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Abstract

When suspensions of solid particles flow through a porous medium, they can accumu-
late in certain regions of the flow, forming plugs and leading to clogging. This problem
has a negative impact on many applications as it reduces the permeability of the media.
Because of its complexity, most recent studies focus on the pore scale through pore models
and structures that mimic a porous medium such as simple constrictions. For this project,
we tried to describe and understand this phenomenon at a larger scale (porous medium
scale). To do so, we have chosen a micromodel approach in which two-dimensional model
porous media are fabricated using microfluidic techniques. Thanks to direct observations
and image analysis, we were able to follow the fluid trajectories, define different clog-
ging regimes that vary according to the conditions and injection parameters, typically
the injection rate, the size and the mass fraction of the particles. In a second phase of
the project, we studied a strategy to limit or delay the accumulation of particles, which
consists in disturbing the flow by applying periodic pressure signals, and to evaluate the
effect of the variation of the characteristics of these signals (frequency, amplitude) on the
different clogging regimes observed. The objective of the thesis is to see to how will these
clogging mechanisms known at the pore scale extend to a larger scale. In our case we have
limited ourselves to geometrical mechanisms (bridging and sieving) which do not involve
particle/particle or particle/wall interactions. And we tried to study, thanks to bidisperse
suspensions, how the presence of a too small quantity (<1%) of particles of size equivalent

to the size of a pore can change totally the clogging regime.






Résumé

Lorsque des suspensions de particules solides s’écoulent dans un milieu poreux, elles
peuvent s’accumuler dans certaines régions de I’écoulement, former des bouchons et conduire
a du colmatage. Ce probleme influe négativement sur plusieurs applications vu qu’il réduit
la perméabilité des milieux. A cause de son caractere assez complexe, la plupart des études
récentes s’intéressent a l’échelle du pore a travers des modeles de pores et des structures
imitant un support poreux tels que des simples constrictions. Pour ce projet, nous avons
essayé de décrire et de comprendre ce phénomene a une échelle plus large ( échelle du
milieu poreux). Pour ce faire nous avons choisi une approche du type micromodele dans le
cadre de laquelle des milieux poreux modeles a deux dimensions sont fabriqués en utilisant
des techniques microfluidiques. Grace a des observations directes et a de ’analyse d’image,
nous avons pu suivre les trajectoires des fluides, définir différents régimes de colmatage qui
varient suivant les conditions et les parametres d’injection typiquement le débit d’injec-
tion, la taille et la fraction massique des particules. Dans une deuxieme phase du projet,
nous avons étudié une stratégie pour limiter ou retarder I’accumulation de particules, qui
consiste a perturber ’écoulement en appliquant des signaux périodiques de pression, et
évaluer l'effet de la variation des caractéristiques de ces signaux (fréquence, amplitude)
sur les différents régimes de colmatage observés. L’objectif de la these est de voir a quel
point les mécanismes de colmatage connus a 1’échelle du pore peuvent-ils s’étendre a une
échelle plus large . Dans notre cas nous nous sommes limités aux mécanismes géométriques
(pontage et tamisage) qui ne font pas intervenir les interactions particule/particule ou par-
ticule/paroi. Et nous avons essayé d’étudier, grace a des suspensions bidisperses, comment
est ce que la présence d'une quantité trop faible (<1%) de particules de taille équivalente
a la taille d’un pore peut changer totalement le régime de colmatage.
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Introduction

Les écoulements de suspensions sont d'une grande importance dans notre vie de tous les
jours méme si nous ne nous rendons pas compte. Elles sous-entendent un transport d’une
matiere solide par une phase fluide. Ce transport peut avoir des impacts positifs, vu qu’il
peut nous faciliter la vie sur plusieurs plans mais peut avoir également des conséquences
désastreuses surtout lorsque les éléments transportés sont indésirables et que le proces-
sus de transport n’est pas malitrisé. Dans ce cas la premiere chose qu’il faut chercher a
faire c’est de comprendre comment le processus marche pour éviter les dégats quand il
y a des dégats ou profiter au maximum de la situation quand ce transport joue a notre
faveur. Maintenant si le transport de la matiere solide par un fluide est effectué dans un
milieu poreux le processus devient de plus en plus complexe et compliqué a comprendre
vu qu’il faut prendre en compte a la fois le comportement des particules vis-a-vis d’autres
particules, le fluide et les parois. Plusieurs applications font preuve de I'omniprésence des
écoulements de suspensions a travers les milieux poreux autour de nous, par exemple :
I'impression par jet d’encre, le traitement des eaux usées, la récupération du pétrole, les
écoulements de globules rouges et le transport de sédiments etc .

Dans de nombreuses situations, ces écoulements peuvent étre affectés par le colmatage,
qui signifie I’ensemble des mécanismes interrompant le transport de particules dans des
géométries confinées. Le colmatage d’un milieu poreux peut poser de gros problemes. Par
exemple, c’est 'obstacle majeur au développement des procédés de filtration membranaire
en raison de la diminution de la perméabilité au cours du temps. Ce phénomene est tres
complexe car il implique des interactions physico-chimiques entre particules/particules,
particules/fluide suspendant, et particules/paroi du milieu poreux. Il a été largement
étudié au niveau macroscopique, par exemple en mesurant le taux de rétention des par-
ticules ou la dynamique de croissance d’un gateau a l’entrée du milieu poreux lorsque
la suspension le traverse. Mais récemment, les progres de la microfabrication ont permis
de fabriquer des modeles microfluidiques bidimensionnels et transparents de milieux po-
reux permettant d’étudier le colmatage a ’échelle des pores. De plus, le colmatage des
pores peut étre considéré comme la phase initiale de l’encrassement total d’un milieu
poreux, avant la formation d’une couche de gateau a son entrée. Ainsi, les études des
phénomenes de colmatage menées a ’échelle locale avec des dispositifs microfluidiques
sont une grande opportunité pour fournir des données ou des mécanismes qui peuvent
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14 INTRODUCTION

aider a interpréter les expériences macroscopiques. A ce jour, de nombreux progres ont
été réalisés grace a la microfluidique pour étudier les phénomenes de colmatage dans les
milieux poreux. Néanmoins, l'effet de 1’aléa géométrique intrinseque de la plupart des
espaces poreux est encore inexploré. De plus, il y a un manque d’étude du colmatage
dans le cas d'une suspension dense dans des milieux poreux modeles, probablement a
cause des difficultés expérimentales pour caractériser 1’écoulement et pour avoir un en-
semble cohérent d’expériences, alors que des phénomenes intéressants ont été observés a
une échelle de constriction comme 'auto-filtration et les écoulements oscillatoires de par-
ticules. Ainsi, le but du présent travail est d’étendre les résultats précédents au colmatage
d’un micromodele 2D désordonné pour un écoulement de suspension dense. Notre objectif
est d’analyser 'effet des conditions d’écoulement et des propriétés de la suspension sur
la dynamique du colmatage. L’étude se concentrera spécifiquement sur le mécanisme de
colmatage dans un écoulement laminaire de particules non browniennes, sans inertie, non

flottantes et non adhésives.

Dans le premier chapitre, nous passerons en revue les bases des milieux poreux et des
écoulements des fluides en leur sein, des généralités sur les suspensions de particules, et
I’état actuel des connaissances sur le colmatage des milieux poreux allant des premieres
études effectuées a 1’échelle macroscopique jusqu’aux études récentes réalisées a I’échelle du
pore qui se sont servies des outils microfluidiques pour identifier les principaux mécanismes
de colmatage. Avant de cloturer le chapitre par la problématique a laquelle nous allons

de répondre a travers ce travail.

Le deuxieme chapitre est le chapitre des matériels et méthodes. Dans celui-ci, nous al-
lons présenter les différents moyens mis-en-oeuvre pour 1’élaboration d’un systeme expérimental
et un protocole fiables pour notre étude. Nous aborderons la conception du milieu poreux
modele, les modes opératoires ayant servi dans la fabrication du dispositif micro-fluidique
en question. Puis nous allons détailler la formulation et la caractérisation des fluides et
des particules composant la suspension. Ensuite nous allons donner un apercu sur les
expériences réalisées, en terme de matériel utilisé, de protocole d’injection de la suspen-
sion et de mesure de grandeurs physiques (pression, débit) essentiels dans ’étude. Avant
de clore sur la validation du dispositif expérimental, et la méthode adoptée pour le trai-

tement d’images et 'extraction des résultats.

Dans le troisieme chapitre, nous allons détailler les résultats de 1’étude du colmatage
sur notre milieu poreux modele désordonné 2D, et nous allons définir le cadre dans lequel
nous allons travailler en terme des mécanismes de colmatage mis en jeu dans notre cas,
a savoir le colmatage géométrique (tamisage et pontage). Le premier aspect sera l'effet
du rapport de taille des particule/ tailles des pores et son importance dans la définition
des différents régimes de colmatage (régime de colmatage, régime intermédiaire et régime
de non colmatage). Nous allons voir est-ce que les valeurs de ce rapport a ’échelle large
correspondent bien aux valeurs de 1’échelle du pore. Puis nous allons mettre un accent
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sur 'effet de la fraction massique et 'effet du débit sur la dynamique et les régimes de
colmatage en définissant des variables (accumulations, taille des clusters, mobilité, centre
de masse des clusters) qui vont nous servir pour quantifier nos résultats.

Dans le quatrieme chapitre, nous allons évaluer l'effet de la non-stationnarité de
I’écoulement sur les différents régimes de colmatage. Et comment le fait de piloter cette
non-stationnarité par des pulsations périodiques permet de réduire, de ralentir et d’éviter
carrément le colmatage dans certains cas et selon les régimes de colmatage.

Dans le cinquieme chapitre, nous allons étudier le colmatage en utilisant une suspension
de particules bidisperses mais majoritairement monodisperse (> 99%). Nous allons voir
comment est ce qu'une valeur de moins de 1% de particules ayant une taille de 1'ordre
de la taille des pores peut completement changer le régime de colmatage. Ensuite nous
allons procéder a une comparaison entre le cas monodisperse et le cas bidisperse sur tous
les aspects déja étudiés et déduire leurs principales différences.

Pour clore, nous allons résumer dans le chapitre de conclusion les principaux résultats
de cette these ainsi que les perspectives et les pistes que nous estimons intéressantes a

creuser pour aller plus loin dans la compréhension du phénomene.
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Dans ce chapitre on introduit les principales composantes entrant en jeu dans le sujet
de these, commencant par des généralités sur les milieux poreux et les écoulements des
fluides en leur sein, puis on passe a une breve description des principales caractéristiques
des suspensions ainsi que leur écoulement au sein des géométries simples, par la suite on
donne un apercu général sur le transport des particules dans les milieux poreux, ce qui
nous emmene vers la problématique principale du colmatage dans les systemes microflui-
diques et surtout dans les milieux poreux et les principaux résultats scientifiques publiés

jusqu’au jour d’aujourd’hui.

1.1 Généralités sur les milieux poreux

1.1.1 Définition

Un milieu poreux est un milieu ou un matériau se composant d’une structure solide
et des espaces vides appelés pores. Ces derniers peuvent étre connectés ou non, dispersés
de maniere réguliere ou aléatoire et remplis partiellement ou totalement d’un ou plusieurs
fluides, sous une ou plusieurs phases. Les milieux poreux peuvent étre consolidés, comme
une roche par exemple, ou non consolidés, comme un sable ou un empilement de billes. Ils
sont présents partout autour de nous, dans la nature comme dans les systemes industriels,
et a partir d'une certaine échelle tout objet peut étre considéré comme fissuré ou poreux.
Plusieurs exemples dans plusieurs domaines peuvent étre cités pur illustrer ’omniprésence
des milieux poreux. A titre d’exemple :

En génie pétrolier : Une roche réservoir est un milieu poreux qui stocke du pétrole brut

et du gaz naturel. (|1.1al)

En science des sols : Le sol est un milieu poreux qui contient et transporte l’eau et les
nutriments vers les plantes. (1.1b])

En génie chimique : Un filtre est un milieu poreux permettant de retenir des éléments

indésirables. (|1.1c)

1.1.2 Propriétés d’un milieu poreux

Un milieu poreux peut étre caractérisé par une variété de propriétés géométriques.
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(a) Roche réservoir [I] (b) Sol 2] (c) filtre [3]

F1GURE 1.1 — Exemples de milieux poreux

afe o ..

) Empilement cubique de b) Empilement aléatoires de (¢) Réseau de pores non
spheres spheres connectées

FIGURE 1.2 — Quelques structures de milieux poreux [4]

1.1.2.1 Porosité

La porosité est I'une des propriétés les plus importantes d’un milieu poreux. Elle
représente le rapport entre le volume des vides (pores) et le volume total du milieu.

V;)ores
e 1.1
V;fotal ( )

C’est une grandeur physique comprise entre 0 et 1, conditionnant les capacités d’écoulement.

b =

Elle peut changer au cours du temps avec 1’évolution de la forme de la matrice solide.

Matériaux Porosité (%)
Gravier 30 - 40
Sable 30 - 40
Tourbe 60 - 80
Argile 45 - 55
Gres 10 - 20
Calcaire 1-10
Silt 40 - 50
Sols 50 - 60

TABLE 1.1 — porosité de quelques matériaux [5]

On peut distinguer plusieurs types de porosité [6] : selon la forme et 'origine des
pores (primaire ou de pores, secondaire ou de fissures), selon la taille (microporosité,
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mésoporosité et acroporosité), ou selon la nature de pores (biologique, texturale, structu-
rale) etc.

En physique des sols, on utilise souvent, au lieu de la porosité, ce qu’on appelle I'indice
des vides définit en fonction de la porosité par :

(1.2)

1.1.2.2 Surface spécifique

La surface spécifique est une autre propriété géométrique des milieux poreux, elle peut
étre définie comme étant le rapport entre la surface de I'interface solide et le volume du
solide et dans ce cas elle sera notée S, ou bien le rapport entre la surface de I'interface
solide et le volume total du milieu et dans ce cas elle sera notée S,. Cette propriété
s’avere importante pour les phénomenes mettant en jeu la surface tels que : 'absorption,

les échanges de chaleur, I’adsorption, le catalyse ...

S’interface
S, = Zinterface 1.3
V;fotal ( )
Sinterface
S, = —/—— 1.4
V:solide ( )

1.1.2.3 Perméabilité

La perméabilité d’un milieu poreux k exprimée en (m?) mesure sa capacité a se lais-
ser traverser par un fluide quand un gradient de pression s’applique[7]. Elle figure dans

I’expression de la loi de Darcy que nous allons définir plus loin.

Matériaux Perméabilité k en (m?)
Gravier 107" — 107"
Sable 107 — 10712
Tourbe 107" —1071
Roche pétrolifere 10-1% — 1071
Sable fin, silt 10712 — 10716
Argile stratifié 10713 —1071¢
Gres 10~ —1071¢
Calcaire 10716 — 10718
Granite 1071 —10=%
Argile compacte 1071 — 10~

TABLE 1.2 — Exemples de perméabilité de quelques matériaux [5]
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1.1.3 Milieu poreux modele 2D

En terme d’écoulements diphasiques dans des milieux poreux, un micromodele d’apres
Karadimitriou et al [§] est une représentation artificielle ou idéalisée, généralement bidi-
mensionnelle, d’un milieu poreux ou d’un réseau de pores connectés, mesurant quelques
dizaines de microns, a travers lequel les fluides s’écoulent et les solutés se répandent.
Le micromodele est typiquement constitué d’un matériau transparent tel que le verre, le
quartz ou un matériau polymere, permettant une observation visuelle des écoulements des
fluides et du mouvement des colloides ou des solutés. Les pores devraient avoir une taille
inférieure a 1 mm pour que les effets capillaires soient pertinents. La taille globale d’un
micromodele est généralement de 'ordre du centimetre.

La plupart des micromodeles sont bidimensionnels, mais des exemples de micromodeles
tridimensionnels peuvent étre trouvés dans les travaux de Montemagno et Gray [9] et
d’Avraam et Payatakes [I0]. La différence entre les micromodéles bidimensionnels et tri-
dimensionnels est liée aux limites du dispositif de visualisation. En principe, les méthodes
optiques ne peuvent pas étre utilisées pour la visualisation sur toute la profondeur du
modele.

Durant les quarante dernieres années, le recours aux micromodeles est devenu de plus
en plus fréquent lorsqu’il s’agit des études des comportements des fluides au sein des mi-
crostructures dans divers domaines de recherche ; biologiques, physiques et chimiques. Les
géométries des micromodeles sont choisies selon le besoin. Chatenever et Calhoun [11] et
Nuss et Whiting [12] étaient les premiers a concevoir des micromodeles de milieux poreux
mais leurs spécificité c’est qu’ils avaient une géométrie simple et réguliere. Dans les années
1980, des géométries plus compliquées ont vu le jour grace a 'utilisation des ordinateurs.
Karadimitriou et al [8] ont classés les micromodeles en fonction de la géométrie et de la
topologie du milieu poreux, et cette classification a donné quatre catégories principales :

— Modeles parfaitement réguliers : modeles dans lesquels les pores ont la méme

forme, la méme profondeur et la méme distance, tels que les modeles de Chen et
Wilkinson [I3] et ceux de Corapcioglu et al. [14]

FIGURE 1.3 — Exemple d'un micromodele parfaitement régulier [14]

— Modeles partiellement réguliers : modeles qui forment un réseau régulier com-
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posé des pores de la méme forme mais pas de la méme taille. Les tailles des pores
sont choisies a partir d’une distribution statistique et peuvent étre corrélées ou
non. Nous citons a titre d’exemple les modeles de Tsakiroglou et Avraam [15] et
de Sbragaglia et al [16]

200 pm
S

FIGURE 1.4 — Exemple d’un micromodele partiellement régulier [15]

— Motifs fractals : ces motifs peuvent étre spatialement corrélés ou non. Un micro-
modele fractal peut sembler avoir un motif complétement irrégulier, mais en réalité
il ne I'est pas. Des exemples peuvent étre trouvés dans les travaux de Cheng et al
[T7] et de Nolte et Pyrak-Nolte [18], Nolte et al. [19], et Pyrak-Nolte et al. [20]

FIGURE 1.5 — Exemple d’un micromodele présentant des motifs fractals [17]

— Motifs irréguliers : sur ces motifs la corrélation spatiale est absente et les pores
sont placés de facon aléatoire dans le réseau et leurs tailles sont choisies a partir
d’une distribution statistique. Plusieurs exemples peuvent étre cités la-dessus : les
micromdeles de Sandnes et al [21], de Heiba et al [22] et de Blunt et al [23]...
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¢=3% T% 10% 20%

FIGURE 1.6 — Exemples des micromodeles présentant des motifs irréguliers [21]

Dans la présente these nous allons utiliser également des motifs irréguliers aléatoires

que nous allons voir par la suite en détail.

