1500 c 1500
Re] K]
=1 =1
> >
E=) 2
B 10001 & 1000+
a a
500 500
0 T T T T 0 T T T T
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Taille (um) taille (um)

Figure 125 : Fit avec une loi log-normale des distributions des rayons hydrauliques
équivalents des seuils de pores pour les milieux poreux ILL et LLB.
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Statistique
Expérience s p @ N
ILL 0.55 0.94 13.2 37000
LLB 0.57 1 7.1 20000

Tableau 28 : Statistique de la modélisation des rayons hydrauliques équivalents des
seuils pour les milieux ILL et LLB.
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Annexe L : Extraction de la géométrie du milieu poreux

par PNA

Acquisition et traitement des images

Les cellules SANS ont été collées a un support adapté puis fixé verticalement sur la
table rotative de chaque dispositif d’imagerie (ID19 ou RX solutions). Le milieu utilisé pour
les expériences au LLB a été acquis a ’ESRF avec une taille de pixel de 1.1 pum et une
énergie de 37 keV. L’utilisation de rayonnements Synchrotron permet d’avoir un faisceau X
quasi-monochromatique et paralleéle. Une Caméra PCO DIMAX permet d’acquérir des images
de 2016x2016 pixels (2000 projections), ce qui représente un volume physique de 2.22° mm?®.

La durée totale d’acquisition est de 50 s.

Le milieu utilisé pour les expériences a I'ILL a été acquis avec la machine RX
Solutions disponible a I’IFPEN avec une taille de pixel de 4.3 um, une énergie de 100 KeV et
un courant de 2004A, une distance échantillon-détecteur de 52 cm et une distance échantillon-
source de 16.2 mm (cf. Figure 126.b).

Cellule
SANS

Support de
fixation

Figure 126 : (a) Cellule SANS sur son support de fixation. (b) acquisition d’images
micro-tomographiques a I’aide du tomographe RX-solutions.

La méthodologie d’extraction du réseau poreux repose sur plusieurs étapes : d’abord

I’image brute en 32-bits est transformeée en 8-bits, puis elle est segmentée. Ensuite on extrait
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le squelette du réseau poreux et on crée un partitionnement de 1’espace poreux. Enfin, on

détermine les parametres géométriques du réseau de pores et de seuils.
Etape de segmentation

Cette étape consiste a separer la phase solide (les grains) de la phase poreuse (le vide)
(cf. Figure 95) et d’associer a chaque phase une couleur (blanc pour le vide et noir pour le
solide). On part de I’histogramme en niveaux de gris de 1’image en 8-bits (échelle de 0 a 255).
La silice présente une seule phase dense, ce qui fait que I’histogramme des niveaux de gris
possede 2 pics bien distincts (cf. Figure 127). La porosité du volume analysé est estimée par

la formule suivante :

NGmax - NGmoy

o, =
y NGmax - NGmin

(111.61)

Avec NG,q, et NG,y représentant les niveaux de gris du pic du solide et du vide
respectivement. NG,y est la valeur moyenne de I’histogramme en niveaux de gris sur tout le
volume considéré. Le seuillage est choisi de maniére a obtenir en fin de segmentation, aprés
lissage et nettoyage de 1I’image, une valeur de porosité égale a ®,. En effet, avant de calculer
le squelette du réseau poreux, on applique systématiquement sur 1’image segmentée un filtre
de de lissage (Smooth) et on élimine les petits ilots (Remove Islands) a 1’aide du logiciel
Avizo dans la phase solide et dans la porosité.

Les histogrammes en niveau de gris de plusieurs sous-volumes de différentes tailles et
pris a différents endroits sont représentés sur la Figure 127. Dans le cas du milieu poreux
utilisé lors de 1’expérience LLB correspondant a la granulométrie C (71-112 pm), on obtient
une porosité moyenne de 40%+1.2%. Dans le cas du milieu poreux de 1’expérience ILL
(granulométrie D (112-150 pm)), on trouve une porosité moyenne de 41.3%+0.5%. Ces
porosités restent du méme ordre de grandeur que celles mesurées par la pesée. Il faut noter
que les porosités pour des grains empilés de formes allongées se situent entre 40 et 45%

[154]. En plus, la porosité ne varient pas beaucoup en fonction du sous-volume extrait.
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Figure 127 : Histogrammes en niveaux de gris pour différents sous-volumes des
images initiales des cellules SANS LLB et ILL.