1.1.4 Ecoulements dans un milieu poreux

Nous allons voir par la suite que le fluide et la suspension qui seront utilisés dans
le cadre de cette these sont newtoniens. Rappelons quun fluide newtonien veut dire un
fluide ayant une viscosité qui ne dépend pas de la contrainte mécanique qui lui est appliqué,
c’est-a-dire que sa loi contrainte-vitesse de déformation est linéaire. Ensuite, lorsque nous
parlons d’un écoulement dans un milieu poreux, il faut préciser les conditions de satura-
tion pour bien définir les parametres qui régissent cet écoulement [24]. En effet, il faut
distinguer entre :

— les milieux saturés dans lesquels 1’écoulement est conditionné par la gravité et les

forces de frottement au niveau des murs. [25]

— les milieux non saturés dans lesquels, en plus de la phase liquide et la phase solide,
la phase gazeuse se rajoute et par conséquent d’autres forces se rajoutent. Ces
forces sont les forces de surface qui viennent intervenir au niveau des interfaces
liquide/gaz et solide/gaz.[20]

Jusqu’a présent, les milieux poreux saturés sont les plus souvent étudiés, vu qu’ils présentent
moins de complexité en plus de leur présence tres abondante dans la nature et dans divers
domaines industriels. Dans le méme sens, nous avons choisi de travailler en conditions de
saturation dans le cadre de cette these. Pour étudier I’écoulement, partons du cas le plus
simple d’un fluide newtonien incompressible monophasique s’écoulant a travers un milieu

poreux. L’équation qui régit un tel écoulement est ’équation de Navier-Stokes [27] :

Ap =
(gt )+(p7-?)7: —Vp+pq + pAT (1.5)
Ou p la viscosité dynamique du fluide (Kg/(m.s)), p sa masse volumique (Kg/m?), v sa
vitesse (m/s), p la pression (Kg/(m.s?)) et g 'accélération de la pesanteur (m/s?).
La résolution de cette équation a 1’échelle du pore pour passer a 1’échelle du milieu
en entier est possible numériquement mais nous serons limités par le temps de calcul la

taille de mémoire etc. C’est pourquoi une échelle intermédiaire entre 1’échelle du pore et
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I’échelle du milieu a été définie et elle s’appelle 1’échelle de Darcy. A cette échelle, il a été
possible de dériver de I’équation de Navier-Stokes une loi reliant la perte de charge Ap et

le débit () appelée loi de Darcy. Elle s’écrit sous la forme suivante :

sk —
UDar = ,l_t(p7 — Vp) (1.6)
Ou sous forme scalaire :
kSAp
=== 1.
Q-7 (1.7)

olt k la perméabilité (m?), S la section (m?), L la longueur du milieu poreux (m) et
Upar la vitesse de Darcy (m/s) qui figure dans Pexpression du débit Q (m?3/Kg) :

_ U—DEE )
Q/S as (1.8)

A la base de cette vitesse de Darcy, nous pouvons définir une autre vitesse qui nous

rapproche plus de la réalité. Il s’agit de la vitesse interstitielle vy, qui s’écrit sous la

forme :
S UDar
Vint — D ( 1. 9)

Sa particularité est qu’elle ne prend en compte que la partie poreuse de la section
totale, qui est justement la partie traversée par le fluide.

1.2 Généralités sur les suspensions des particules

1.2.1 Définition

Une suspension est un ensemble de particules dispersées dans un fluide. Dans le cas
d’un écoulement, ces particules constituent la phase solide qui est transportée par la phase
liquide. Elles peuvent généralement interagir entre elles que ce soit moyennant un contact
direct entre elles et dans ce cas nous parlons des interactions de contact frottants ou par
I'intermédiaire du fluide et dans ce cas il s’agit des interactions de lubrification. Parmi les
éléments fondamentaux a définir dans 1’étude des suspensions est la fraction volumique ¢

ou la fraction solide définit comme suit :

_ Volumique des particules

¢ = (1.10)

Volume totale

Elle est importante car c¢’est I'un des parametres permettant de définir quand est ce qu’un
type de force est prédominant par rapport a autre.
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FIGURE 1.7 — Schéma d’une suspension de particule : le fluide suspendant en gris et les
particules en blanc

1.2.2 Nombres adimensionnels

Dans cette these, nous allons nous intéresser uniquement aux particules rigides. Nous
considérons donc un systeme simple de particules rigides en suspension dans un fluide
newtonien. Nous commencons par définir les nombres adimensionnels qui controlent le

comportement des suspensions.

Nombre de Reynolds

Le nombre de Reynolds est un nombre adimensionnel permettant de comparer les
forces d’inerties aux forces visqueuses. Il est définit de facon générale pour un fluide en
fonction de sa vitesse v, sa viscosité dynamique pu, sa masse volumique p et une longueur

caractéristique d.q.q, comme suit :

_ pudeara
"

Re (1.11)
Dans le cas des suspensions, on définit le nombre de Reynolds particulaire pour lequel la
longueur caractéristique correspond a la taille des particule d,, est définit en fonction du
taux de cisaillement 7, la taille des particules d,, la masse volumique du fluide p; et sa

viscosité dynamique pf, comme suit :

e

” (1.12)

Re,,

A bas Reynolds I’écoulement est dit laminaire et les forces visqueuses prédominent. A
haut Reynolds 1’écoulement est dit turbulent et les forces d’inertie sont dominantes. Sou-
vent dans les milieux poreux, on est a bas Reynolds vu que généralement la taille ca-
ractéristique, que ce soit la taille des pores ou de particules, est faible. Donc les forces
d’inertie sont négligeables.
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Nombre de Peclet

Le nombre de Peclet compare le transfert par convection forcée et le transport par
diffusion. Il permet de quantifier I'importance du mouvement brownien sur le déplacement
des particules. Il est définit en fonction de I’énergie thermique kg1, la taille des particules
d

», la viscosité dynamique py du fluide et le taux de cisaillement 7 :

67 1 rd3A
Po — Hpay™y

1.13
T (1.13)

A faible Peclet (P, < 1), les effets browniennes sont plus importantes que les effets
hydrodynamiques. Dans le cas ot le nombre de Peclet est élevé (P, > 1), les suspensions

sont non-browniennes.

Nombre de Stokes

Le nombre de Stokes représente le rapport entre l'effet d’inertie de la particule en

mouvement et la trainée visqueuse sur les particules. Il est définit comme suit :

. ppj/d?;
1273

St (1.14)

Nombre de Shields

Le nombre de Shields est un nombre adimensionnel utilisé pour calculer I'initiation du
mouvement des sédiments dans un écoulement fluide. Il s’agit de la non-dimensionnalisation
d’une contrainte de cisaillement. Il est définit comme suit :

Y
Sh=_—1I7 1.15
(Pp — pr)9dy (1.15)

1.2.3 Analyse adimensionnel

La compréhension des écoulements de suspension passe par le parametre de viscosité,
qui signifie la résistance a 1’écoulement et qui est la réponse du fluide au cisaillement.
La viscosité dynamique est le rapport entre la contrainte de cisaillement et le taux de

cisaillement :

= 5 (1.16)

Dans le cas des suspensions, il est toujours pertinent de raisonner en terme de viscosité
réduite g, qui est le rapport entre la viscosité dynamique de la suspension pu et celle du

fluide suspendant py :
fs = — (1.17)
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Ainsi I'équation devient :
I (1.18)
HfY
Dans cette these, nous allons nous intéresser a une suspension iso-dense. De fagon générale,
la rhéologie des suspensions iso-dense peut étre divisée en quatre régimes, en fonction du

Nombre de Reynolds Re, et du nombre de Peclet Pe. Ces régimes sont présentés sur la

figure [1.§] :

_pfﬁ'/dg « e B

I
I
I
Hf i
I
I
I

Re,,

Non brownien
Haut Reynolds

 bmupdyy
T TkgT

FIGURE 1.8 — Schéma simplifié des différents régimes caractérisant la rhéologie des sus-
pensions iso-denses de particules rigides

Pour ce travail la taille des particules utilisée dépasse 1pm, et le nombre de Peclet
est élevé (Pe ~ 2 x 10°), donc Deffet brownien sera négligé. D’autre part, le nombre de
Reynolds est tres faible (Re, ~ 1 x 1073), et nous rappelons que souvent dans les milieux
poreux le régime est laminaire vu que la taille des pores est petite et qu’a bas Reynolds
les forces visqueuses sont prépondérantes sur les forces d’inertie. Donc en conclusion, le

régime associé a notre étude sera le régime bas Reynolds - non brownien (cf schéma

13).

_
P

p

I, (1.19)

Les mesures rhéométriques classiques se basent sur le fait d’imposer un cisaillement sur
un volume constant de fluide puis ensuite mesurer la contrainte de cisaillement, elles sont
dites des mesures a débit imposé. Mais il existe une autre méthode a pression imposée
[28] basée sur le fait de varier la fraction volumique en jouant sur cette pression imposée.
C’est cette méthode qui permet d’introduire le nombre I, que nous venons de définir ci-
dessus. Selon Cassar et al [29], ce nombre controle la rhéologie de la suspension dense via
deux fonctions ¢ = f1([,) et 0 = f5(1,) X P qui sont respectivement le rapport entre la
contrainte de cisaillement et la pression imposée, et la variation de la fraction volumique
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en fonction de ce nombre visqueux. Ceci permet d’obtenir I’équation suivante (pour plus
de détails cf [29] 28]) :

o = 1s(6) (1.20)

Sur cette équation, nous pouvons constater que la viscosité dépend de la fraction solide.
Cette dépendance s’appelle une loi de comportement. Nous rappelons qu’on ne peut par-
ler de loi de comportement que si on est en régime laminaire. Les lois de comportements
permettent généralement de décrire macroscopiquement le comportement de la suspension
en cisaillement, mais elles ne sont pas capables de donner les détails sur le comportement
au niveau microscopique. Chercher ces détails nécessite des outils numériques qui, moyen-
nant l'introduction des modeles de contact a I’échelle microscopique et la simulation de la
réponse macroscopique sous cisaillement, peuvent apporter des éléments de réponse sur

le comportement au niveau microscopique.

10°
Boyer et al. (2011a) PS

Boyer et al. (2011a) PMMA
Bonnoit ez al. (2010) (angle = 5°) B
Bonnoit ez al. (2010) (angle = 15°)
Dagois-Bohy et al. (2015)

Dbouk et al. (2013) >0
Ovarlez et al. (2006) (MRI)

Zarraga et al. (2000) (3 different fluids)
Gallier et al. (2014) (1, = 0)

Gallier et al. (2014) (u, =0.5)

Mari et al. (2014) (i, =0)

Mari et al. (2014) (i, = 1)

Sierou & Brady (2002) (i, = 0)

10% { —— Einstein (1906, 1911): 1 + 5¢/2
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FIGURE 1.9 — Evolution de la viscosité réduite us en fonction de la fraction solide [30].
Les points de données sans indication de p, sont issus de travaux expérimentaux et ceux
avec la mention p, sont issus de travaux numériques.

Beaucoup d’études se sont intéressées a 1’étude des lois de comportement depuis 1’ar-
ticle pionnier d’Einstein en 1960 [31]. Guazzelli et al ont recueilli en 2018 un ensemble de
lois de comportement, élaborées depuis le début du Vingt-et-unieme siecle, pour différents
types de particules rigides, de fluides suspendants et de configurations d’écoulement.
La figure reporte le tracé de ces lois (Viscosité réduite en fonction de la fraction
solide), certaines proviennent des expériences (n’ont pas la mention p, sur le graphe)
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128, 132, 33], 134, 35] et d’autres proviennent de la simulation numérique (ont la mention p,
sur le graphe) [36], 37, 38]. Nous pouvons remarquer deux choses essentielles a partir du
graphe, la premiere c’est que les courbes divergent au dela d’une certaine valeur de ¢ et
la deuxieme c’est que les courbes ne se superposent pas c’est-a-dire qu’elles sont proches
mais pas identiques. En effet, concernant le premier point il faut savoir que lorsque la
suspension devient dense elle peut arriver a un certain stade au-dela duquel 1’écoulement
n’est plus possible. Dans ce cas, ¢ atteint une valeur ¢,, comprise entre 0.56 et 0.64 mais
pas fixée de fagon universelle, nommée fraction massique de divergence de la viscosité.
Sa valeur est inférieure a la fraction volumique d’empilement maximum pour des spheres,
elle dépend de plusieurs parametres, et peut étre déduite soit expérimentalement soit via
des simulations. Puis concernant le deuxieme point, les courbes ne coincident pas car
nous avons négligé le coefficient de friction microscopique. Il est nul lorsque le contact est
lubrifié.

Dans cette these, le modele qui semble le plus proche des résultats expérimentaux
obtenus dans le cas de notre suspension est le modele de Zarraga [39] qui donne la viscosité

effective définit par :
exp (—2.34¢)

(1 - ¢/¢m)3

ol ¢,, = 0,58. Nous allons voir dans le chapitre matériels et méthodes [2 plus de détails

Heff ~ Ho (1.21)

sur ce point.

1.2.4 Discussion : forces mises en jeu

De facon générale, les forces qui rentrent en jeu au sein d’une suspension et affectent

son comportement sont les suivantes :

— L’inertie : qui signifie tout simplement la tendance d’un corps a conserver sa
vitesse. Elle apparait dans l’expression du nombre de Reynolds qui traduit la
compétition entre les forces d’inertie et les forces visqueuses

— L’agitation thermique : qui peut amener les particules a avoir ce qu’on appelle
un mouvement brownien lorsque celles-ci sont trop petites c¢’est-a-dire qu’elles ont
une taille de I'ordre du micrometre

— Les interactions hydrodynamiques : traduites par le fait que la présence des
particules dans un fluide en écoulement peut modifier les lignes de courant de celui-
ci. Elles englobent 3 forces : les forces de trainées, les interactions longue portée,
les forces de lubrification.

— La flottabilité : veut dire que les particules flottent lorsqu’elles ont une masse
volumique inférieur a celle du fluide suspendant ou elles sédimentent dans le cas
contraire.

— Les forces de contact solide : lorsque les particules sont lisses, les forces de
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lubrifications les empéchent de se mettre en contact les unes avec les autres. Mais
a vrai dire, les particules sont dotées d’une rugosité méme s’elle est petite. Celle-ci
est tres importante dans le sens ou elle permet d’avoir du contact solide.

— Les forces colloidales : lorsque la taille des particules est inférieure a 1 pm, elles
peuvent intéragir entre elles via des forces appelées force colloidales[40)]. Ces forces
sont soit des forces de van der Waals, des forces électrostatiques et d’effets stériques
liés a I'adsorption de polymeres.

e Les forces de van der Waals : proviennent des fluctuations thermodyna-
miques du champ électromagnétique autour et a l'intérieur des particules. Ces
fluctuations donnent lieu a une force généralement attractive entre particules
qui dépend de leur structure, leur forme et du fluide intersticiel.

e Les forces électrostatiques : lorsque des ions adsorbés sont présentes a
la surface des particules solides, on parle des forces électrostatiques. Ces ions
diffusent dans le liquide et permettent de former une une structure appelée

double-couche.

Energie d’interaction

Barriére électrostatique| —>» 3 ., .
Répulsion électrostatique

double-couche

0
Distance
Minimum secondaire

Attraction de van der Waals

Minimum primaire

FIGURE 1.10 — Représentation schématique du profil d’interaction de type DLVO [41]

La théorie dite DLVO qui porte les noms des chercheurs qui ont participé a son
élaboration (Derjaguin et Landau [42], Verwey et Overbeek [43]), est une théorie
qui considere le potentiel d’interaction total entre deux particules et détermine
I'importance relative des deux effets associées la répulsion électrostatique et a
I’attraction de van der Waals. L’effet qui va dominer le profil de force dépend
de la distance d qui sépare les deux particules. La force de van der Waals varie
en 1/d? et la force répulsive est exponentielle. Donc aux trés longues distances
la répulsion électrostatique domine. Par contre aux tres courtes distances, c’est
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lattraction de van der Waals qui sera prépondérante [41]. Sur la figure est

reportée une représentation schématique du profil d’interaction de type DLVO.
Les forces colloidales vont étre responsables de plusieurs comportements compliquées,
comme la rhéofluidification, rhéoépaississement, la formation des gels etc. Il est important
de les étudier car elles comptent beaucoup dans le cas du bouchage des milieux poreux par
agrégation. Dans ce paragraphe nous allons nous intéresser au régime d’épaississement par
cisaillement. Dans les suspensions rhéologiques rhéoépaississantes la viscosité augmente
en fonction du taux de cisaillement. Cette augmentation est considérée comme un passage
d’un état de contact lubrifié a un état de friction. En effet, lorsque le cisaillement augmente
la contrainte normale augmente également c’est-a-dire que la pression interparticulaire
augmente. Au début, les particules sont dans un état de contact lubrifié, mais la présence
des forces colloidales fait que la répulsion entre particule s’active et avec 'augmentation
du taux de cisaillement, un certain moment la force normale induite par 1’écoulement
dépassera la force colloidale et donc on passe a I'état de friction. Il en résulte que le

systéme n’est plus décrit par la méme loi p(¢).
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FIGURE 1.11 — Deux branches de la viscosité : inférieure (lubrifiée, avec un coefficient de
friction ftfriction = 0) et supérieure (frictionnelle, avec fifpiction = 1), avec une fleche indi-
quant la transition entre la courbe inférieure et la courbe supérieure avec I'augmentation
du taux de cisaillement. [44]

Sur la figure[1.11]une représentation (Morris et al [44]) de deux branches de viscosité, la
branche inférieure en bleu correspondant a 1’état de contact lubrifié (coefficient de friction
Wfriction = 0) et la branche supérieur en rouge correspondant a 1'état de friction (coeflicient
de friction ffriction = 1).

Ensuite, nous allons donner un bref apercu sur le régime d’amincissement par cisaille-
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ment. Le comportement dans ce régime a été lié a deux principaux mécanismes d’apres
Chatté et al [45].

— A faible taux de cisaillement, la présence des forces répulsives a courte portée
conduisent a I’amincissement par cisaillement qui se produit pour une rhéologie lu-
brifiée (cf figure a). Dans ce régime, la suspension se comporte essentiellement
comme des particules molles, avec une taille apparente qui inclut la sphere dure et
une partie du potentiel répulsif mou environnant. Lorsque le taux de cisaillement
augmente la pression interparticulaire augmente également et la fraction solide ef-
fective diminue et par conséquent la viscosité diminue. Donc on finit par avoir un

amincissement par cisaillement.
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FIGURE 1.12 —a)( respectivement c¢)) Schémas du processus impliqué dans le premier (res-
pectivement le deuxiéme) régime d’amincissement par cisaillement. b) La diminution de
la fraction volumique effective ¢.f; vers la fraction solide pour les spheres dures ¢ conduit
a une augmentation de la distance de la fraction d’emballage proche aléatoire ¢prcp a
laquelle la viscosité diverge pour les particules sans friction, et donc a une diminution de
la viscosité de la suspension. d) La diminution du coefficient de frottement microscopique
U friction conduit & une augmentation de la fraction volumique critique @, (ffriction) & la-
quelle la viscosité diverge pour la sphere de frottement vers la fraction d’emballage proche
aléatoire ¢prop . La distance croissante entre la fraction volumique de la suspension ¢ et
GOm ([ friction) avec 'augmentation de la pression conduit & une diminution de la viscosité
de la suspension. [45]

— A fort taux de cisaillement, ’amincissement par cisaillement se produit juste apres
la transition d’épaississement par cisaillement et donc pour une rhéologie friction-
nelle (cf figure c). Dans ce second régime, lorsque le taux de cisaillement
augmente la pression interparticulaire augmente et la fraction volumique critique
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Gm (e priction) & laquelle la viscosité diverge pour les spheres frictionnelles augmente
également. D’ou ’écart observé entre la viscosité et le taux de cisaillement.

Nous avons vu en général les principales forces colloidales ainsi que quelques fortes
conséquences de celle-ci. Dans le cas non Brownien (Pe > 1) a bas Reynolds (Re < 1)
qui est le notre, et étant donné que les forces colloidales dans ce travail sont négligeables,
nous aurons deux régimes :

— un régime dilué ou les forces hydrodynamiques sont prépondérantes. Donc il y aura
les forces de lubrification et les particules vont intéragir hydrodynamiquement entre
elles. Les forces de contacts seront négligeables parce qu'il a été démontré [46] qu’il
faut que ¢ atteigne une valeur autour de 40% pour que ces forces dominent. Il faut
noter qu’au milieu des clusters, la fraction solide 40% est facilement atteignable et
dans ce cas méme si la suspension injectée est diluée il y aura des interactions de
contacts au niveau des clusters.

— un régime concentré ou les forces visqueuses dominent.

1.3 Colmatage de particules dans un milieu poreux

Les suspensions de particules occupent une place assez importante dans notre vie vu
leur présence abondante que ce soit dans la nature ou dans l'industrie pour la simple
raison de permettre un transport des éléments solides (particules, grains...) moyennant
un fluide suspendant (phase fluide). Ce transport peut se faire sur des systemes ouverts
(rivieres, canaux a surface libre ...) ou des systémes confinés. Les milieux poreux sont
parmi les systemes confinés les plus connus. Les écoulements de suspensions a travers ces
milieux sont aussi omniprésents et peuvent étre retrouvés dans plusieurs applications telles
que la filtration [47, 48], les écoulements dans les systemes biologiques [49], la production
de sable dans les réservoirs de pétrole [50, [51], I'extraction de 'eau et du pétrole [52]
53], la production de gaz a partir de sédiments contenant des hydrates[54], le transport
de contaminants dans les milieux poreux saturés [55 [56], I’écoulement des particules
détachées du sol dans ouvrages hydrauliques (érosion interne) [57, [58]. Mais malgré leur
omniprésence et leur importance, la communauté scientifique qui s’intéresse a ce sujet est
toujours incapable de cerner tous les processus gouvernant ce phénomene vu la complexité
des relations entre les différentes composantes de ce systeme a savoir : les interactions des
particules entre elles tout d’abord puis avec le fluide et ensuite avec le milieu qui prend
généralement la forme de réseaux complexes difficiles a étudier.

1.3.1 Colmatage a ’échelle macroscopique

Les premiers travaux dans ce sens ont été effectués a I’échelle macroscopique en uti-
lisant & titre d’exemple des colonnes poreuses [59] comme ce qui est montré sur la figure
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1.13] des colonnes de billes [60], 61], des membranes avec des pores cylindriques [62] ou

des fibres [63].
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FIGURE 1.13 — Exemple de schéma d’injection d’une suspension a travers une colonne
poreuse horizontale [59]

Ce qui se fait d’habitude dans ces cas c’est qu’une suspension de particules est injectée,
la pression est suivie dans différents endroits de la colonne moyennant des capteurs de
pression et a la sortie les efluents sont collectés pour étre exploités selon le besoin en
terme de mesures de la teneur en particules moyennant la masse des particules évacuées
par exemple ou des mesures de turbidité de la suspension etc. Les aspects les plus abordés
en général sont la rétention des particules [61, 64] tant que 1’écoulement est toujours
possible et le colmatage des milieux. Mais ces aspects, malgré leur importance, restent
insuffisants pour avoir une vision complete sur le phénomene. A ce stade, ce qui a été
compris c’est qu’il va y avoir, comme il est montré sur le schéma explicatif de la figure
1.14] un ensemble de mécanismes tels que la filtration de la surface, de la filtration a
I'intérieur du milieu, des mécanismes qui vont attacher des particules sur les parois et
d’autres qui vont les enlever.
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FIGURE 1.14 — Schéma explicatif des différents mécanismes se produisant au sein d’un
milieu poreux traversé par une suspension de particule [65]
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FIGURE 1.15 — Profils de réduction de perméabilité en fonction du temps, a différents
points d’'une colonne poreuse pour une condition ionique donnée [65]

Toujours a ’échelle macroscopique d’autres études au début du Vingt-et-unieme siecle
se sont basées sur des milieux poreux modeles 3D moyennant les techniques de micro-
tomographie aux rayons X [66].

Tous ces mécanismes font qu’au bout d’un certain temps des bouchons, des clusters
ou des agrégats de particules commencent a se construire dans les différentes parties du
milieu poreux. Dans quelques situations tres rares, la formations de ces bouchons est sou-
haitable dans le sens ou elle permet par exemple de renforcer les substrats fracturés tels
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que le béton ou les roches [67), [68]. Mais dans la plupart des situations elle reste nuisible
vu qu’elle peut réduire significativement la perméabilité du milieu et donc 'efficacité et
la durée de vie du systeme. Un exemple de Ye et al [65] est donné sur la figure m pour
illustrer les profils de réduction de perméabilité du milieu poreux au fil de temps. La
perméabilité est mesurée pour cet exemple sur trois points (K1, K2 et K3) de la colonne
poreuse, et diminue au fil du temps jusqu’a ce que ’écoulement devient tres difficile ou
méme impossible lorsque le milieu est completement colmaté.

FIGURE 1.16 — Représentation tridimensionnelle d’un volume interne de colonne de di-
mension 0,6 x 0,6 x 1,2 mm montrant les spheres de verre (bleu) et les dépots de zircone

(rouge) [66]

Elles ont démontré que ces techniques peuvent étre utilisées pour obtenir des infor-
mations structurelles détaillées sur la formation de dépots de particules dans un milieu
poreux granulaire et pour observer la structure des pores avant et apres le dépot de par-
ticules au moyen d’une seule mesure non invasive. Mais bien qu’elles soient puissantes,
ces méthodes sont sujettes a des limitations importantes et ne permettent ni de fournir la
structure a I’échelle des particules, ni d’étudier la dynamique du processus de colmatage.

1.3.2 Colmatage a ’échelle du pore

Afin de mieux comprendre ce phénomene et aider a interpréter les expériences ma-
croscopiques, plusieurs études se sont intéressées a 1’échelle du pore. Ces recherches se
sont basées sur des suspensions de microparticules (D, ~ quelques pm) pour essayer de
comprendre et décrire le processus de colmatage. Et la microfluidique s’est avérée d’apres
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Wyss et al [69] un tres bon outil pour étudier le transport de particules a cette échelle. La
particularité de ces écoulements c’est qu’ils ont un nombre de Reynolds trop bas, ce qui
fait que les forces inertielles sont négligées [70], et donc les équations de Stokes peuvent
étre utiles pour les caractériser. Lorsqu’une suspension de particule passe a travers un
pore, trois possibilités s’offrent : soit I’écoulement se fait de fagon fluide sans interruption,

soit il est bloqué totalement ou soit il est intermittent [71].

FIGURE 1.17 — Schémas représentatifs des différents mécanismes qui induisent au colma-
tage des canaux a ’échelle de pore. a) Agrégation, b) pontage , ¢) tamisage

Ces trois comportements sont retrouvés dans plusieurs autres systemes qui ont été
étudiés de fagon tres détaillée tels que les sabliers [72] et les silos[73] [74]. Ceux-ci sont
des milieux granulaires secs régis par la gravité, et leur mode d’écoulement est défini
essentiellement par le rapport entre la taille des particules et la taille de la constriction
ainsi que la forme des particules [75].

Les études réalisées autour des écoulements de suspensions a l’échelle du pore ont pu
identifier trois principaux mécanismes de colmatage : Agrégation, tamisage et pontage.

La figure reporte des schémas représentatifs de chaque mécanisme.

1.3.2.1 Tamisage

Le tamisage est un mécanisme qui se produit lorsqu’une particule est assez grande
pour entrer dans un pore (figure a). Il ne se restreint pas uniquement aux particules
isotropes mais également aux particules non rigides et anisotropes. Dans ce paragraphe,
nous allons nous intéresser uniquement aux particules rigides isotropes vu qu’elles sont
les particules utilisées dans cette these, et dans ce cas le tamisage sera considéré comme

étant un mécanisme purement géométrique. Il est connu surtout dans les processus de
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filtration, que ce soit dans le but sélectionner des particules a la base de leur taille [76, [77]
ou de séparer les particules du liquide [49, [78]. Cette derniere technique qui tres utilisée
dans nombreuses applications industrielles et qui a fait I’'objet de plusieurs études qui ont
enrichie la littérature [79, 80, 81, 82] surtout en utilisant des mesures macroscopiques et
des modeles théoriques .

Mais récemment le tamisage est étudié a 1’échelle du pore en utilisant des outils microflui-
diques [83, 84]. Sauret et al [84] ont développé une méthode, basée sur ce mécanisme, qui
permet de mesurer une faible concentration de grands contaminants dans des suspensions
de particules solides de taille micrométrique. La suspension est injectée a travers une série
de constrictions de section variable (figure . Le bouchage des constrictions permet
d’estimer la concentration de contaminants dont la taille est sélectionnée par la géométrie
du dispositif microfluidique et de mesurer la croissance du gateau de filtration.

Inlet

Reservoir !
c
tubing

Outlet
tubing

(a) (b) (c)

FIGURE 1.18 — a) Schéma d’installation expérimentale : suspension colloidale injectée a
travers des microcanaux paralleles (w.= 1.=50 um, ws=10 pum et ;=20 pum). b) bouchon
formé lorsqu’un gros contaminant obstrue un microcanal a I’entrée. ¢) bouchon formé plus
loin & l'intérieur d’un microcanal. [84]

Cette technique s’avere assez efficace vu qu’elle permet de caractériser les suspensions
commerciales. En effet, la majorité des études sont basées sur des suspensions qui sont
supposées étre monodisperses, alors que les suspensions commerciales ne sont parfaitement
ainsi vu la présence d'un pourcentage faible (~ 1%) de grosses particules (Dgosses ~
Dinonodisperse X 4 ou 5). Ce pourcentage peut changer énormément dans la dynamique de
colmatage, c¢’est pourquoi cette technique utilisée est intéressante dans la caractérisation
de la suspension et la quantification de la quantité de grosses particules a travers la mesure
de la distribution des temps de colmatage dans les microcanaux [84, [85]. Nous allons voir
plus tard dans la partie des résultats 'importance de cette étape de tamisage dans notre
protocole expérimental et son role dans la définition du type de mécanisme qui conduit
au colmatage et la définition du régime de colmatage.

Dernierement Gerber et al [86] ont pu bien décrire la dynamique du dépot de particules
non colloidales par tamisage (exclusion géométrique), moyennant un écoulement de billes
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de polystyrene dans un milieu poreux modele 3D composé de grains de verre [1.19

FIGURE 1.19 — a) Vues 3D de particules de polystyréne bloquées entre les grains de verre
(milieu poreux). (b) Coupe 2D xy du systéme : grains en blanc, particules en gris clair.[80]

Ils ont montré que le colmatage se produit essentiellement sous la forme d’une accu-
mulation d’éléments dans des clusters de taille de pores, qui constituent finalement des
régions évitées par I’écoulement. Les clusters sont dispersés dans le milieu, et leur concen-
tration décroit avec la distance a l'entrée ; 'agglomération est associée a 1’étape finale de
cet effet (pour une concentration critique de cluster a I'entrée). Ils ont proposé un modele
probabiliste simple qui prend en compte I'impact du colmatage sur le transport des parti-
cules, et qui permet de prédire quantitativement toutes ces tendances jusqu’a une grande
concentration de clusters, a partir d'un seul parametre : la probabilité de colmatage, qui
est fonction du rapport de confinement.

1.3.2.2 Pontage

Le pontage est un mécanisme géométrique qui signifie la formation d’'une arche ou d'un
pont de particules au niveau d’une constriction. Il est tres courant dans les écoulements
granulaires et il est piloté d’apres I’étude de Roussel et al [87] par la probabilité de présence
de particules devant les trous, basée sur le rapport taille des particules/trous et la fraction
solide de la suspension. Dans cette étude, une suspension de grains de 3mm a été injectée
a travers une grille (tamis) de mailles carrées de 5 mm (voir figure et il a été conclu
que le nombre moyen de particules impliquées par pont est de n = 2,34. La plupart des
études se sont focalisées sur I'aspect du rapport de taille particule/pore et il a été démontré
que le pontage se produit surtout lorsque Dypore/Dparticutes €St situé entre 2 et 4 [89, 90] a
condition que la fraction volumique de la suspension soit élevée [91] 92] pour que suffisam-
ment de particules puissent arriver au méme temps et de bloquer la constriction[93], [88].
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FIGURE 1.20 — a)Ponts formés par des grains de 3 mm sur un tamis carré de 5 mm. Un
nombre moyen de particules impliquées par pont n = 2,34 [87]. b)Pourcentage de blocages
par pontage des microcanaux en fonction du rapport Dparticutes/ Dpore [88].

D’autres études parlent du pontage méme pour un rapport Dyore/Dparticuies qui peut al-
ler jusqu’a 10 [85, 90, ©04] mais au dela de 4 'arche devient tres fragile et une simple
perturbation d’écoulement peut le déstabiliser et le détruire facilement. La figure [1.20D]
de Sharp et al [88] représente le pourcentage de blocage par pontage des microcanaux
microfluidiques circulaires en fonction du rapport Dy ticutes/Dpore €t montre justement
que lorsque Dpore/Dparticutes € 2, 4] le pourcentage de pontage dépasse les 30% et peut
atteindre 100% pour Dpore/ Dparticutes ~ 3-5.

Dans le méme sens, nous avons effectué des expériences préliminaires a ’échelle du
pore en utilisant un canal microfluidique de dimension 100um x 60um contenant un col
dans la largeur minimale est 30m. Nous avons injecté une suspension dense de particules
monodisperses de 6um et nous avons observé le mécanisme de pontage qui se produit dans
le col, plus exactement au niveau de la largeur 36um (comme le montre la figure la canal
prend la forme d’un sablier). Une série d’image de 'expérience est donnée sur la figure
[[.2T] Le pontage a eu lieu apres 24s de l'injection, puis le fluide a continué & s’infiltrer
lorsque le canal est bloqué. L’expérience avait montré que 1’écoulement est intermittent.
Cette intermittence est due au mécanisme construction/destruction de ponts, elle est
particulierement perturbatrice car elle entraine des variations locales de concentration des
particules. Le rapport Dpore/ Dparticules dans ce cas est égale a 6 ce qui confirme le fait que
le pontage peut avoir lieu au dela d'un rapport de 4.

A part le rapport particule /pore et la concentration de la suspension [90], 'occurrence des
évenements du pontage a été liée a la présence d’un obstacle au sommet de la constriction
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FIGURE 1.21 — Séquence d’images d'un canal contenant un col (forme d’un sablier) lors
de l'injection d’une suspension dense de particules (Dpq, = 6 ppm) & Q= 50 ul/min. Les
images sont prises apres : 4s, 24s, 48s, 96s de l'injection. La largeur du canal est 60 um
et son épaisseur est de 100 um et la largeur de la section au niveau de laquelle I’arche est
construite est de 36 um.

comme il est montré sur la figure [1.22
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FIGURE 1.22 — a)Photographie d’une arche formée au-dessus de 'exutoire. R est la lon-
gueur (taille) de la sortie et h est la distance entre le bas de l'obstacle et la sortie. Les
particules formant I’arche sont indiquées par des croix et les particules formant la base
de l'arc sont indiquées par des cercles [95]. b)Ecoulement de moutons a travers un goulot

d’étranglement : photo prise pres de la porte lors d'un essai réalisé en plagant un obstacle
devant celle-ci [71].

| 53 mm \

——

D

F1GURE 1.23 — Illustration schématique de ’appareil de colmatage, représenté en coupe
verticale. La trémie (en gris) est cylindrique et suspendue a une balance numérique (en
noir). Un orifice de diametre réglable, D, s’insere dans une dépression de la plaque de
fond. Les parois et la plaque de fond sont en polycarbonate, respectivement de 6 et 13
mm d’épaisseur. Les grains en écoulement sont indiqués par un ombrage brunatre. Le cas
sec est identique, sauf que le fluide (bleu clair) est absent. Notez que le sommet de la

trémie est ouvert, de sorte qu’il n’y a pas de reflux d’air ou d’eau dans la trémie lorsque
les grains sortent.[96]

Ces obstacles changent les conditions de pressions locales et diminuent ainsi la probabi-
lité de colmatage [71],95]. Ceci est en accord avec le fait que les perturbations d’écoulement

déstabilisent les ponts, telles que la présence de tourbillons en rotation qui empéchent les
arches a perdurer [97].
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Bien qu’elles ne soient pas faites a 1’échelle microfluidique, des études récentes [98] ont
tenté de décrire le mécanisme localement et apporter plus de résultats qui devraient aider
les efforts en cours pour comprendre de plus en plus le mécanisme de pontage. Koivisto
et al ont étudié¢, moyennant un systeme enticrement immergé sous l’eau, la nature des
évenements d’écoulement pour la décharge de billes. Cette décharge est faite par gravité a
travers un trou suffisamment petit pour que la trémie soit susceptible de se boucher. Ils ont
comparé la décharge a sec et sous l’eau et ont constaté que les micro-états d’écoulement
qui provoquent la formation d’un bouchon stable sont liés a la fois au rapport taille
particule/pore et aux conditions de mouillage et que les variables microscopiques cruciales
sont les positions des grains. Les moments des grains ne jouent qu’un role secondaire dans

la déstabilisation des arcs.

1.3.2.3 Agrégation

L’agrégation est un mécanisme de colmatage basé sur les interactions particules/paroi
ou particules/particules. Il est différent du tamisage et du pontage qui sont des mécanismes
purement géométriques dans le cas des particules rigides. Il se traduit par un dépot suc-
cessif de particules colloidales qui adherent a la paroi puis s’accumulent pour former
des agrégats. Donc I’élément le plus important permettant de déclencher le mécanisme
d’agrégation est I'interaction particule/paroi puis par la suite vient le role des interactions
particules/particules [99]. Il faut savoir qu'un petit changement dans les propriétés de sur-
face a des conséquences importantes sur la facon dont le colmatage des pores se produit.
Par exemple Bacchin et al ont montré [99] que lorsque les parois de PDMS sont hydro-
phobes les particules forment des arches a l'entrée des microcanaux et le colmatage se
produit pour des raisons géométriques (figure . Alors qu’a conditions hydrophyles les
particules sont capturées sur les parois et le colmatage se produit a cause de I'agrégation

(figure |1.25)).

FIGURE 1.24 — a)Observation de la capture des particules apres un conditionnement du
microséparateur avec de 1’eau ultrapure (conditions hydrophobes). L’image A a été prise
a tp+ 1 min, I'image B a tp+ 20 min, l'image C a ty+ 45 min et 'image D a ty+ 90
min. b)Observation des premieres étapes de la capture des particules dans les conditions
hydrophobes (image prise 30s apres le début de 1'expérience de filtration)[99].
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FIGURE 1.25 — a)Observation de la capture des particules apres un conditionnement du
microséparateur avec une solution de KCI (conditions hydrophiles). L'image A a été prise
a to+ 1 min (& to, la suspension commence a s’écouler dans les microcanaux), 'image
B a tp+ 20 min, I'image C a to+ 45 min et 'image D a to+ 90 min. b)Observation des
premieres étapes de la capture des particules dans les conditions hydrophiles (image prise
60s apres le début de l'expérience de filtration)[99].

ur mieux comprendr Stu n € xpliquer comment &
Po eux co endre, des études ont essayé d’expliquer comment a

I’échelle du pore le processus de colmatage par agrégation se produit. En effet, la premiere

étape consiste a ce que la paroi capture les premieres particules, comme ce qui est montré

sur la figure a. Puis deux cas de figure se présentent apres les premiers dépots [101] :

le premier cas ou les particules ne peuvent pas se rapprocher les unes des autres a
cause d’une barriere électrostatique qui se forme (une forte répulsion interparticu-
laire). Dans ce cas les particules se contentent de s’accrocher a la paroi et forment
une seule couche et pas un agrégat, mais a condition que les vitesses des particules
soient inférieures a une vitesse critique. Ici 'agrégation seule ne peut pas causer
un colmatage complet du canal sans qu’elle soit combinée aux autres mécanismes
géométriques (pontage et tamisage).

le deuxieme cas correspond a un dépot multicouche. Pour arriver a un agrégat
composé de plusieurs couches, il faut d’abord réduire la répulsion interparticulaire
par 'ajout d'un éléctrolyte et travailler dans des conditions de sorte que le débit soit
suffisamment élevé pour que les forces hydrodynamiques agissant sur une particule
en écoulement a proximité d’une particule déposée puisse surmonter la répulsion
interparticulaire nette. A ce moment, les particules peuvent se rapprocher les unes
des autres et former des agrégats.
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FIGURE 1.26 — Images successives du colmatage d'un pore court par des particules de
4 pm. Les images correspondent aux temps suivants : 4, 9, 12, 16, 22,5, 24 min. Chaque
minute, 6.8 x 104 particules passent a travers le pore. Les lignes bleues pointillées en c et
d correspondent au milieu du pore. a, b Dépot des premieres particules a ’entrée du pore
dans les coins. ¢, d Croissance de deux agrégats sur les cotés opposés du pore, a I'entrée de
la moitié du pore. Ces agrégats croissent jusqu’a ce qu’ils fusionnent et bouchent le pore
(e, f). Nous avons imposé une pression afin d’obtenir un débit au début de I'expérience

égal a 1.6 pl/min.[102]

Par conséquence, la dynamique du processus de colmatage par agrégation de particules
résulte de la combinaison des forces hydrodynamiques et des forces de surface, comme il
a été rapporté dans d’autres études [103] [104].