Extraction du squelette

L’extraction du squelette du réseau poreux est réalisée sur Avizo par un algorithme qui
calcule la carte des distances du réseau poreux qui consiste a associer a chaque point du
réseau poreux sa distance au point le plus proche de la phase solide (Méthode de Chamfer
[35]). Les maxima locaux de la carte de distance correspondent exactement aux points du
squelette. Chaque voxel du squelette est indexé par sa distance minimale aux bords de
I’espace poreux. Ensuite, un algorithme d’amincissement « Thinning » est appliqué pour

former le squelette du milieu poreux.
Partitionnement de I’espace poreux

Cette étape consiste a créer une distinction entre les pores et les seuils en utilisant le
squelette généré précédemment. Un algorithme en C++ développé a IFP Energies Nouvelles
permet de chercher les restrictions de pores (les seuils) en déterminant les diametres les plus
petits sur I’ensemble de 1’espace poreux. Cet algorithme consideére les pores comme un
ensemble de lignes ou de vertex interconnectés alors qu’un canal est représenté par une seule
ligne (cf. Figure 128.a). Aprés nettoyage du squelette des branches mortes (en jaune sur la
Figure 128.b) et des lignes en boucle fermée, on calcule la longueur de chaque ligne. Si la
longueur de la ligne est inférieure au rayon d’une de ses extrémités, la ligne est classifiée en

tant que ligne de pore. Sinon, il s’agit d’une ligne d’un canal. Le partitionnement de 1’espace
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poreux est ensuite réalisé en créant des groupements de lignes connectées qui appartiennent
au méme pore. On cherche ensuite la sphere de rayon maximal inscrite dans ce groupement
(cf. Figure 128.¢). Enfin, on reconstruit les images des pores en additionnant 1’image labélisée
par les groupements a 1’image binaire de ’espace vide (cf. Figure 128.d), ce qui permet
ensuite de visualiser les volumes de pores separés sur Avizo et genérer des surfaces qui
permettent de calculer la surface et le périmetre des seuils dans un autre programme écrit

aussi en C++.

(a) (b)

Dead end

(c) (d)

Figure 128 : (a) Le squelette initial de I’espace poreux, (b) Identification des canaux
(rouge), les lignes des pores (bleu) et des branches mortes (jaune), (c) Identification des seuils
de pore (diametre minimal) et (d) reconstruction des pores en volume [136].

Parametres géometriques extraits

Une fois que ce traitement est réalisé, on peut avoir acces a différents parametres

géométriques [136] :

- Le rayon équivalent de pore noté R., qui décrit le rayon de la sphere maximale
délimitée par les restrictions du volume du pore

- Le rayon de seuil minimum r,,;, qui correspond au rayon de la plus petite
constriction qui existe entre deux pores

- Le rayon hydraulique équivalent au seuil de pore r;, qui exprime le rapport entre la
surface d’un seuil et son périmétre (1, = 2 surface/périmetre). Ce parametre est

utilisé en mécanique des fluides pour décrire I’influence du frottement liquide sur
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les parois d’une canalisation. La perte de charge lin¢ique sera d’autant plus faible
que le rayon hydraulique sera grand.

Le nombre de coordination N, qui permet d’estimer le nombre de pores connectés a
un pore donné

La longueur hydraulique d’un canal [, qui permet de rendre compte de sa
conductivité hydraulique. En effet le modele poreux utilisé par cette analyse PNA,
prend en compte la variation du diamétre le long d’un canal. Ainsi, ce dernier peut
étre représenté par une série de cylindres élémentaires de rayons variables et connus
1; et dont 1’épaisseur est égale a la taille du pixel (cf. Figure 129).

La conductivité d’un fluide dans un cylindre élémentaire est définie par :

4
[1i7

11.62
8.1, (111.62)

gi =

Or, la conductivité équivalente au cylindre de rayon r,,,;,, est définie par :

1 Z 8/12 8,ulh
geq 7 o (1n.63)

mln

D’ou on montre que loq = yimax [, (rm‘”)“' OU Myqx est le nombre d’éléments

existants dans le canal. A noter que [, peut étre tres différent de la longueur réelle

d’un canal.