1.3.3 Apercu sur 'effet du débit

Maintenant que nous avons fait le tour des différents mécanismes de colmatage a

I’échelle du pore et avant de passer a la problématique de la these, nous allons essayer
de répondre a une question fondamentale dans cette these qui est la suivante : Quel est
Peffet du débit sur le colmatage des milieux poreux ?
Un certain nombre d’études ont essayé de trouver une corrélation entre le débit et le
colmatage des milieux poreux mais elles n’ont pas pu conclure la méme chose. Dans les
premiers travaux de Wyss et al, le colmatage s’est avéré indépendant du débit[83], méme
chose pour Dersoir et al qui ont montré qu’il existe un régime dans lequel le colmatage
ne dépend pas de la pression appliquée[I02]. Dans I’exemple suivant (figure , dans
le cadre de I’étude de Wyss et al sur le colmatage des micro-canaux a 1’échelle d’un seul
pore en utilisant des dispositifs microfluidiques comme milieux poreux modeles, le rapport
des canaux bouchés est représenté en fonction du temps pour deux pressions appliquées
(Ap=2 psi et Ap=4 psi).
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FIGURE 1.27 — Dépendance de la pression appliquée : Le rapport des canaux bouchés en
fonction du temps a différentes pressions appliquées. Ap=2 psi diamants rouges, Ap=4 psi
cercles bleus. Encart : tracé des mémes données avec le temps normalisé par la différence
de pression relative Ap/Apg (Apo=2 psi). [69]

Ce qui est constaté est que lorsque le temps est normalisé par la différence de pression
relative , ce qui revient a compter le nombre de particules qui passent a travers les pores,
les courbes des deux pressions appliqués se chevauchent. Cela veut dire que la variation
de pression n’a aucun effet sur le nombre de canaux bouchés. Ainsi Wyss et al ont montré
que pour ce cas de figure le colmatage ne dépend pas de la pression ou du débit d’injection.
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FIGURE 1.28 — Variation de N* (le nombre total de particules qui passent a travers un
pore avant qu'il ne soit bouché) en fonction de la pression appliquée. Ecoulement d’une
suspension de particules de 3 um a travers des pores de taille 21.5 ym x 21.5 pm. [102]

D’autre part, certaines études ont montré que le colmatage dépend du débit, sauf que
cette dépendance n’est pas toujours dans le méme sens. En effet, dans certains cas il a
été montré que 'augmentation du débit favorise le colmatage[62], 102, 105, [106] 107, T0OS]
alors que dans d’autres cas c’est le contraire qui a été prouvé[108], 109]. Cette divergence
est principalement due a 'existence de plusieurs mécanismes de colmatage. Nous prenons
I'exemple de I’étude établie par Dersoir et al du colmatage d’un filtre microfluidique a
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I’échelle d'un seul pore. Sur la figure [1.28] est tracé N* le nombre total de particules qui
passent a travers un pore avant qu’il ne soit bouché en fonction de la pression appliquée
et du débit appliqué. N* reste constant jusqu’a une certaine valeur de pression puis au
dela de cette valeur elle augmente de fagon linéaire avec la pression. Cela veut dire que
Iaugmentation du débit ou de pression favorise le passage des particules a travers les
pores et donc défavorise le colmatage. Ainsi Dersoir et al ont montré que pour ce cas de
figure le colmatage dépend de la pression ou du débit d’injection
La question qui se pose maintenant c’est : Comment pouvons-nous expliquer le
fait que le colmatage dépend dans certains cas du débit et dans d’autres cas
non ?
— Pour le cas ou il n’y a pas d’interactions, il s’agit d’un colmatage géométrique dans
lequel seules les forces hydrodynamiques et les forces de contact sont mises en jeu.
Mais les forces de contact ne sont que la résultante des forces hydrodynamiques,
ce qui veut dire dans ce cas qu’il ne s’agit pas d'une compétition entre les deux
forces. Cet aspect est illustré sous forme de schéma sur la figure [[.29%a
— Pour le cas ou il y a des interactions, la force hydrodynamique et la force d’in-
teraction sont en compétition. Quand la force hydrodynamique est négligeable les
particules restent attachées aux parois. Au dela d’'un certain débit, les forces hy-
drodynamiques deviennent de méme ordre que les forces d’intéractions et dans ce
cas le colmatage commence a avoir une dépendance du débit, jusqu’a un certain
point ou les forces d’interactions deviennent négligeables. (figure b)

FIGURE 1.29 — Schéma explicatif des forces appliquées sur les particules dans le cas des
interactions et sans interactions

Quant a l'effet de la fraction massique, il a été démontré que plus la suspension est
concentrée plus la probabilité de colmatage est élevée. Sauret et al [84] ont montré (cf
figure que Le nombre total de particules qui s’écoulent a travers un microcanal
est proportionnel au volume de la suspension et a la fraction volumique de solide. Par
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conséquent, l'intervalle moyen de colmatage (t.,,) prendra la forme suivante :

<tclog> X @ (122)

ou ¢ est la fraction solide et Ap est le gradient de pression a travers le dispositif.
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FIGURE 1.30 — a) Evolution du temps moyen de colmatage en fonction de la différence
de pression a travers le dispositif pour ¢= 0.2 %. La ligne en pointillés a une pente
proportionnelle & 1/Ap. b) Evolution du temps moyen de colmatage en fonction de la
fraction volumique des particules ¢ pour Ap = 13,8 kPa ou la ligne en pointillés a une
pente proportionnelle & 1=/¢ [84]

1.4 Problématique et cadre de 1’étude

Nous avons vu que que I’écoulement de suspensions de particules dans des milieux
poreux présente un grand intérét dans de nombreuses applications industrielles et natu-
relles, et que celui-ci peut conduire au phénomeéne de colmatage. Ce phénomene a son
tour peut avoir des effets néfastes sur l'efficacité et la durée de vie de plusieurs systemes.
C’est pourquoi les chercheurs ont entamé pendant le siecle dernier des études pour mieux
comprendre les processus qui régissent le colmatage des milieux poreux afin de diminuer
ou méme écarter ses effets indésirables. Les premieres études étaient a 1’échelle macrosco-
pique. Elles ont donné un coup de pouce dans la compréhension, ont fourni des éléments de
base essentiels pour poursuivre le chemin de recherche et ils continuent jusqu’au jour d’au-
jourd’hui a apporter de nouvelles réponses sur différents aspects. Puis avec les avancées
technologiques, il a été possible de d’étudier le phénomene de pres grace a la microflui-
dique qui s’est avérée un outil efficace pour étudier les écoulements confinés a ’échelle du
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pore. Les études réalisées a cette échelle, ont permis de mettre en évidence les principaux
mécanismes responsables du colmatage des milieux poreux, a savoir le tamisage (exclu-
sion de taille), le pontage et 'agrégation. Ces mécanismes sont donc compris a ’échelle
du pore mais ce qui manque dans I’état actuel de connaissance est le passage a I’échelle
du milieu poreux. C’est une problématique de changement d’échelle qui est classique aux

milieux poreux mais qui n’est pas tres simple sur ce probleme. Par conséquent, la premiere

question a laquelle nous allons répondre est :

T

Echelle de changement d'échelle Echelle du
res milieu
- poreux

En effet pour ce faire il faut qu’on regarde s’il existe des effets collectifs, a savoir si le
colmatage d’un pore est affecté par le colmatage des pores voisins. Et récemment Liu et al
ont montré que les pores bouchés modifient les conditions d’écoulement et favorisent un
nouveau colmatage a proximité [I08], plus précisément le colmatage d’une constriction est
plus rapide lorsque le nombre de constrictions voisines colmatées est plus important. Ils ont
également montré a travers ce travail (ﬁgure que le colmatage dépendant (en rouge :
les constrictions les plus proches de la constriction étudiée) diminue la perméabilité du
milieu poreux plus efficacement que le colmatage indépendant (en bleu : les constrictions
du deuxiéme niveau). La question posée est donc une question légitime puisque les pores
ne sont pas indépendants les uns des autres ce qui justifie le besoin d’étudier le colmatage
a une échelle intermédiaire (du milieu poreux).
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AN est le nombre incrémental de constrictions de pores colmatées et N,,, est le nombre
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L’autre aspect qui a été peu étudié dans la littérature est I'aspect des suspensions
concentrées, par ce que souvent ce qui est injecté c’est des suspensions diluées. Dans ce
sens, on se pose la question de savoir ce qu’il en ait des suspensions plus concentrées.

T

Suspensions
diluées

La plupart des études

Suspensions
concentrées

Peu étudiées

Dans ce sens, Remond a montré que dans le cas du pontage [I10], la proportion des

particules piégées augmente presque linéairement avec la fraction volumique ¢ méme pour
des suspensions concentrées (¢ = 30%) comme il est montré sur la figure Ce qui veut
dire qu’il est intéressant d’étudier cet aspect.
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FIGURE 1.32 — (a) Vue de dessus d'un cluster a la fin de la simulation numérique. Les
petites particules en rouge sont les particules piégées. (b) Variation de la proportion de
particules en interaction et de particules piégées en fonction de ¢ pour un coefficient de
friction de 0.3.

En régime dilué c’est 'hydrodynamique qui gouverne 1’écoulement. Mais lorsque la
fraction volumique ¢ dépasse les 20%, il y a tout un ensemble de phénomenes qui vont
intervenir.

Le premier est la migration des particules : a cause des collisions entre particules on
observe une migration des particules vers les zones de faible cisaillement. Par exemple
sur I’écoulement de Poiseuille les particules vont se retrouver au milieu comme ce qui est
montré sur la figure [1.33
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FiGURE 1.33 — Profil de la fraction volumique des particules dans un écoulement de
Poiseuille

Le deuxieme phénomene est le phénomene des forces normales : c’est la fraction vo-
lumique ¢ augmente on mesure des forces normales qui ne sont plus négligeables et qui

sont de I'ordre de grandeur des forces tangentielles comme ce qui est montré sur la figure

L34
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FIGURE 1.34 — Viscosités normales issues d’expériences de cisaillement simple en fonction

de ¢/¢m [111]

Et on retrouve d’autres phénomenes comme le rhéoépaissement et la rhéofluidification
traduisant le fait que la viscosité n’est plus constante en fonction du taux de cisaillement

a forte fraction volumique.

Cadre de I’'étude

Enfin, pour donner un cadre a notre travail nous avons fondé notre étude sur les trois
points (objectifs) suivants :

— Colmatage géométrique par pontage sans interactions

— Suspensions concentrées et semi-diluées

— Echelle intermédiaire entre ’échelle du pore et celle du milieu pore

Ceci en utilisant une approche microfluidique qui permet d’avoir des observations
directes et de controler la géométrie et les conditions d’écoulement.
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2.1. FABRICATION DES MILIEUX POREUX MODELES %)

Le but de ce chapitre est de présenter les différents moyens mis-en-oeuvre pour I’élaboration
d’un systeme expérimental et d'un protocole adaptés a ’étude du phénomene de colma-
tage dans des milieux poreux. Nous aborderons dans la premiere partie la définition du
masque du milieu poreux modele désordonné, ainsi que les modes opératoires ayant servi
a la fabrication du dispositif micro-fluidique. Nous détaillerons ensuite les caractéristiques
des fluides et des particules composant la suspension. Puis nous donnerons un apercu
du matériel utilisé pour 'injection de la suspension, la visualisation de 1’écoulement au
sein du milieu et la mesure de grandeurs physiques (pression, débit). Nous cloturerons ce
chapitre sur les différents indicateurs mesurés et sur la méthode adoptée pour les extraire
par traitement d’images.

Dans chaque partie, nous évoquerons aussi les différents problemes rencontrés ainsi que

des protocoles essayés n’ayant pas abouti.

2.1 Fabrication des milieux poreux modeles

La puce microfluidique adoptée est a base de PDMS (PolyDiMethylSiloxane) collé sur
du verre. Sa fabrication utilise la technique de soft-lithography,tres répandue en micro-
fluidique depuis la fin du siecle dernier [112), [113]. Elle repose sur la création d’un moule
dans lequel est coulé le PDMS. Apres réticulation et démoulage, des trous sont percés
pour connecter les tubes d’alimentation et le PDMS est collé sur du verre. Le moule a la
faculté d’etre utilisable plusieurs fois.

Les détails de conception et de fabrications du dispositif seront présentés plus en détails
dans les paragraphes qui suivent.

2.1.1 Définition du masque du dispositif

La premiere étape de conception consiste a définir réaliser le masque du dispositif.
Le micromodele utilisé est composé de trois parties (figure : le réseau d’injection
en entrée (canaux d’alimentation), la partie poreuse et le réseau d’évacuation en sortie

(canaux d’évacuation). La figure (2.1)) représente le micromdele utilisé :

2.1.1.1 Génération des milieux poreux aléatoires

Le milieu poreux dans la partie centrale du micromodele a été généré a ’aide de Matlab
avec une distribution de taille de pores et une forme aléatoires afin de telle sorte qu’il soit
représentatif de ’aspect désordonné des milieux poreux réels. Le programme utilisé pour a
fin permet de choisir un ensemble de parametres tels que la porosité, un longueur typique
de la distance pore-pilier, la largeur moyenne des pores, la présence ou non de branches
mortes et des parties non connectée. Le principe de génération du milieu consiste a tirer

des nombres aléatoires sur chaque point de I'espace de Fourier, de les pondérer par une
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FIGURE 2.1 — Masque du milieu poreux modele utilisé. En blanc sont représentées les
zones de circulations du fluide et des particules. En noir sont représentés les murs et les
plots

Gaussienne centrée sur le vecteur d’onde correspondant a la longueur de corrélation pore
pilier souhaitée, avant de réaliser la transformée de Fourrier inverse et de binariser I'image
obtenue. Un exemple de motif obtenu est présenté sur la figure [2.1]

La partie poreuse fait 7, 3mm de largeur et 8mm de longueur afin de pouvoir observer
I’ensemble du dispositif sous microscope (voir paragraphe pour des détails sur
I'acquisition d’images). La porosité a été fixée a 0.76 et la longueur de corrélation a 80um
pour avoir environ 100 pores sur chacune des deux dimensions du milieu afin d’étre plus
proche de la réalité. Le diametre moyen des pores est de 58um et celui des piliers de
46pm. La distribution de tailles de pores et des piliers sur masque est donnée par les deux

histogrammes sur la figure 2.2}
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FIGURE 2.2 — a) Histogramme des piliers. b) Histogramme des pores.
2.1.1.2 Canaux d’alimentation

Les zones d’entrée et de sortie sont symétriques. Elles ont une forme de pattes ar-
borescentes en 2P (figure afin d’homogénéiser l'injection et avoir un front droit a
I’entrée de la zone poreuse. Nous pouvons voir I’évolution d’un front d’injection de fluide
suspendant dans le milieu poreux sur la figure .
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FIGURE 2.3 — Evolution du front d’injection lors de la pénétration du fluide dans le milieu
poreux

La largeur des canaux dans les pattes fait 226um

2.1.1.3 Masque complet

Les dimensions du dispositf concu permettent de mettre jusqu’a huit milieux poreux
a la fois sur un seul wafer de diametre (4 pouces = 10.16 cm). Ceci nous a permis d’op-
timiser le temps de fabrication du dispositif microfluidique. Le modele final imprimé sur
un masque est donné sur la figure ;

(b)

FIGURE 2.4 — a) Réseau d’injection : pattes arborescentes en 2P. b) Masque entier com-
prenant huit milieux poreux modeles. En blanc sont représentées les zones de circulations
du fluide et des particules. En noir sont représentées les murs et les plots

2.1.2 Création du moule par photolithographie

La création du moule se base sur la photolithographie qui veut dire le transfert d’une
image dessinée sur un masque vers un substrat. Le substrat utilisé, dans notre cas est
un wafer en silicium de 4 pouces (10,16 cm). Le principe de fabrication de fagon générale
repose sur les étapes suivantes synthétisées sur la figure : préparation du wafer, dépot
d’une couche de résine sur le wafer, insolation puis développement de la résine.
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FIGURE 2.5 — Schéma du procédé de fabrication d’'un moule par photolithographie : a)
préparation du wafer, b) dépot d’'une couche de résine sur le wafer, ¢) pré-bake de la résine
pour évaporer le solvant d) insolation, e) développement et traitement hydrophobe

La premiere étape dans ce processus consiste a déshydrater les wafers pendant 30 min
a 200 C°. Ensuite la deuxieme étape est de déposer une épaisseur constante de résine sur

le wafer. Pour ce faire, plusieurs options sont possibles. Les deux plus utilisées sont :

1. Iétalement par centrifugation (spincoating) pour quelques types de résines tels que
la SU-8.

2. la lamination d’une résine sous forme d’'un film sec (DF-1000). L’avantage de cette

technique est qu’elle est moins chere et plus courte que la précédente [114].

Notre moule a été fabriqué moyennant cette seconde technique de lamination en utili-
sant une résine négative, c’est-a-dire une résine pour laquelle les parties insolées sont
réticulées. Concretement pour cette étape, un film sec de 50 m d’épaisseur est laminé
entre deux rouleaux avec une vitesse de 0,5 m/min, sous une pression de 2,5 bar et une
température de 100C° [115]. L’étape d’apres est I'insolation de la résine photosensible via
une lampe a rayons ultraviolets de longueur d’onde 365 nm. La lumiere passe a travers
le masque plastifié pour réticuler les zones de circulations du fluide (partie en blanc dans
le masque). Le paramétrage d’insolation dépend de ’épaisseur de la résine. La dose d’ex-
position qui s’exprime par le produit de 'intensité du rayonnement (énergie par unité de
surface) par le temps d’exposition, est égale a 240 m.J/cm? pour une épaisseur de 50 pm.
Ensuite, nous faisons une précuisson du wafer afin d’évaporer le solvant de la résine. Les
parametres (rampe, température et durée de chauffage) du recuit dépendent généralement
de I'épaisseur de résine déposée. Dans notre cas le recuit est fait a 100 C° pendant 6 min.
L’étape suivante est le développement (pendant 5 min dans notre cas) dans un bain de
cyclohexanone pour enlever la résine non insolée lors de ’exposition puis le ringcage avec
de lisopropanol. Un recuit a 120 C° pendant 2 min est ensuite nécessaire pour consolider
les motifs développés.
Le moule fabriqué est représenté sur la figure :
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FIGURE 2.6 — Image du moule. a) Moule fabriqué par photolithographie sur un wafer de
silicium de 4 pouces de diametre et 500 pum d’épaisseur. b) Focus sur une partie du moule
(surface des trous) utilisant un objectif x 20,

2.1.3 Fabrication des puces microfluidiques en PDMS

Maintenant que le moule est réalisé, la partie suivante consiste a fabriquer la puce en
PDMS. Les étapes sur lesquelles repose le principe de fabrication sont synthétisées sur la

figure (2.7)) :

FIGURE 2.7 — Procédé de fabrication de la puce microfluidique a partir d’'un moule

Ce processus de fabrication ne dépasse pas généralement 4 heures. La premiere étape
est le moulage du PDMS. Dans cette partie, nous commengons par mélanger le PDMS
(Sylgard 184) et son réticulant avec une portion massique de 1/10 (dix pour le PDMS et un
pour le réticulent). Ensuite, pour ne pas avoir des bulles pouvant géner la transparence et
la visibilité dans la puce, nous dégazons le mélange moyennant une cloche a vide pendant
une heure. Apres le dégazage, nous coulons le mélange sur le moule et nous le laissons
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réticuler a 65° pendant 2h30. La deuxieme étape est le démoulage et le découpage du
PDMS. Dans cette partie, nous séparons le PDMS du wafer délicatement pour éviter que
quelques plots en PDMS s’arrachent et restent sur le wafer. Ensuite, nous découpons le
PDMS pour l'adapter a la taille des lames de verre qui seront utilisées ultérieurement.
Puis, en utilisant des poingons, nous vient faire des trous au niveau de la zone d’injection
a l'entrée et celle de I'évacuation du fluide a la sortie. La taille des trous dépend des
diametres extérieurs des tubes utilisés pour faire parvenir la suspension dans le milieu
poreux. Une fois le poingonnage fait, nous passons a la derniere étape qui consiste a
fermer les canaux. Pour ce faire, nous déposons 1’échantillon en PDMS et la lame de verre
dans un plasma a oxygene, afin de créer des radicaux de surfaces qui vont étre combinées
apres la mise en contact des deux matériaux pour former des liaisons covalentes assurant

un tres bon collage. Nous obtenons ainsi une puce microfuidique préte a I'utilisation (figure

23).

PDMS Milieu poreux

Trou
d’alimentation

FIGURE 2.8 — Puce microfluidique fabriquée

2.2 Formulation et caractérisation de la suspension

2.2.1 Cahier des charges et principe de la mesure

L’objectif de nos mesures est d’observer la dynamique de colmatage du milieux po-
reux, c’est-a-dire identifier I’évolution des zones dans lesquelles les particules s’accumulent
et celles dans lesquelles la suspension peut couler. Une difficulté expérimentale majeure
en travaillant avec des suspensions denses est que les nombreuses interfaces solide liquide
diffractent la lumiere et rendent les images difficilement exploitables. C’est-a-dire que ’en-
semble de la suspension apparait en noir, quelque soit la fraction volumique de particules
comme ce que nous pouvons voir sur la figure La premiere caractéristique de la sus-
pension est donc de permettre l'observation de la dynamique des clusters.Par ailleurs,
notre objectif est d’étudier le colmatage par pontage, ce qui implique qu’il ne faut pas
qu’il y ait d’interaction particule particule ou particule paroi. Enfin,le fluide suspendant
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ne doit pas étre faire gonfler le PDMS, de méme densité que les particules pour éviter
la sédimentation, et de faible viscosité pour que les expériences puissent se faire a faible
pression afin de limiter la déformation du PDMS.

FIGURE 2.9 — Image en lumiere blanche d'une suspension en particule de 6 pum non
iso-indice de réfraction en écoulement a travers le milieu. L’image est capturée a la fin de
I’expérience apres colmatage. En noir, sont représentés les clusters. Le sens de ’écoulement
est de la droite vers la gauche.

Afin de répondre a ces différents objectifs, notre stratégie a été de choisir des particules
et de formuler un fluide suspendant iso-dense, et iso-indice de réfraction, puis de marquer
en fluorescence le fluide suspendant. De cette maniere, 'intensité lumineuse dépend in-
versement proportionnellement de la fraction volumique de particules locale. En effet, la
présence de particules implique une moindre quantité de fluorophore, donc de source lu-
mineuse. Autrement dit, plus il y a de particules, et plus I'image est sombre. Une image
d’une zone avec des clusters est présentée sur la figure en fluorescence et en lumiere
blanche afin d’illustrer cette méthode. En lumiere blanche, aucune particule n’apparait,
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(a)

FIGURE 2.10 — Illustration du principe d’observation de la suspension. a) Image fluores-
cente d'une portion d’un milieu poreux dans lequel est injecté une suspension de particules
de 6 um de diametre. En noir Les plots sont en noir, la suspension en gris clair et les clus-
ters en gris foncé. b) La méme image que celle de gauche, en lumiere blanche.

ce qui valide l'iso-indice de réfraction entre particule et fluide suspendant. En lumiere a
fluorescence, des clusters sont visibles en gris foncé. Plus de détails sont donnés dans la
suite sur la formulation du fluide suspendant et sur les particules.

2.2.2 Les particules
2.2.2.1 Caractéristiques des particules

Les particules utilisées sont des particules de PMMA (poly méthacrylate deméthyle),
un polymere thermoplastique a base du monomere MMA (méthacrylate deméthyle), connu
sous le nom Plexiglas. Elles sont fabriquées par la société MICROBEADS, portent le
nom SPHEROMERS CA et destinées a la base a une large gamme de formulations
de revétements architecturaux [116]. Parmi leurs principaux atouts, le fait qu’elles soient
transparentes, lisses, inertes dans la plupart des solvants, ne subissent ni gonflement ni
retrait, et soient monodisperses avec de faibles coefficients de variation. Pour cette these,
nous avons utilisé quatre diametres différents : 6 um, 10 um, 15 pm et 20 pum avec un

coefficient de variation de 1.8%. Leurs principales caractéristiques sont données dans le

tableau suivant (2.1 :

On rappelle que le coefficient de variation est le rapport entre ’écart-type o et la
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Caractéristiques Valeurs
Diametre (pum) 6, 10, 15, 20
Coefficient de variation (%) | 1.8
Densité 1.18

Indice de réfraction 1.49

TABLE 2.1 — Caractéristiques des particules de PMMA

moyenne g des diametres :
o
Cy = —
i
2.2.2.2 Evaluation de la monodispersité des particules : quantification du
nombre de grosses particules

Malgré leur faible coefficient de variation (Cy = 1.8%), les particules de PMMA
telles qu’elles sont fabriquées ne répondent pas completement a notre besoin en terme
de monodispersité. L’expérience a montré que la présence de quelques grosses particules
peut changer énormément la dynamique de colmatage des que leur taille dépasse la taille
caractéristique moyenne des pores de notre milieu. Par conséquent, un nombre faible de
ces particules de grands diametres peut induire a un bouchage immédiat de I'entrée du
milieu, comme il est montré sur la figure Une étude du colmatage pour ce type de
suspension avec présence de quelques grosses particules est faite dans le chapitre [5]

FIGURE 2.11 — Colmatage par filtration de grosses particules. a) Image d’une partie de
I’entrée du milieu poreux lors de 1’écoulement d’une suspension de particules de 6 um
de diametre théorique avant tamisage. b) Focus sur des grosses particules dans le milieu
poreux sur le carré en rouge de la figure a)

Pour quantifier les grosses particules (particules ayant une taille proche de la taille ca-
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ractéristique moyenne des pores) nous avons mis une quantité de particules dans de I'eau
puis nous avons étalé le mélange sur des lames de verre pendant une nuit afin d’avoir une
seule couche de particules. Ensuite, nous avons capturé des images microscope des parti-
cules. Sur la figure nous donnons un exemple d’une image prise avec un objectif de
grossissement de x15. Nous détectons tout d’abord sur chaque image le nombre de grosses
particules (contours en jaune sur la figure puis moyennant un traitement d’image
sous MatLab basé sur la binarisation des images, nous comptons le nombre de petites par-
ticules. Une analyse a été réalisée sur un échantillon comprenant 53087 particules dont 66
sont grosses ce qui représente un pourcentage de 0.124 %. Ce pourcentage peut paraitre
négligeable mais en pratique, nous verrons dans le chapitre [5| que ces quelques particules
ont une influence importante sur la dynamique de colmatage. Il est donc primordial de ta-
miser les particules avant de les injecter. Dans le paragraphe qui suit nous allons présenter
la distribution de taille de particules apres tamisage pour prouver 'efficacité du processus

adopté pour cette fin.

(a) (b)

FIGURE 2.12 — a) Image microscope d'un ensemble de particules de PMMA non tamisées
de 15 um de diametre sur une lame de verre avec un objectif de grossissement de x 15, en
jaune quatre grosses particules détectées. b) Focus sur le carré en rouge de la figure a) a
gauche ; ¢) image résultante du traitement de la figure b) en bleu les contours définissant
les particules détectées pour calculer leur nombre.

2.2.2.3 Processus de tamisage

Pour remédier a ce probleme nous avons élaboré un processus de tamisage a sec per-
mettant d’écarter les grosses billes. Nous avons utilisé des tamis en nylon (Nytal Sefar),
montrés sur la figure 2.13]

Le principe est simple, nous nous sommes servis de deux flacons en plastique, un tamis
en nylon adapté a la taille des particules a tamiser (taille de maille 20% plus grande que
la taille des particules a retenir) et un agitateur vibrateur de type Vortex Genie 2. Au
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(b)

FIGURE 2.13 — a) Tamis en nylon (Nytal) d’un diametre de maille faisant 20 pm. b)
Image microscope d’un tamis en nylon ; focus sur quelques mailles de 16 um de diametre

début le flacon du dessus est remplie de particules, celui de dessous est vide et entre les
deux flacons nous mettons le tamis. Ensuite nous fixons le tout sur 'agitateur pour le
faire agiter pendant une heure (figure [2.14)).

]

FIGURE 2.14 — Agitateur Vortex utilisé dans le processus de tamisage

2.2.3 Efficacité du processus de tamisage

Apres tamisage, la distribution de taille des particules a été a nouveau mesurée afin
d’évaluer ce processus de tamisage. Sur 7785 particules, nous n’avons détecté aucune
particule de plus de 20 pm de diametre.

Un exemple est présenté sur la figure . a gauche (figure nous montrons
I’exemple d’une image microscope d’une suspension de particules de diametre 15 pm apres
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tamisage, puis a droite (figure [2.15b|) nous montrons le résultat du traitement appliqué

qui nous a permis de détecter, entourer en rouge les particules et mesurer leurs diametres.

(b)

FIGURE 2.15 — a) Image microscope d’un ensemble de particules de PMMA tamisées de
15 pm de diametre sur une lame de verre avec un objectif de grossissement de x 30, b)
Résultat du traitement effectué pour détecter les diametres des particules sur la figure a)
a gauche ; en rouge les contours définissant les diametres pour effectuer la distribution de
taille.

La distribution de tailles de particules aprés tamisage est donnée sur la figure [2.16] :
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FIGURE 2.16 — Distribution de taille des particules de PMMA de 15 um de diameétre,
pour un échantillon tamisé

La moyenne des tailles des particules est 14.99 um leur écart-type est de 0.7487.
La premiere chose a remarquer sur la courbe de distribution est la qualité de I'aspect
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monodisperse dans ces particles de PMMA traduit par un écart-type faible et une moyenne
qui est égale au diametre annoncé. Nous verrons dans le chapitre 5| I'importance de la

présence de quelques rares grosses particules sur la dynamique de colmatage du milieu.

2.2.4 Le fluide
2.2.4.1 Choix du fluide

Le but est d’avoir un fluide suspendant qui réponde aux criteres suivants :

1. le méme indice de réfraction que le PMMA pour éviter la réfraction due au change-
ment d’indice optique et limiter les interactions de Van der Waals entre particules,

la méme densité que le PMMA pour éviter la sédimentation,
le moins visqueux possible pour éviter le gonflement,
non volatil pour réaliser les expériences sur le temps long,

non toxique pour faciliter la réalisation des expériences,

A S

fluide newtonien pour ne pas ajouter des effets de migrations de particules liés a

une rhéofluidification ou des forces normales,
7. Non gonflant pour le PDMS.

Dans un premier temps, nous avons utilis¢é un mélange de trois liquides newtoniens :
Triton X100, 1.6-Dibromohexane, Ucon oil 75-H450, de fraction massique respectivement
de 50%, 28% et 22% comme proposé dans Wiederseiner et al. [I17]. Cependant sa viscosité
de 120 mPa.s a 25 C° s’avere assez élevée et par conséquent favorise la déformation du
PDMS. Nous avons cherché une alternative dans la littérature qui pourrait nous servir
mais la donnée de viscosité n’est pas toujours disponible ce qui nous a amené a chercher
nous méme un mélange qui pourrait répondre a notre besoin. Finalement, nous avons
réussi a avoir un mélange de viscosité 20 mPa.s a 25 C° c’est-a-dire 10 x fois plus faible
que le premier. On résume sur le tableau suivant les fluides utilisés ainsi que leurs
proportions, puis dans le paragraphe qui suit nous allons présenter la méthode adoptée
pour obtenir ce mélange.

Fluides Concentration massique (%)
2-pyridinemethanol 62
Eau 27
Nal 11

TABLE 2.2 — Concentration massique de chacun des fluides a 25 C°
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2.2.4.2 Meéthodologie de dosage

Pour rappel, les particules de PMMA ont une densité de 1.18, un indice de réfraction
de 1,49. Le 2-pyridinemethanol était le point de départ vu qu’il s’agit d’'un fluide ayant
un indice de réfraction proche de celui des PMMA, une viscosité faible et une masse
volumique inférieure a celle du PMMA. Ensuite, nous avons essayé un jeu de combinaisons
de fluides qui peuvent étre mélangés avec le 2-pydinemethanol et répondre a nos criteres
et finalement nous avons choisi ’eau pour sa faible viscosité, et I'iodure de sodium pour
sa forte densité. Les données de viscosité dynamique et de masse volumique de chacun
des fluides choisis sont données dans le tableau suivant :

Fluides Masse volumique (g/cm?) | Indice de réfraction
2-pyridinemethanol 1.131 < 1.18 1.543 > 1.49
Eau 0.997 < 1.18 1.33 < 1.49
Nal 3.670 > 1.18 1.774 > 1.49

TABLE 2.3 — Indice de réfraction et masse volumique de chacun des fluides a 25 C°

Pour parvenir a notre but de matching nous sommes passés par une étape intermédiaire

dont l'idée est d’avoir deux mélanges :

1. un mélange 2-pyridinemethanol/eau, ayant un indice optique n; et une masse vo-
lumique p; tel que :

N, = NppypmaA = 1.49
p1 < ppuma = 118 g/em?

2. un mélange Nal/eau, ayant un indice optique ns et une masse volumique p, tel
que :

No = MppyMA — 1.49
p2 > ppuma = 1.18 g/em?

Nous sommes partis du principe que les deux mélanges sont non-miscibles pour se rappro-
cher au mieux de la concentration massique théoriquement, en adoptant le raisonnement

suivant :
Miotal o mq + ma

Protal = ‘/total B ‘/1 + ‘/2
1 i+Vo Vi Vs 1 my 1 ma

-+ =—. - 2
Piotal M1+My My +MmMg My +Ma pr Mg +Mo P2 M+ Mo

Nous notons :
my mao
o= — et g = —————
my + mo ma + meo

Le systeme d’équations se réduit a :
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1 1 1
=— .01+ — .0y
Ptotal P1 P2 (21)
1 = a1+ (0]

D’une part, en jouant sur les proportions de ’eau et du 2-pyridineméthanol pour avoir
un indice optique égale a 1.49, nous obtenons une concentration massique de 75.92% en 2-
pyridineméthanol et 24.08% en eau. La masse volumique du mélange est p; = 1.096 g/cm?.

D’autre part nous trouvons dans le papier de Bai et al [118] qu’a 25C°, le mélange
composé de 62% de Nal et 38 % de I'eau a un indice de réfraction égale a celui du PMMA
et une masse volumique égale & py, = 1.759 g/cm?.

Donc en résumé :

pr = 1.096 g/em?, py = 1.759 g/em® et piowq = 1.18 g/cm?

Et la résolution du systeme d’équations [2.1] donne :
ap = 81.11% et py = 18.89%
Ce qui donne des concentrations massiques de :

C2—pyridineméthanol ~ 62%7 CEau ~ 27% et CNaI = 11%

Les mesures expérimentales de masse volumique et de viscosité effectuées sur le mélange

en fonction de trois températures sont présentées sur le tableau suivant (2.4)) :

, Viscosité Viscosité
Température Masse  volu- . ., .
(C) mique (g/cm?) dynamique cinématique

(mPa.s) (mm?/s)
15 1.19 19.79 16.38
20 1.19 15.34 12.74
25 1.19 12.14 10.11

TABLE 2.4 — Viscosité et masse volumique du mélange en fonction de la température

Ce mélange nous a permis d’avoir une viscosité 10 fois plus faible que celle du pre-
mier mélange (Triton X100, 1.6-Dibromohexane, Ucon oil 75-H450) , et donc de réduire
I'influence du fluide suspendant sur la déformation du milieu poreux.
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2.2.5 Rhéologie de la suspension

Apres avoir trouvé le fluide répondant a nos critéres posés initialement, nous passons a
I'une des propriétés les plus importantes d’une suspension de particules qui est la viscosité.
Tout d’abord il faut rappeler que la rhéologie d’une suspension dépend fortement de sa
fraction solide. Lorsque celle-ci est faible, la suspension se comporte comme un fluide
newtonien dont la viscosité effective pi.rr(¢) augmente avec la fraction volumique solide ¢.
Plusieurs modeles de viscosité sont proposés pour décrire une suspension a faible fraction
volumique de particule. Une parmi les plus courantes est celle de Zarraga [34] :

exp(—2.34¢)

prers(9) = C (2.2)

ou :
— pesr(@) : la viscosité effective
— o : la viscosité de la phase liquide
— ¢ : la fraction volumique solide
— ¢m 1 0,58
om est la fraction volumique solide au-dela de laquelle I’écoulement n’est plus possible

[119, 120].

10*
¥ o=17.5%
2 * 0=32%
10 ¥ 0=40%
7 10°%1% $=50%
& 5
Q: = PR i
-~ 102 !
—s— Experiments
—Zarraga (¢,,=0.58)
10’ | '
0 20 40 60

¢ (%)

FIGURE 2.17 — Viscosité de la suspension en fonction de la concentration des particules
a 25 °C. La courbe rouge représente les mesures expérimentales de viscosité pour un taux
de cisaillement de 30 s~!. La courbe bleue représente la viscosité d'une suspension se
comportant comme un fluide, comme il a été décrit par Zarraga et al [34] dans I’équation

3

Pour répondre a la question de rhéologie de notre suspension, nous avons effectué
des mesures de viscosité a différentes fractions massiques. Nous représentons dans 'insert
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de la figure la viscosité dynamique en fonction du taux de cisaillement pour trois
concentrations 17.5 %, 32 % et 40 %. Nous constatons que la suspension choisie se com-
porte comme un fluide newtonien. Nous représentons également sur la méme figure [2.17]
la viscosité en fonction de la concentration massique des particules. La courbe en rouge
correspond aux mesures expérimentales effectuées alors que la courbe bleue est le tracé
du modele de Zarraga donné par 'expression 2.2, Nous avons essayé d’autres modeles [46]
mais celui de Zarraga semble le plus proche de nos valeurs expérimentales.