BEscE

Figure 129 : Schéma d’un canal représenté par une série de cylindres [136].

Le dernier paramétre est le rapport d’aspect R, qui est calculé en divisant le rayon

de pore par le rayon hydraulique equivalent des seuils.

Comparaison entre les milieux poreux LLB et ILL

La distribution statistique des parametres Req,"min, T'h, ln, N €t R, Cités ci-dessus ont

été représentés sur la Figure 130, pour les deux milieux poreux, LLB et ILL. Les distributions
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semblent suivre une loi log-normale. Les rayons équivalents de pores s’étalent entre 2 et 60
pHm avec une moyenne de 20.8 um pour le milieu poreux LLB et entre 10 et 107 um avec une
moyenne de 42.7 um pour le milieu poreux ILL. Le rayon hydraulique varie entre 1 et 26 um
avec un pic a 5um pour le milieu poreux LLB, tandis que la distribution est plus large dans le
cas du milieu poreux ILL, entre 1 et 40 um avec un pic autour de 10 um. Le paramétre rp;p
semble étre décalé légerement vers les grandes tailles pour le milieu ILL que pour le milieu
LLB. La distribution des longueurs hydrauliques sont trés proches de celles des rayons
¢quivalents de pore. Ces variations montrent, qu’en moyenne, les parameétres
géomeétriques Req, Tmin, Tn €t 1, sont deux fois plus grands pour le milieu poreux LLB que
celui utilisé¢ pour I’expérience ILL. En revanche, la distribution du nombre de coordination
(entre 0 et 14) et du rapport d’aspect (entre 1 et 20) sont quasi-équivalents pour les deux
milieux poreux. Il faut noter que la proportion de pores avec un nombre de coordination trés
faible (0 ou 1) est trés petite dans les deux cas. Les valeurs moyennes des parametres
géométriques sont résumées dans le Tableau 29. Pour les cellules remplies de milieux
granulaires de silice, on fait I’hypothése que les distributions statistiques des tailles de pore et
de seuil sont identiques et isotropes en toute position au niveau du milieu poreux, ce qui est

largement acceptable pour un empilement de grains homogenes bien classifiés.
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Figure 130 : Distributions statistiques des parameétres géométriques.
Expérience/Parametre | R, T Tt I, N, R,
LLB-granulométrie C 20.8 7 2.3 19.4 3.9 5.7
ILL- granulométrie D 42.7 12.8 4 44.2 4.8 5.8

Tableau 29 : Paramétres géométriques moyens pour les milieux poreux LLB et ILL.
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Annexe M : Coupes axiales d’images 3D de mousses a

différentes f , et positions

Nous décrivons qualitativement quelques coupes axiales de la mousse en écoulement
dans le milieu poreux a differentes positions de la cellule : Entrée, milieu et sortie (2.5, 4.6 et
6.6 cm depuis ’entrée de la cellule). Le choix de ces images a €té fait en fonction de leur
qualité et de la facilité a voir la structure de la mousse et son évolution au sein du réseau

poreux.

fg 0.5 (entrée, milieu et sortie) stationnaire

On présente dans la Figure 131 et la Figure 132, une succession d’images 2D (coupes
axiales, taille de pixel = 0.55 pum, taille image = 825 um de diameétre) lors de 1’écoulement de
la mousse a une qualité de mousse f; de 0.5. Les temps t1, t2 et t3 sont des temps de référence
pour désigner la 1*® image de chaque position sur cette figure. Les gradients de pression au

moment de 1’acquisition ont ét¢ indiqués sur ces figures.

Les images acquises a cette qualité de mousse montrent globalement une quantité de
liquide relativement élevée et des bulles bien séparées et trés peu jointives. Notons que les
lamelles dans le prolongement des bords de Plateau sont en dessous de la résolution spatiale et
ne peuvent étre vues méme a cette qualité de mousse. Notons aussi qu’une quantité de liquide
interstitiel importante est présente entre les grains dans les espaces les plus fins. En effet, pour
que les bulles de gaz puissent pénétrer dans ce genre d’espaces et drainer cette phase liquide,
il faut qu’elles développent une trés grande pression capillaire d’entrée. Elles préferent alors

minimiser leur énergie d’écoulement pour occuper des espaces plus larges.