2.2.6 Tentative de mesures en lumiére blanche

Nous avons tenté de travailler en lumiere blanche au début de these, cependant nous
avons eu des doutes sur la possibilité d’avoir une calibration absolue de la concentration
en fonction de l'intensité lumineuse. La tentative de calibration a été faite pour une
suspension en écoulement dans un canal droit, comme nous pouvons le voir sur la figure
[2.18] mais nous avons remarqué que pour une méme fraction massique I'intensité lumineuse

dépend de la vitesse de la suspension.
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FiGURE 2.18 — Calibration : Rapport entre I'intensité lumineuse et le temps d’exposition
en fonction de la concentration massique des particules, pour un ensemble d’images cap-
turées en lumiere en blanche pour des suspensions de particules injectées dans un canal
droit.

Par exemple, nous pouvons clairement voir sur la figure la différence d’intensité
entre les particules sur le bord et au milieu du canal. Ceci nous a amené a élaborer
un protocole de mesure en fluorescence, et dela vient 'idée de marquer en fluorescence.
Finalement, nous n’avons pas procédé a une cartographie pour la bonne raison qu’il y
avait surtout deux concentrations dans le milieu. Dans la partie qui coule nous restons
a peu pres de l'ordre de grandeur de la concentration injectée et puis des clusters ou la
concentration est beaucoup plus grande. Des lors que nous avons vu ceci nous nous sommes

dit que le plus important ce n’est pas de décrire les petites variations de concentrations
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qu’il y a dans la phase qui coule mais plutot de s’intéresser aux clusters. D’ot le choix de la
binarisation comme nous avons bien expliqué précédemment et comme nous allons revoir
plus en détail plus loin dans le paragraphe [2.4.3] Pour faire une binarisation nous n’avions
plus besoin de calibrer et donc nous aurions pu travailler en lumiere blanche cependant
les mesures en fluorescence nous octroient plus de propreté, une meilleure visibilité et plus

de facilité pour traiter les images.

(a)

FIGURE 2.19 — Images de suspensions de particules de 6 pum dans I'eau injectées dans un
canal droit pour la calibration en lumiere blanche. a) ¢ = 5%.,b ) ¢ = 10%, ¢) ¢ = 15%,
d) ¢ = 20%, e) ¢ = 25%.

2.2.7 Mesure en microscopie a fluorescence
2.2.7.1 Principe de la microscopie a fluorescence

Dans ce paragraphe, nous rappellerons brievement le principe de la microscopie a
fluorescence avant d’enchainer avec les processus de marquage des particules et du fluide
suspendant dans les paragraphes qui suivent.

Pour commencer, un corps est dit fluorescent quand il est doté de la propriété d’émettre
une lumiere apres avoir été excité avec une lumiere d’énergie supérieur. Certains objets ont
cette faculté naturellement comme la chlorophylle qui émet de la lumiere rouge lorsqu’elle
est excitée par des rayons ultra-violets, et dans ce cas nous parlons de I'autofluorescence
ou la fluorescence primaire. D’autres ne 'ont pas mais ils peuvent ’acquérir moyennant
un marquage avec des fluorophores, et dans ce cas nous parlons de fluorescence secondaire.

La microscopie en fluorescence est basée sur la formation d’une image grace a la
détection de la lumiere émise par l'objet fluorescent a visualiser. Pour se restreindre a
la lumiere émise par 1’'objet fluorescent, nous utilisons, un filtre de fluorescence en cube.
Il comporte essentiellement trois éléments : un filtre d’excitation, un miroir dichroique et
un filtre d’émission.

— filtre d’excitation : est un filtre généralement passe-bande, placé entre la source

de lumiere et I’échantillon a exciter. Il permet de laisser passer le maximum d’énergie

vers la bande d’absorption tout en éliminant les autres longueurs d’onde.
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— miroir dichroique : il remplit deux fonctions. La premiere est de réfléchir les
faisceaux provenant du filtre d’excitation vers I’échantillon et la deuxieme est de
laisser passer la fluorescence de I’échantillon vers le détecteur.

— filtre d’émission : est un filtre situé entre le miroir et le détecteur. Il permet de
sélectionner de facon plus précise les longueurs d’ondes que nous souhaitons faire
parvenir au détecteur.

Nous rappelons que la longueur d’onde d’émission est toujours supérieur a la longueur
d’onde d’excitation, et que plus la différence entre les deux est importante, plus il est
simple d’observer la fluorescence.

La figure illustre le chemin des faisceaux lumineux allant de la source jusqu’au

détecteur passant par les constituants du cube.

’ Caméra

e Filtre
' d’émission
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FIGURE 2.20 — Systeéme optique d’'un microscope a fluorescence : la lumiere provenant de
la source traverse d’abord le filtre d’excitation qui ne laisse passer que les longueurs d’ondes
de la bande d’absorption. Ensuite, le faisceau est réfléchi grace au miroir dichroique vers
I’échantillon a exciter qui émet de la fluorescence. Cette derniere traverse le miroir vers le
filtre d’émission qui sélectionne les longueurs d’ondes cibles vers le détecteur.

Dans les paragraphes qui suivent nous allons présenter les différentes variantes de
marquage que nous avons essayé, leurs limites et les raisons pour lesquelles nous avons
choisi d’adopter un marquage et pas 'autre.

2.2.7.2 Marquage des particules en fluorescence

L’usage des particules fluorescentes industrielles est tres courant dans plusieurs do-
maines scientifiques, mais leur coiit est tres élevé, par exemple 5 g de Microspheres co-
lorées et seches (DVB) en polystyrene cotite environ 1000 euros. De plus, dans notre cas
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nous travaillons sur des suspensions denses et dans des milieux poreux, c’est-a-dire qu’il

est difficile de réutiliser les particules apres avoir traversé le milieux poreux vu que leur

concentration change a la sortie. Nous avons donc tenté marquer des particules de PMMA

au laboratoire. Le protocole de marquage est celui de Carpentier et al [121]. Il consiste

en une fonctionnalisation de la surface des particules de PMMA avec des groupes amino

primaires. Les étapes du protocole sont les suivants :

1.

NS G

tremper une quantité de particules dans un mélange de 50% d’eau et 50% d’iso-

propanol en volume (1/1 (v/v)) puis soniquer I'ensemble pendant 10 min.

récupérer les particules par filtration sous vide via un entonnoir de Biichner et un
filtre sans cendre, puis les laisser sécher pendant quelques minutes.

introduire pendant 20 min les particules récupérées dans un mélange de 67% de
DMSO et 33% d’éthylenediamine (1,2-diaminoéthane) (2/1 (v/v)) pour introduire
les groupes amino.

laver les particules apres récupération au DMSO (par filtration sous vide),
laver les particules a l'isopropanol,
laver les particules a l’eau,

introduire les particules dans une solution de Rhodamine-B (100/2 (m/m)) et
rajouter quelques gouttes d’un tensioactif (surfactant) non ionique comme le span

85 puis faire agiter la solution pendant 3 heures sur un agitateur magnétique.

apres les avoir récupérées, laver les particules a ’eau plusieurs fois jusqu’a ce que

I’eau infiltrée soit completement claire.

Comme il est mentionné dans I’étape 7, nous avons utilisé la rhodamine-B comme fluo-

rochrome. Elle absorbe les radiations vertes (ANjes, .ion= D41nm) et restitue une fluores-
cence rouge (Aper . = 572nm). Ses spectres d’adsorption et de fluorescence sont donnés

sur la figure suivante :

. (3}
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2 : fluorescence | { | 2 : mirgir dichroigue : :
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FIGURE 2.21 — a) Spectre d’absorption (de la lumiere incidente) de la rhodamine-B. b)
Spectre d’émission de fluorescence [122]
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Le cube porte-filtres ayant servi pour la fluorescence est U-FGNA utilisé pour des
excitations vertes. Ci-dessous sur la figure nous montrons la transmission en fonction
des longueurs d’ondes pour le spectre d’excitation (en bleu), d’émission (en rouge) et du
miroir dichroique ( en vert) qui correspondent a ce cube :
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FIGURE 2.22 — Transmission en fonction des longueurs d’ondes pour le spectre d’excitation
(en bleu), d’émission (en rouge) et du miroir dichroique ( en vert) qui correspondent au
cube porte-filtres U-FGNA [123]

Maintenant que nous avons présenté le protocole de marquage des particules ainsi que
les propriétés du fluorochrome utilisé, nous passons aux résultats du marquage.

Des premiers essais de calibrations de la concentration avec ce marquage dans un
canal droit ont été encourageants comme il est illustré sur la figure [2.23] sur laquelle nous
remarquons bien que la courbe de 'intensité lumineuse normalisé par le temps d’exposition

tracée en fonction de la concentration est monotone :
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FI1GURE 2.23 — Calibration : Rapport entre I'intensité lumineuse et le temps d’exposition
en fonction de la concentration massique des particules, pour un ensemble d’images cap-
turées en fluorescence pour des suspensions de particules injectées dans un canal droit.
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Cependant, Nous nous sommes rendus compte de certaines limitations dans ce proto-
cole. Par exemple, sur la figure 2.24] nous donnons quelques exemples d’images obtenues
a issue du protocole utilisé. Il s’agit de particules de PMMA de 15 pm, marquées en fluo-
rescence, immergées dans une petite quantité d’eau et déposées sur des lames de verre.
Sur la figure nous pouvons voir sur une partie de la capture une seule couche de
particules et des agrégats éparpillés. Dans chaque agrégat, nous constatons que 1'eau est
également marquée car sinon elle aurait été noire. Nous pouvons faire la méme remarque
sur la figure 2.24d Un premier point important a souligner & partir de ces deux images
est donc le fait que les particules n’ont pas été suffisamment lavées, c’est-a-dire qu’il y a
toujours de la rhodamine qui n’a pas pu adhérer chimiquement aux particules qui diffuse
dans l'eau.

D’autre part sur I’ensemble des images présentées, nous pouvons constater que l'in-
tensité lumineuse peut varier d'un agrégat a un autre et méme dans un seul agrégat nous
remarquons que les contours des particules qui sont en contact avec I'air sont plus lumi-
neux que ceux en contact avec l'eau et les particules. Ce défaut pourrait étre corrigé en
traitant des plus petites quantité de particules en méme temps. En effet, lors du traite-
ment de grande quantité, des petits clusters restent coincés a l'intérieur d'un agrégat et
donc ne subissent pas le protocole de la méme fagon. Ceci veut dire qu’a la fin du traite-
ment, certaines particules ne sont pas marquées, et d’autres sont marquées mais émettent
une intensité lumineuse plus faible que le reste des particules bien marquées. L’existence
de cette hétérogénéité d’intensité lumineuse pour une meéme fraction volumique de par-
ticules pourrait induire des erreurs dans ’analyse des expériences. Une alternative serait
de marquer les particules, par petite quantité pour garantir une homogénéité de traite-
ment. Néanmoins, travaillant sur des suspensions denses, nous aurons besoin de grosses
quantités de particules a chaque fois. Cette solution rend le protocole tres fastidieux et
chronophage, surtout sur la partie du lavage qui nécessitent plusieurs heures.

Ainsi, pour ces différentes limitations nous avons finalement choisi d’abandonner cette
stratégie pour passer a un marquage du fluide suspendant.

2.2.7.3 Marquage du fluide suspendant en fluorescence

Le marquage qui a été adopté finalement dans toute la these est celui que nous allons
présenter dans ce paragraphe. Son principe consiste a mettre une quantité du fluorophore
(la rhodamine-B) dans le fluide suspendant au lieu du marquage des particules. La quantité
du fluorophore a mettre est autour de quelques pourcents (de l'ordre de 1% ou 2%).
Puis, nous faisons agiter le tout pendant une demi-heure pour homogénéiser le mélange
et désagréger les éventuels agrégats de rhodamine-B en poudre. Une fois terminé, nous
rajoutons les particules de PMMA a la solution suivant les concentrations voulues.
L’état final d’un milieu poreux apres avoir été colmaté lors de 'injection d’une suspension
de particules de 20 pum de diametre pour une concentration massique ¢= 10 % et un débit
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(c) (d)

FIGURE 2.24 — images microscope des particules de PMMA de 15 pum marquées en fluo-
rescence avec de la rhodamine-B moyennant le protocole de marquage de Carpentier et al
[121]. a), b), ¢) et d) sont capturées de différents endroits de I’échantillon et avec différents
focus

Q = 10 pl/min est représenté sur la figure [2.25] L’image est en couleur, prise par un
microscope numérique de haute résolution de la société Keyence (VHX-7000 ). Le rose

foncé correspond aux clusters et le rose clair correspond a la suspension.

Sur la figure suivante [2.10] nous présentons un exemple comparant une image prise
en lumiere blanche et en fluorescence, d’'une portion d’un milieu poreux dans lequel nous
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FIGURE 2.25 — Image réelle d'une suspension de particules de 20 um de diametre (¢= 10
% et Q = 10 pul/min) injectée dans un milieu poreux apres avoir été colmaté, prise par un
microscope numérique de haute résolution (VHX-7000 de la société Keyence). Le rose
foncé correspond aux clusters et le rose clair correspond a la suspension

avons injecté une suspension de particules. Sur la figure en lumiere fluorescente,
nous pouvons distinguer trois couleurs : en noir (a I'intérieur du cercle) sont présentées les
plots, en gris clair est présentée la suspension et en gris foncé sont présentés les clusters
(concentration maximale). Cette image est représentative de I’ensemble des images qui
seront traitées par la suite pour 'analyse du phénomene. La méme image en lumiere
blanche est sur la figure [2.10b] Celle-ci ne permet pas de discerner les clusters de la
suspension vu que le fluide et les particules sont matchés en indice. Cette image sert
également a valider le protocole de matching en indice optique que présenté section [2.2.4.1]

2.3 Matériel expérimental et protocole d’injection

2.3.1 Dispositif expérimental

Pour nos expériences, nous avons utilisé un microscope (OLYMPUS CKX53) sur le-
quel est branchée une caméra (ORCA-Flash4.0 V3 Digital CMOS camera C13440-20CU),
avec un objectif apochromatique (plan) de grandissement de x 1.25) et un adaptateur
optique ( monture C- 0.5X U-TV0.5XC-3-8) de 0.5x de grossissement. Nous nous sommes
servis également d’un pousse-seringue Cetoni Nemesys, un controleur de pression Fluigent
MFCST_EZ autonome fournissant des pressions dans la gamme 0 mbar & 1000 mbar, un
débitmetre thermique bidirectionnel Fluigent FLU-L-D capable de mesurer des débits
allant jusqu’a 1 ml/min étalonnés avec de I'eau (ou bien jusqu’a 10 ml/min en isopropa-
nol) et un capteur de pression différentiel & membrane, de HONEYWELL (ASDX-RR-
X-015PDAAS5) mesurant des valeurs dans une gamme de pression allant de 0 a 15 psi,
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soit de 0 a 1 bar.

Dans cette these, nous avons injecté la suspension dans le milieu poreux de deux
fagons : une injection a débit imposé et a pression imposée. Dans les deux paragraphes
suivants nous allons détailler le protocole et le montage expérimental pour chaque cas.

2.3.2 Expérience a débit imposé

Caméra
rapide
Capteur de

Puce pression

microfluidique Vanne

Microscope

Pousse
seringue

FIGURE 2.26 - Photo du montage expérimental de l'injection a débit imposé.
L’écoulement a travers le milieu poreux est observé sous microscope a fluorescence
(OLYMPUS CKX53) et enregistré par une caméra rapide (Hamamatsu ORCA-Flash4.0
V3). L’injection de la suspension est assurée par un pousse-seringue Cetoni Nemesys

Dans la premiere partie de la these, nous avons adopté une injection a débit imposé
de la suspension dans le milieu poreux . La photo du montage expérimental est représenté
sur la figure [2.28| et le schéma de 'expérience pour cette forme d’injection est sur la figure
Le protocole consiste dans un premier temps, & injecter via la seringue (2) le fluide
suspendant marqué en fluorophore. Cette étape est essentielle vu qu’elle permet de rem-
plir le milieux et éviter la présence de bulles d’air coincées pres des murs. Pour ce faire,
une pression est appliquée en entrée et en sortie du milieu jusqu’a dissolution de toutes
les bulles. D’autre part, cet état nous permet d’avoir une image de référence du milieu
poreux sans présence de particules.

La deuxieme étape consiste a ouvrir la vanne 2 voies (3), et a injecter la suspension via
la seringue (2) montée sur un pousse-seringue permettant de définir le débit d’injection
souhaité. Entre la vanne et l'entrée des pattes est installé un capteur de pression (4)
permettant de mesurer la pression entre ’entrée et la sortie du milieu poreux. Un bac
d’évacuation ouvert a pression atmosphérique (5) se trouve a la sortie du milieu pour

récupérer la suspension.
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FIGURE 2.27 — Schéma d’injection - (1) : seringue de la suspension, (2) : seringue du
fluide suspendant, (3) : vanne 2 voies, (4) : capteur de pression, (5) : bac d’évacuation.

2.3.3 Expérience a pression imposée
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FIGURE 2.28 — Photo du montage expérimental de l'injection a pression imposée.
L’écoulement a travers le milieu poreux est observé sous microscope a fluorescence
(OLYMPUS CKX53) et enregistré par une caméra rapide (Hamamatsu ORCA-Flash4.0
V3). L’injection de la suspension est assurée par un controleur de pression Fluigent
MFCST™_EZ

Dans une seconde partie de la these, nous avons procédé a une injection a pression
imposée. Le protocole d’injection est le méme qu’a débit imposé sauf que cette fois-ci, nous
imposons la pression & 'aide d’un contréleur de pression Fluigent MFCS™-EZ autonome
fournissant des pressions dans la gamme 0 mbar a 1000 mbar. Le montage expérimental
est similaire a celui pour les expériences a débit imposé sauf que le capteur de pression a
I’entrée du milieu vérifie la pression fournie par le controleur, et qu'un débitmetre Fluigent
FLU-L-D était positionné a la sortie pour mesurer le débit.
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FIGURE 2.29 — Schéma d’injection - (1) : controleur de pression, (2) : seringue du fluide
suspendant, (3) : seringue de dosage (sans piston) contenant la suspension, (4) : vanne 2
voies, (5) : capteur de pression, (6) : débitmetre, (7) : bac d’évacuation.