Les bulles adoptent une géométrie globalement sphérique. Ces dernieres ont tendance
a se piéger dans les pores les plus larges et a se déformer lors de leur passage dans les

constrictions de pores pour épouser la forme des espaces disponibles.
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Figure 131 : Premier jeu d’images 2D correspondant a différents temps d’acquisition
et a différentes positions. f, = 0.5.
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f g 0.7 a ’état stationnaire (entrée, milieu et sortie)

L’augmentation de la qualité de mousse de f;0.5 a f, 0.7 engendre une augmentation
du gradient de pression moyen (environ 60 bar/m) et une diminution de la fraction liquide.
Ceci est illustré sur les coupes axiales des Figure 133 et Figure 134 avec une taille d’image
plus petite (500 um de diamétre pour les images a 1’entrée, 540 um au milieu, et 530 um a la

sortie) mais une résolution identique aux images a f, 0.5 (taille de pixel = 0.55 um).

On remarque que la fraction liquide diminue clairement entre I’entrée et la sortie de la
cellule. Cette diminution s’accompagne d’une diminution de la taille des bulles de I’entrée
vers la sortie. La taille de bulle a aussi diminué en comparaison avec la premiere qualité de

mousse f, 0.5 a iso-position.
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Figure 133 : Premier jeu d’images 2D correspondant a différents temps

d’acquisition et différentes positions. f, = 0.7

249



Annexes

SC0ET +93

w/ieq 0'69

w/ieq 9'9g

O_HLOW mm.qw + @H

nalIA

STGL + G}

$

S66¢€ + G}

99.J1u3

SEBE+ 11

w/ieqg'19

SLYC + 7}

ts temps

cren

d’images 2D correspondant a diffi

d’acquisition et différentes positions. f; = 0.7

J4

eme jeu

\

Figure 134 : Deuxi

250



Annexes

fg 0.9 (entrée et sortie)

Sur la Figure 136, on voit des images d’une mousse a une qualit¢ de mousse f; encore
plus élevée de 0.9. Ces images ont été acquises a une taille de pixel de 0.55 pm et
représentaient initialement une taille d’image de 1008 x 1008 pixels. Elles ont été rognées
pour mieux faire ressortir les caractéristiques du réseau liquide trés fin formant la mousse.
Ainsi, on constate que les bulles sont quasiment toutes jointives et forment des polyédres qui
occupent les pores et les canaux. Il est difficile d’isoler une bulle entiére dans ces images, car
les bords de Plateau sont tres secs et se confondent avec le bruit et les artefacts de
reconstruction a certains endroits. Le gradient de pression (118 bar/m) enregistré lors de ces
acquisitions vaut deux fois celui enregistré pour la mousse a une qualité de mousse de 0.7 (~
60 bar/m). Il est surprenant de voir qu’une mousse aussi seche peut résister a des gradients de
pressions aussi élevés. Par ailleurs, on observe toujours du liquide interstitiel qui occupe les
canaux de trés petite taille entre les grains. 1l se pourrait que la présence constante de ce
liquide interstitiel entre les grains aide la mousse a maintenir sa dynamique d’écoulement tout

en ayant une structure tres séche dans les pores.
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Annexe N : Images d’une mousse piégée dans un milieu

poreux

Figure 136 : Quelques images illustratives d’une mousse piégée dans le milieu poreux
pour une qualité de mousse f, = 0.7.
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Résumé

L’utilisation de la mousse en récupération assistée du pétrole (Enhanced Oil Recovery, EOR)
présente un avantage indéniable par rapport & 1’injection du gaz seul pour pallier les problémes de
ségrégation gravitaire et de digitations visqueuses. Son utilisation systématique en ingénierie du
réservoir nécessite des connaissances plus approfondies sur son comportement en milieu poreux. La
littérature montre deux types d’approches expérimentales basées soit sur des études pétrophysiques
effectuées sur des systemes poreux 3D et basées sur des mesures de pressions intégrées sur 1’ensemble
du milieu poreux, soit sur des études micro-fluidiques qui permettent une visualisation directe de
I’écoulement mais qui sont limitées a des systémes modéles dans des géométries a 1 ou 2 dimensions.
L’objectif de cette thése est de faire le pont entre ces deux approches. La stratégie proposée consiste a
caractériser in situ I’écoulement de la mousse dans des milieux poreux 3D a différentes échelles, en
utilisant des techniques complémentaires permettant d’accéder a une large gamme de résolutions
spatiale et temporelle. Un environnement instrumenté donnant acces aux mesures pétro-physiques
classiques a été développé puis couplé a différentes cellules d’observation congues spécifiquement

pour chaque instrument de caractérisation.

Dans un premier temps, un scanner X a été utilisé pour décrire et visualiser les écoulements de
la mousse a 1’échelle de la carotte. La rhéologie de la mousse a cette échelle a pu étre étudiée en
fonction des conditions d’injections comme la vitesse interstiticlle du gaz et la qualité de mousse.
Dans un deuxiéme temps, la technique de diffusion des neutrons aux petits angles (SANS) a permis de
sonder la texture de la mousse en écoulement sur trois ordres de grandeurs en taille. Des informations
in situ sur la texture de la mousse en écoulement (taille et densité des bulles et des lamelles) ont pu
étre mesurées pour différentes qualités de mousse puis en fonction de la distance au point d’injection.
Une comparaison avec les caractéristiques géométriques du milieu poreux a également été effectuée.
Dans un troisieme temps, la micro-tomographie X rapide haute résolution sur Synchrotron a été
utilisée pour visualiser la mousse en écoulement a 1’échelle du pore. Cette technique a permis de
confirmer de visu certaines caractéristiques de la mousse mesurées par SANS et de décrire en sus les
effets d’intermittence du piégeage de la mousse. Cette étude constitue une étape importante de la
caractérisation multi-échelle de 1’écoulement des mousses en milieux poreux 3D et apporte des

éléments de réponse a certaines hypothéses admises.

Mots Clés : Mousse, Milieu poreux, Texture, Bulle, Lamelle, Ecoulements polyphasiques,
Tomographie, SANS, 3D, Neutrons, Rayons X, Mousse (chimie) -- Propriétés physico-chimiques,

Récupération assistée du pétrole.



Abstract

Foam has long been used as a mobility control agent in Enhanced Oil Recovery (EOR)
processes to enhance sweep efficiency and overcome gravity segregation, viscous fingering and gas
channeling, which are gas-related problems when the latter is injected alone in the reservoir. However,
the systematic use of foam in reservoir engineering requires more in-depth knowledge of its dynamics
in porous media. The literature shows two types of experimental approaches based either on
petrophysical studies carried out on 3D porous systems and based on pressure measurements, or on
microfluidic studies that allow direct visualization of foam flow but are limited to 1D or 2D model
systems. The research investigated in this thesis aims to bridge the gap between these two approaches.
The proposed strategy is to characterize in situ the foam flow in 3D porous media with techniques
providing a wide range of temporal and spatial resolutions. A coreflood setup giving access to
classical petro-physical measurements was developed and then coupled to different observation cells

designed specifically for each characterization instrument.

First, an X-ray CT scanner was used to describe and visualize the foam flow at the core scale.
The rheological behavior of foam on this scale was studied as a function of the injection conditions
such as gas velocity and foam quality. Secondly, Small Angle Neutron Scattering (SANS) was used to
probe the foam structure in situ during the flow, on a wide length scale, up to three orders of
magnitude in size. In situ foam texture (size and density of bubbles and lamellae) was measured for
different foam qualities and at different propagation distances from the injection point. A comparison
to the geometric characteristics of the porous medium was also realized. Thirdly, High Resolution Fast
X-ray Micro-tomography on a Synchrotron was used to visualize the foam flow at the pore scale. This
allowed to confirm visually some foam characteristics measured with SANS and to investigate on
local intermittent gas trapping and mobilization effects. This study is an important step in the multi-
scale characterization of foam flow in 3D porous media and provides some answers to certain

generally accepted assumptions.

Key words: foam, porous media, bubble, texture, lamella, multiphase flow, tomography,

SANS, 3D, Neutrons, X rays, Enhanced oil recovery.