2.3.4 Mesure de débit

Le capteur de débit utilisé est le débitmetre thermique bidirectionnel Fluigent FLU-
L-D. 1l est réservé pour des systemes microfluidiques, et ses principales caractéristiques
sont les suivantes :

— diametre intérieur : 1 mm

— pression maximale : 15 bar

— gamme : [-1 ml/min , 1 ml/min] pour l'eau et [-10 ml/min , 10 ml/min| pour

I'isopropanol

— précision : 5% de la valeur mesurée au dessus de 0.04 ml/min et 1.5 ul/min en

dessous de 0.04 ml/min

— répétabilité : 0.5% de la valeur mesurée au dessus de 0.04 ml/min et 0.2 ul/min

en dessous de 0.04 ml/min

Ce débitmetre est basé sur le réchauffement du fluide le traversant. En effet, un micro-
réchauffeur fournit une quantité minimale de chaleur au fluide (environ 1°C') et deux
capteurs de température, situés des deux cotés de 'appareil de chauffage, détectent toute

variation de température. Le débit est alors calculé en fonction du transfert de chaleur,

qui est directement liée au débit [124]. Le principe de fonctionnement est illustré sur la

figure [2.30b]
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FIGURE 2.30 — a) Photo d’un débitmetre Fluigent FLU-L-D . b) Principe du fonctionne-
ment du débitmetre Fluigent FLU-L-D [124]

Cette méthode de mesure du débit est I'une des plus simples et des moins intrusives.
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Elle est assez facile a intégrer dans des dispositifs MEMS, car de tres petits radiateurs
et capteurs existent déja. Néanmoins, il faut connaitre la densité du fluide et sa capacité
thermique spécifique. Ces valeurs doivent étre constantes pour le bon fonctionnement du
capteur [I125]. Dans notre cas, I’évolution temporelle de la fraction volumique des parti-
cules en sortie du milieu peut affecter la mesure. Pour avoir une réponse sur I'incertitude
liée a la suspension, nous avons fait une calibration du débitmetre en utilisant le fluide
suspendant puis une suspension de 20% de concentration. La figure montre les points
expérimentaux et les courbes d’ajustements de la calibration effectué en utilisant le fluide
suspendant et la suspension. Nous remarquons qu’il y a effectivement une faible varia-
tion de pente de la courbe d’ajustement, ce qui fait que le changement de viscosité du
fluide a un effet sur la mesure, sachant que la masse volumique reste constante puisque
la suspension est iso-dense. Cependant, nous ne pouvons pas aller au-dela d’estimer la
marge d’erreur sans pouvoir la corriger vu que nous ne sommes pas capables de mesurer
la concentration a la sortie du milieu poreux. L’erreur relative entre les deux courbes
d’ajustements est tracée sur la figure 2.31b] Nous remarquons que l'erreur ne dépasse
pas 6% dans la marge des débits (> 25 ul/min) utilisée dans les expériences a pression
imposée. Dans la suite, pour mesurer le débit a la sortie du milieux poreux, nous prenons
la calibration faite pour le fluide suspendant et nous considérons que c’est valable pour
n’importe quelle concentration en particules.
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FIGURE 2.31 — a) Courbe de calibration du capteur de débit, en utilisant le fluide sus-
pendant (en bleu) et la suspension a 20 % (en rouge). b) Courbe de I’écart relatif entre les
deux courbes d’ajustement (suspension et fluide suspendant [2.31a)) en fonction du débit.
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2.3.5 Mesure de pression

2.3.5.1 Capteur de pression

Le capteur de pression utilisé est un capteur différentiel & membrane, de HONEY-
WELL (ASDX-RR-X-015PDAAS5). Il donne la différence de pression (P — Patm)
comme illustré sur la figure [2.32al Nous 'avons utilisé pour mesurer la différence de pres-
sion entre ’entrée et la sortie du milieu poreux. Considérant que les pertes de charge sont
négligeables dans les canaux d’alimentation (voir paragraphe suivant), nous considérons
que la mesure de pression différentielle entre I'entrée et la pression atmosphérique cor-
respond a la différence de pression dans le milieu poreux. Ce capteur (ASDX RR X
015PDAAD) travaille dans une gamme de pression allant de 0 & 15 psi, soit de 0 a 1 bar,
avec un pourcentage d’erreur de 2% et un temps de réponse de l'ordre de 2 secondes. Il
est connecté a un circuit imprimé et une carte arduino pour 'alimenter et récupérer un

signal en sortie.

Pression mesurée

Pression atmosphérique —

(a)
FIGURE 2.32 — Photo du capteur de pression HONEYWELL

Pour nous servir du capteur il a été nécessaire de le calibrer. Dans ce but, nous avons
utilisé notre controleur de pression Fluigent MFCST™-EZ. Les résultats de la calibration
sont affichés sur la figure[2.33|qui représente la courbe d’ajustement des valeurs de pression
imposées par le controleur en fonction des valeurs fournies par le capteur.
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F1GURE 2.33 — Courbe de calibration du capteur de pression

2.3.5.2 Estimation des pertes de charges

Pour s’assurer que la pression mesurée a l’entrée du milieu poreux puisse bien étre as-
similée a la différence de pression entre ’entrée et la sortie du milieu poreux, des mesures
de pression fournies par le capteur, il est nécessaire d’estimer les pertes de charges en
amont et en aval du milieu poreux; dans les canaux d’alimentation (schéma en rouge de
la figure et dans les tubes (schéma en bleu de la figure . La longueur du tube en
amont fait a peu pres 45 cm et comprend des pertes de charges régulieres et singulieres.
L’estimation est réalisée avec les données de concentration qui sont utilisées durant les
expériences, a savoir une fraction massique de particules ¢ entre 0 % et 30 % et des débits
allant jusqu’a 40 pl/min.

La figure [2.354] représente les courbes de pertes de charges dans les tubes en fonction
du débit pour les différentes concentrations utilisées dans nos expériences, et la figure
représente celles dans les pattes. Nous nous apercevons que les pertes de charges
dans les pattes ne dépassent pas 1 mbar, donc sont quasiment négligeables quelque soit
la fraction massique en particules. Dans les tubes, elles ne dépassent pas 3 mbar sauf
pour la concentration de 30 % qui est trés peu utilisablée dans nos expériences. Donc au
final, nous pouvons conclure sur le fait que les pertes de charges peuvent étre considérées
comme négligeables en amont du milieu poreux et par conséquent que la pression a l’entre
de notre milieu correspond bien a la pression mesurée par le capteur, d’autant plus que
la distance entre les deux (capteur et entrée du milieu) est de 15 cm soit un tiers de la
distance totale du tube prise en compte dans notre estimation des pertes de charges.
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Canaux Tubes
d’alimentation d’alimentation

—

FIGURE 2.34 — Schéma des différentes singularités et longueurs droites dans les canaux
et les tubes d’alimentation en amont du milieu poreux.
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FIGURE 2.35 — a) Pertes de charges (mbar) dans les tubes, en fonction du débit pour les
concentrations utilisées . b) Pertes de charges (mbar) dans les pattes, en fonction du débit
pour les concentrations utilisées .

2.4 Validation du dispositif expérimental

2.4.1 Caractérisation du gonflement du dispositif en PDMS

Dans cette partie le but est d’examiner l'effet de la pression sur la déformation du
PDMS suite a l'injection du fluide dans le milieu poreux. Pour ce faire, nous injectons le
fluide suspendant marqué en fluorophore et nous changeons de débit au fur et a mesure.
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Le passage a un autre débit plus grand se fait une fois que le palier de pression est atteint.

4
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FIGURE 2.36 — a) Différence de pression entre 'entrée et la sortie du milieu poreux en
fonction de nombre d’images pour différents débits. b) Intensité lumineuse (16 bits) a
I’entrée, au milieu et a la sortie du milieu poreux en fonction du nombre d’images.

La figure illustre clairement la manipulation réalisée. La courbe multi-couleurs
est la courbe de différence de pression entrée-sortie en fonction du nombre d’images.
Chaque couleur correspond a un certain débit allant de 2.5 ul/min jusqu’a 200 ul/min.
A gauche sur la figure nous représentons les courbes d’intensité lumineuse prenant
des valeurs en niveau de gris comprises entre 0 et 65535 (16 bits).

Milieu Entrée

FIGURE 2.37 — Les positions de mesure d’intensité lumineuse lors de 'injection du fluide
suspendant pour évaluer la déformation du milieu poreux

Les mesures d’intensité lumineuses sont faites sur trois parties du milieu poreux ; sur la

iscine d’entrée, au milieu et sur la piscine de sortie comme il est montré sur la figure [2.37
)
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Nous observons que l'intensité lumineuse est d’autant plus importante pres de ’entrée.
Ce gradient d’intensité lumineuse traduit le fait que la pression a la sortie du milieu
correspond a la pression atmosphérique alors qu’a 'entrée il s’agit de la pression imposée.

Si le PDMS ne se déformait pas et si le milieux poreux gardait le méme profondeur,
I'intensité lumineuse devrait rester constante quelque soit le débit. Ce n’est pas le cas
d’apres les résultats de la figure qui montrent que l'intensité lumineuse augmente
avec le débit. Pour quantifier cette déformabilité, nous tracons dans un premier temps
I'intensité lumineuse en fonction de la pression. Sur la figure nous représentons la
moyenne de 'intensité lumineuse sur chaque palier en fonction de la différence de pression
au niveau des trois zones définies précédemment (entrée, milieu et sortie). Pour regarder
le comportement du PDMS en terme de déformabilité dans les différentes zones, et en
partant du principe que l'intensité lumineuse est proportionnelle a la déformation des
canaux, nous définissons la variable Gonflement par :

Intensité — Intensité ;nitiaie

Gonflement(%) = x 100 (2.3)

Intensité ;nitiate

ou : Intensité jpisiare est Uintensité lumineuse du premier débit 2.5 pl/min.
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FIGURE 2.38 — Caractérisation de la déformation de dispositif en PDMS par la pression.
a) Intensité lumineuse (16 bits) a I'entrée, au milieu et a la sortie du milieu poreux en
fonction de la pression. b) Gonflement du milieu poreux en fonction de la pression, a
I’entrée, au milieu et a la sortie du milieu poreux.

Cette variable représente la variation de la profondeur du milieu poreux. Son évolution
avec la pression est tracée sur la figure [2.38b] Nous constatons qu’en dessous de 400 mbar
les trois courbes sont quasiment les mémes et que 'augmentation de profondeur ne dépasse
pas 5 %. Alors qu’au dela de 400 mbar, cette augmentation de profondeur a la sortie
devient un peu plus faible qu’au milieu, et qu’a l'entrée, ce qui est tout a fait normal
vu le gradient de pression dans le milieu. Aux environs de 1200 mbar, 'augmentation de
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A (pm x mm) | L (mm) | p (m*/kg) | g (m/s®) | pu (mPa.s)
46 x 7.3 8 1180 9.81 12.14

TABLE 2.5 — Données expérimentales du dispositif poreux et du fluide suspendant

profondeur est autour de 20 %, ce qui est énorme. Pour cette raison, nous avons formulé
le fluide pour avoir une faible viscosité (voir la paragraphe qui nous permet de
travailler a faible pression, dans la gamme [0, 200] mbar, c’est-a-dire avec une variation
de la profondeur du milieu poreux ne dépassant pas 2

2.4.2 Calcul de la perméabilité

Maintenant que nous avons caractérisé le gonflement de notre dispositif, nous passons
au calcul de la perméabilité intrinseque de notre milieu poreux. Nous rappelons la loi de

Darcy caractérisant I’écoulement d’un fluide a travers un milieu poreux :

Q="2Ap (2.4)

avec :
e ( : Débit volumique filtrant (m?/s)
e k : Perméabilité intrinseque du milieu poreux (m?)

e A : Surface de la section étudiée (m?)

L : Longueur de I’échantillon (m)
e AP : Différence de pression (Pa)
e /i : Viscosité dynamique du fluide (Pa s)

Donc la perméabilité s’exprime en fonction des parametres de I'expérience sous cette

forme :

Q.L.u

F=1A

(2.5)

N
>

Sur le tableau sont affichées les principales données nécessaires au calcul.

Les débits et les pressions utilisés sont ceux de l'expérience de caractérisation du
gonflement montrée sur la figure 2.36a Sur la figure [2.39a] nous tragons la perméabilité
du milieu en fonction de la pression. Nous nous apercevons qu’en dessous de 250 mbar (les

2 environ.

points en bleu), celle-ci reste constante et prend une valeur de 5.57x 1070 m
Au dela de 250 mbar (les points en rouge), nous constatons que la perméabilité croit de

facon linéaire avec la pression.
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FIGURE 2.39 — a) Perméabilité du milieu poreux en fonction de la pression en considérant
une section constante. b) Perméabilité du milieu poreux en fonction de la pression avant
et apres correction de la surface de la section.

Cette croissance est attendue vu que le dispositif subit une déformation. Mais pour
étre stir du fait que l'origine de cette variation de perméabilité est bien la déformation
du PDMS, nous avons essayé de prendre en compte la mesure de gonflement estimée
précédemment (cf figure . Au début, nous avons juste pris en compte le gonflement
en terme d’épaisseur, c¢’est-a-dire dans une seule direction, et dans ce cas la surface de la

section s’écrit en fonction du gonflement sous cette forme :

Gonflement (%)
100

A = Profondeur x <1 + > x Largeur

Cette premiere correction n’était pas suffisante car nous ne retrouvons pas la perméabilité
du milieu avant déformation (k=>5.57x 1071% m?). Sur la figure nous pouvons bien
voir que la perméabilité a baissé (les points en bleu turquoise) par rapport a la perméabilité
prenant en compte une section fixe (les points en rouge) mais ce n’est pas assez.

Une hypothese pour expliquer cet écart est qu’il faudrait prendre en compte une aug-
mentation de la section de passage de la suspension dans les deux directions. C’est-a-dire
que le gonflement des canaux entrainerait un amincissement des plots étirés, et donc un
élargissement des pores. Sous cette hypothese, 'expression de la surface de la section en
fonction de la pression change et prend cette forme :

x Largeur

2
A = Profondeur x <1 + GODﬂefglgnt(%))

La correction de la surface dans les deux directions (les points en jaune sur la figure
2.39h|) s’avere pertinente et donne de bons résultats puisque nous retrouvons en moyenne la
perméabilité avant déformation. Il faut noter que ce processus de correction est simplement
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fait pour vérifier de notre hypothese de gonflement et pour bien caractériser le milieu, mais
que nous travaillons uniquement dans la gamme 0-400 mbar, pour laquelle la déformation
du milieu est inférieure & 2%.

Enfin, pour faire le lien avec les milieux poreux naturels, nous nous apercevons que la
perméabilité calculée correspond a la perméabilité des roches fracturées et des sables bien

classés.

2.4.3 Traitement et analyse d’image

Dans ce paragraphe, nous allons détailler la méthode de traitement et d’analyse d’images
utilisée afin d’extraire les différents indicateurs que nous avons définis pour caractériser la
dynamique de colmatage. Nous avons choisi de définir des indicateurs basés sur des images
binarisées. L’objectif est de distinguer les zones d’accumulation de particules, que nous
appelons cluster, des zones ou I’écoulement a lieu. Une approche plus fine, s’intéressant
aux variations de concentration locale des particules dans les clusters est présentée dans
la section [2.5]

2.4.3.1 Protocole

Les différentes étapes de traitement des images sont présentées sur la figure [2.40) :

Création d’'une image de fond

-
%

e ™

Moyenne des ' Suppression des plots grossiers, | yormajisation .
images avant dilatation de 4 pixels (étalement du fond par cetse Sl
injection puis gradient des parois) puis image de fond suppression des
seuillage extrapolation pour obtenir une extrapolée plots
9 v image de fond Y Y ¢ 4

Traitement des images de la manipulation

- . . s o
" o _ Correction du | [ Correctiondela | | o P \
Détermination du seuil X . " o Choix d’une image
de binarisation. et gradient d’intensité variation de référence et
’ lumineuse dans le cas temporelle de i
I'application de ce seuil - ) N ) P T correction des
d'une déformation 'intensité entre défauts

a toutes les images

- \_induite parla pression | | lesimages ' | gijjumination

FIGURE 2.40 — Schéma résumant les différentes étapes de traitement d’images

La premiere étape consiste a réaliser une image de référence, sans particule. Pour ce
faire, nous faisons la moyenne d’une vingtaine d’images du milieu lors de l'injection du
fluide suspendant (phase de saturation du milieu poreux, voir section m pour les détails
sur le protocole expérimental). La figure montre un exemple d’image moyenne avant
injection de la suspension. A titre indicatif Les images sont en niveaux de gris codée entre
0 et 65535 (16 bits = 2'¢ valeurs).
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StdDev: 15006.943  Mode: 65535 (29840)
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FIGURE 2.41 — Correction des défauts d’illumination et création du masque des plots. a)
Image de fond moyen. b) Histogramme d’intensité lumineuse (en 16bit) de I'image de fond.
c¢) Image avec plots supprimés. d) Image de fond extrapolée. e) Image de fond normalisée
par I'image extrapolée. f) Masque des plots.

Le second objectif est de corriger les défauts d’illumination. Pour ce faire, les plots sont
supprimés par seuillage. La figure montre 'histogramme d’intensité lumineuse de
I'image moyenne [2.4Ta] Sur celle-ci, nous pouvons noter qu'il est possible de discerner les
plots du fluide. La bosse de droite correspond au fluide suspendant, et celle de gauche aux
plots. Un seuil pris pour un niveau de gris de 30000 semble adapté. Néanmoins, des effets
de bords apparaissent autour de chacun des plots, avec un gradient d’intensité lumineuse
étalé sur environ 4 pixels (voir figure . Ainsi, pour corriger les défauts d’illumination,
nous dilatons les plots de 4 pixels, afin de s’assurer de ne prendre en compte uniquement
des zones "loin” des plots, dont I'intensité lumineuse n’est pas affectée par la présence de
ces derniers. La figure [2.41c/ montre I'image obtenue a l'issue de cette étape. Puis, nous
extrapolons les valeurs d’intensité lumineuses entre les zones conservées, afin de remplir
les zones de plots dilatées. Pour ce faire, nous avons utilisé une fonction d’interpolation
2-D des éléments NaN a partir des éléments non-NaN de John D’Errico, implémentée dans
Matlab [126]. Le résultat de I'image interpolée est donné sur la figure . Cette image
représente l'intensité lumineuse sur I'image, sans présence de plot.

Ensuite, les défauts d’illumination et la présence de taches sur le dispositif sont corrigés
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sur I'image de fond en la normalisant par 'image extrapolée. Sur la figure [2.41¢ il est clair
que le niveau de gris est devenu homogene partout dans le milieu apres cette opération.
La derniere étape consiste a extraire un masque des plots par binarisation sur cette image
corrigée (figure

Donc pour résumer, sur cette premiere partie, nous avons pu d’une part créer une
image de fond extrapolée qui servira a homogénéiser I'intensité lumineuse sur toutes les
images de la manipulation. Et d’autre part, nous avons réussi a extraire le masque des
plots qui sera utilisé dans la suite pour éliminer tous les plots lors du traitement sur la
partie d’injection de la suspension.
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FIGURE 2.42 — Courbe du niveau de gris en fonction de la distance le long d’un plot du
milieu poreux. En jaune, est le segment sur lequel la mesure a été réalisée.

Une fois le masque des plots extrait, nous passons a la partie du traitement d’images
apres injection de la suspension. Le but est d’identifier les clusters, c’est-a-dire la ou
les particules s’accumulent et constituent des agrégats. Cette extraction se fait apres
application de trois corrections sur toutes les images :

— Correction des défauts d’illumination en normalisation avec I'image de fond,

— Correction du gradient d’intensité lumineuse a cause d’une déformation induite par

la pression.

— Correction de la variation temporelle de 'intensité entre les images en maintenant

la valeur moyenne de l'intensité dans les plots constante sur toutes les images.

Pour commencer, nous nous sommes rendus compte quun gradient d’intensité lu-
mineuse faible existait entre I’entrée et la sortie du milieu poreux a cause d’une légere
déformation du milieu, cette déformation étant liée a la différence de pression en I'entrée
et la sortie. Ce gradient d’intensité lumineuse est calculé en utilisant la variation spatiale
du niveau de gris moyen des plots comme référence. De plus, nous supposons que cette
déformation n’est qu’horizontale. Nous obtenons une image gradient (figure [2.43b|) qui
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représente 1’écart entre l'intensité lumineuse a une abscisse donnée par rapport a l'in-
tensité lumineuse moyenne de l'image. Ce gradient d’intensité lumineuse est corrigé sur

I'image de fond. Puis, toutes les images sont corrigés (défaut d’illumination + gradient)

en les normalisant par I'image de fond (figure [2.41f]). Nous obtenons aprés normalisation
I'image affichée sur la figure

FIGURE 2.43 — a) image de fond moyen. b) histogramme d’intensité lumineuse (en 16bit)
de I'image de fond. ¢) image avec plots supprimés. d) image de fond extrapolée. e) image
de fond normalisée par 'image extrapolée.

Une derniere correction consiste a prendre en compte la variation temporelle de I'inten-
sité entre les images. A cet effet, nous gardons constante la valeur moyenne de I'intensité
dans les plots en divisant les valeurs de chaque image par la valeur moyenne des plots. La
figure illustre le niveau de gris moyen au niveau des plots en fonction des numéros
d’images avant et apres correction. Nous pouvons clairement voir a travers cette figure que
la valeur des plots sera constante tout au long du traitement de la manipulation. Les trois
corrections faites se sont avérées suffisantes pour améliorer ’homogénéité de 'intensité
de I'image et trouver ainsi un seuil bien clair comme ce que nous montrons sur la figure
qui représente la courbe d’accumulation de nombre de pixels de I'image en fonction
du seuil de la variation pour la binarisation ('axe des abscisses correspond aux valeurs
des pixels de I'image de référence corrigée cf sous-image dans la figure [2.44h)).
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Une fois le seuil trouvé, nous passons a la toute derniere étape a savoir la binarisation de
I'image de référence et I'application de toutes ces opérations effectuées a I’ensemble des
images de la manipulation. La figure montre a quoi ressemble le résultat final de
binarisation a partir de I'image de référence. Nous arrivons donc a retrouver et détecter
les clusters de I'image en niveau de gris et a leur affecter une valeur de 1 tandis que tout

le reste prend une valeur de 0.
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FIGURE 2.44 — a) Niveau de gris moyen au niveau des plots en fonction des numéros
d’images avant et apres correction de la variation temporelle de I'intensité entre les images.
b) Courbe d’accumulation de nombre de pixels de I'image en fonction du seuil de la
variation pour la binarisation .

2.4.3.2 Extraction des résultats

En considérant I'image binarisée au temps ¢ comme une matrice I; j; égale a 1 s’il y
a un cluster au pixel (7, j), et 0 sinon, 'accumulation est la fraction volumique du milieu

occupée par un cluster. Elle est simplement donnée par :

a(t) = (L), (2.6)

En utilisant 'algorithme de segmentation standard (matlab) sur les images binaires,
nous avons identifié chaque cluster de particules arrétées et calculé leur surface Ay ;. Nous
avons vérifié a 'ceil que les petits clusters de quelques pixels seulement correspondaient
bien a des clusters réels, et n’étaient pas des artefacts. Certaines caractéristiques statis-
définie

comme la racine carrée de l'aire du plus grand cluster; la dimension transversale maxi-

tiques des clusters ont ensuite été calculées : la taille maximale du cluster S,

Cmax ")

male du cluster, obtenue a partir de la dimension de la boite englobante dans la direction
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transversale a 1’écoulement ; et la taille moyenne pondérée par l'aire du cluster S., que

nous avons normalisée par la taille moyenne des pores du milieu. Elle est donnée par :

AQ
Suft) = Wi\/g—A (27)

La croissance et ’érosion des clusters sont suivies par la soustraction d’une image au
temps ¢ a une image au temps t + dt.

Nous avons observé que les clusters de particules arrétées n’étaient pas fixes dans le
temps et changeaient de taille et de forme. Afin de caractériser cette dynamique, nous
avons systématiquement calculé les différences entre les images successives. Ceci nous a
permis de caractériser la croissance et 1'érosion des clusters, comme illustré sur la Fig.
.3 11 était intéressant de définir une quantité globale pour quantifier cette dynamique,
indépendamment de la variation temporelle de I'accumulation des particules. En effet,
I’érosion et la croissance simultanées d'un cluster donné laisseraient 1’accumulation in-
changée. Nous avons défini la mobilité m a partir du volume cumulé de croissance et
d’érosion des clusters arrétés entre chaque pas de temps At, normalisé par le volume
total du milieu poreux. Comme ce volume cumulé comprend des particules qui se sont
accumulées, nous avons soustrait la valeur de I’accumulation, de sorte que la mobilité
ne représente que la fraction du milieu correspondant aux particules arrétées qui ont été

renouvelées. En résumé, la mobilité a été calculée selon la formule suivante :

m(t) =Y (| Lijp = Lijp-ndl); — alt) (2.8)

p<t

Une telle définition est a priori sensible au bruit et a 'incertitude du processus de binari-

sation. Elle peut également étre sensible au pas de temps utilisé.

2.4.4 Reproductibilité

Nous nous sommes posés la question de reproductibilité des expériences surtout que
notre milieu poreux modele et désordonné.
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FIGURE 2.45 — Evolution de Paccumulation en fonction de VP pour une suspension de ¢
= 15% . La méme expérience répétée 10 fois pour I'étude de reproductibilité .

Nous avons réalisé un ensemble d’expériences dans les mémes conditions pour pour
une suspension de ¢ = 15%. Nous reportons sur la figure I’accumulation en fonc-
tion du nombre de volume de pores de suspension injectée. L’écart type de cet ensemble
d’expériences est 3.0915%. Nous constatons que la variabilité n’est pas trés importante
mais au méme temps les expériences ne sont pas non plus parfaitement reproductibles.
Pour cette raison, nous avons choisi, comme nous allons voir ultérieurement dans le cha-
pitre [ de faire une étude statistique surtout dans la partie de l'injection & pression
imposée. Cette étude statistique sera basée comme nous allons voir en détails sur le fait
de répéter chaque expérience entre 4 et 7 fois.

2.5 Perspectives : vers une cartographie du champ

de concentration

Dans cette étude nous nous sommes intéressés uniquement aux clusters par le biais
d’un traitement d’images basé sur la binarisation. Nous avons vu que la raison de notre
choix est du au fait qu’il y avait surtout deux concentrations dans le milieu : une premiere
concentration de la partie en écoulement qui est a peu pres de 'ordre de grandeur de
la concentration injectée et une deuxieme concentration plus grande qui correspond aux
clusters. Donc nous nous sommes dit que le plus important dans un premier temps est
d’abord la dynamique et les propriétés des clusters.

Apres cette premiere étape, une des perspective qui s'impose est de faire une cartogra-
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phie de la concentration des particules de sorte que nous puissions donner la valeur de la
concentration en chaque point du milieu et décrire de pres les petites variations dans la
phase qui coule. Cette cartographie peut apporter encore beaucoup d’informations sur ce
qui se passe autour des clusters, ce qui va permettre de mieux comprendre et décrire le
phénomene étudié. Nous avons effectué quelques essais de cartographie semi-quantitaive
comme ce qui est montré sur la figure La figure est une image acquise en
microscopie a florescence sur laquelle les zones blanches sont celles ou il y a le moins de
particules, les zones sombres (gris foncé) sont celles ou la concentration est maximale et les
zones en gris clair celles ou la concentration correspond a la concentration initiale d’injec-
tion. La figure [2.46a] représente une cartographie semi-quantitative de cet exemple, dans

laquelle le 0 correspond a la concentration minimale et le 1 a la concentration maximale.

Sens de |'écoulement Sens de I'écoulement

FIGURE 2.46 — a) Image acquise par la caméra représentant un exemple de I’état du milieu
poreux a travers lequel une suspension dense s’écoule. b) Cartographie de concentration
suivant une loi linéaire (1 correspond a la concentration maximale de particules et 0
correspond la concentration minimale de particules).

2.6 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons pu donner un apercu sur les outils et méthodes essen-
tiels dans I'étude élaborée dans ce travail, allant de la fabrication des milieux poreux
modeles a l'analyse et au traitement d’images. En ce qui concerne la suspension, nous
avons élaboré un protocole de tamisage des particules pour assurer leur monodispersité
puis avons préparé un fluide qui répond a notre cahier de charge avant de caractériser la
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suspension. Ensuite nous avons détaillé le principe de mesure en microscopie a fluores-
cence et de mesure des différentes grandeurs nécessaires a la quantification des résultats.
Nous avons consacré une partie a la validation notre dispositif expérimental, puis nous
sommes passé au traitement et a I’analyse d’image avant de clore par des perspectives.
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Ce chapitre est sous la forme d’un brouillon d’article. Il présente les résultats obtenus
sur le colmatage du milieu poreux modele 2D pour une suspension de particules tamisées

non browniennes

Article : Particle accumulation and clogging of a 2D
model porous media by suspensions of non-Brownian

hard spheres

Abstract

Particle accumulation and clogging of porous media were studied by direct observa-
tion in 2D micromodels for conditions where colloidal interactions between particles and
between particles and solid walls are negligible. Pore throat bridging mechanism trigge-
red the accumulation of particles at certain locations in the porous medium, as soon as
the neck/particle ratio was of the order of 3 or less. Dense clusters of arrested particles
grew very slowly over time, reaching a pseudo-stationary state at low volume fraction for
this particular ratio. The particle accumulation was found to be linear with respect to
the injected volume fraction. At higher volume fractions, the arrested particle clusters
percolated and clogged the medium. In both regimes, independently of the experimen-
tal control parameters, a unique relationship was found between the amount of particles
trapped in these clusters and their average size, and was in good agreement with the
random percolation theory. A rather weak influence of flow rate was observed, as expec-
ted for hard spheres at low Reynolds number and high Peclet number. Rich and complex
dynamics were observed when approaching clogging conditions, indicating that particle
accumulation and clogging in the studied non adhesive regime could be the result of a
balance between particle trapping causing cluster growth and mechanisms of erosion and

destabilization of dense clusters.

3.1 Introduction

Suspension flows through porous media are encountered in many applications such
as ink-jet printing [127], waste water treatment [128], oil recovery [129], particle [130]
or cell [131] sorting, as well as red blood cell flows [I32] or sediment transport [133]. In
lot of situations, these flows can be affected by clogging, which is defined by Dressaire
et al. as the mechanisms that interrupt the transport of particles in confined geometries
[85]. Clogging of a porous media is generally to be avoided. For example, it is the major
obstacle for the development of membrane based filtration process because of the decrease
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of the permeate flux over time [134]. This phenomena is very complex because it involve
colloidal interactions between particles, and between particles and the solid phase of the
porous medium. It has been broadly studied at macroscopic level, for example measuring
the retention rate of particles or the growth dynamic of a cake at the entrance of the
porous medium when the suspension is passing through it. But recently, the progress in
microfabrication give the tools to fabricate two-dimensional and transparent microfluidic
model of porous media [135] suitable to study the clogging at pore scale. Moreover, pore
blocking can be seen as the initial phase of the total fouling of a porous medium, before
the formation of a cake layer at its entrance [134]. Thus, studies of clogging phenomena
conducted at local scale with microfluidic devices is a great opportunity to provide data

or mechanism that can help to interpret macroscopic experiments [69)].

From around fifteen years, many studies have been performed at single pore scale and
three main pore clogging mechanisms were highlighted (see [85] for a detailed review). The
sieving occurs when a particle is too big to enter in a pore. In case of a rigid particle, it is
limited to a geometrical problem : a big particle block the pore, and then a cluster grows
upstream [84]. The second mechanism is called bridging. It corresponds to the formation
of an arch across the pore section involving few particles. The probability to form an
arch increases a lot when the neck-to-particle size ratio becomes lower than around three
[136]. It also depends on the particle concentration in the suspension because it can be
triggered only when enough particles are located at the same time where the arch forms.
The latter can be mechanically stable with constant condition, even in a straight tube
[90]. Nevertheless, they can be destabilized by perturbations easily, and intermittent flows
are observed [137] around a neck-to-particle size ratio of three - five. The last mechanism
is particle aggregation. It appears when particles can adhere to wall and to other particles.
Particles are capture by physical-chemical interactions and a cluster growth continuously,
until clogging the pore. It depends a lot on the competition between the physical-chemical
surface interactions which capture the particles to the surface and the drag force which
tends to pull them off [I05]. When experiments are conducted in a series of parallel pores,
the growth of clogs are coupled between pores, because of the colloid diffusion from a clog
to its neighbouring pores [138] and the modification of the hydraulic resistance of clogged
pores [139]. In 2-dimensional porous media with regular pattern, the formation of a clog

in pore promotes also more clogging locally [140].

At this point, lot of improvement have been done thanks to microfluides to explain
clogging phenomena in porous media. Nevertheless, the effect of the intrinsic geometri-
cal randomness of most of pore space are still unexplored. Moreover, there is a lack of
study of clogging in case of a dense suspension in model porous media, probably because
of the experimental difficulties to characterize the flow and to have a consistent set of
experiments, whereas interesting phenomena have been observed at one constriction scale

as self-filtration and oscillatory particle flows [141]. Thus, the goal of this paper is to
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extend previous result to the clogging of a 2D disordered micromodel for a dense suspen-
sion flow. Our goal is to analyze the effect of flow conditions and suspension properties
on the clogging dynamics. The study will focus specifically on the bridging mechanism
under laminar flow of non brownian, inertialess, non buoyant and non adhesive particles.
In term of dimensionless number, it means that the Reynolds number Re = p,Uh/ s, the
Stokes number St = 1/18p,D*U/(uh), the Archimedes number Ar = gD?*(p, — py)/pU
and the adhesion number N,; = F4/ are much smaller than one, and that the Peclet
number Pe = 6mpy(D/2)*U/(kgT), is much higher than one, where p is the density, u
the viscosity, U the velocity, h the typical pore size, D the particle diameter, and where
indexes g, r and , indicate the suspension, the fluid and the particles.

The experimental procedure will be detailed in the first section of this paper, with
a specific focus on the preparation of suspension with refractive index and density mat-
ching, adapted to our image analysis procedure. Then, the results concerning clogging and
particle accumulation for different neck-to-particle size ratio, flow rates, and suspension

solid fraction are presented and discussed.

3.2 Materials and Methods

3.2.1 Micromodels

The micromodels are fabricated by soft lithography. A mask layout of a disordered
porous media was generated by an algorithm which enable to set the porosity, a typical
correlation length between pores and pillars (details on the algorithm could be found
in reference [142]). Inlet and outlet are designed as a tree network in order to inject
homogeneously the suspension (figure and b). Pore and throat size were characterized
a posteriori by image anlysis (see again reference [142] for details). The porous medium
was 7.3 mm width and 8 mm long. It was made of 3547 pores and 8426 pore throats of
an average width equal to W, = 59um. The constant thickness is e = 46pm. The pore
throat width distribution are presented in figure [3.1fc.

This mask layout was printed and used to fabricate a silicon wafer master with a lami-
nated dry film negative photoresist (DF-1050) [143]. Then, polydimethylsiloxane (PDMS)
was casted, polymerized and unmold. Supply holes were pierced with a punch and a glass
slide was bonded as a cover after an oxygen plasma.

3.2.2 Suspension

To be able to observe the formation of clogs and the qualitative particle concentration
field, the experiments were performed using refractive index matching between solution
and particles, but adding a fluorescent die in the carrier fluid. In that way, the intensity of
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FIGURE 3.1 — Experimental procedure. a) A syringe filled with the suspending fluid (1)
and one filled with the suspension (2) are connected to the model porous media through a
switch valve (3). A pressure sensor (4) measures the pressure at the entrance. The exit is
connected to a reservoir (5) opened at ambient pressure. b) Zoom in the random porous
media. ¢) Distribution of the pore throats width. The red scale bars are 1 mm.

the suspension was directly related to the particle volume fraction. Indeed, the presence of
particles reduced the amount of die locally, and the suspension appeared darker. Typical
grayscale images obtained by fluorescent microscopy are shown in figure We could
clearly distinguish the pillars, some dense clusters and the suspension with different gray
scale levels. For example, downstream a cluster, the suspension is brighter because particle
are sieved by it. In principle, one could get after calibration and quantitative determination
of the local volume fraction, but we restricted ourselves in this work to distinguish dense

region of the flow from the flowing suspension.

To avoid sedimentation the fluid and the particle had to be density matched. Thus,
we designed a 3 component suspending liquid to match refractive index and density at
the same times, being inspired by reference [144]. We were limited to study liquids of low
enough viscosity in order to avoid deformation of the PDMS device due to the pressure
associated to the flow. In addition, the liquid used should not swell the PDMS device.

After significant investigations made of trails and errors, we found an experimental
system satisfying all the above mentioned constraint. The system used was made of po-
lymethylmetacrylate (PMMA) particles dispersed in a suspending liquid consisting in a
mixture of 2-pyridinemethanol, deionised water and sodium iodide. Chemicals were pur-
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Component Density (g/cm?) | Refractive index | Mass fraction (%)
2-pyridinemethanol 1.131 1.543 62
Deionized water 0.997 1.33 27
Nal 3.670 1.774 11
Solution 1.18 1.48 100

TABLE 3.1 — Suspending liquid composition and physical quantities of the solution and
its components.

chased from Sigma Aldrich. Physical properties and mass fraction of each solution com-
ponent are summarized in table 3.1 We obtain a carrier fluid with a viscosity of 15.34
mPa.s. The density was 1.18 and the refractive index 1.48, both matching PMMA pro-
perties. Fluoroscein was added in the solution at a concentration of 1%. It was verified
that bleaching was negligible during the experiments.

Different monodisperse PMMA particles suspension were prepared with diameter equal
to 6, 10 15 and 20 pum (Spheromers C from Microbeads) and a volume fraction ranging
from 5 to 30%. Thus, the neck-to-particle size ratio is around 8 to 1.5. It was identified
that these particles contain around 0.12% of bigger particles. These contaminant particles
were sorted under vibration and through a nylon sieve (Nytal). This step was extremely
important since these big particles, even in very low quantity greatly enhanced clogging.

The viscosity of the 15 pum particle suspension was characterized with a cone and
plate rheometer, at 25°C, for different shear rate and solid fractions (see in figure .
The viscosity was found to be rate independent, as expected for a hard sphere suspension.
The viscosity increased when increasing the particle volume fraction. It was well accounted

by the following relation [?]
exp (—2.34¢)

(1—¢/pm)’

where 1, and po are suspension and carrying fluid viscosities, ¢ and ¢,, the solid and the

fts = flo (3.1)

maximal solid fraction (taken equal to 0.62).

3.2.3 Experimental procedure and image processing

To perform the experiment, the microdevice was first saturated with the carrier fluid.
Then, the suspension was injected at constant flow rate ranging from 2.5 to 40 pL/min
(velocities between 0.15 and 2.3 mm/s, Re < 107°). A differential pressure sensor (ASDX-
RR-X-015PDAA Honeywell) was used to measure the pressure at the entrance, the exit
being linked to a reservoir at atmospheric pressure.

Particle accumulation in the device and clogging were observed with an inverted fluo-
rescent microscope (Olympus CKX53) with a 0.625X objective.Images were recorded by
a sensitive CMOS camera (Hamamatsu OrcaFlash 4.0) at frame rates between 0.1 and 1
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FIGURE 3.2 — Suspension viscosity at different particle volume fractions at 25°C and a
shear rate of 30 s™', and comparison with Zaragga’s relation (equation . In the inset,
suspension viscosity as a function of shear rate for different volume fractions indicated in
the legend.

images per second, depending on the flow rate.

Typical images are displayed in fig. [3.3] In between the pillars of the micromodel, we
observed two apparent phases, with rather well defined interfaces. Since the fluorescent
dye was dissolved in the liquid phase, the dark apparent phase corresponded to a high
volume fraction. The bright one had a similar intensity as in the inlet of the device,
so that its volume fraction was closed the injected one. Note that some modulations of
the fluorescence intensity could be guessed, but we did not analyze them in this work
and rather focused characterizing the dense regions of the flow. Observations at high
magnification revealed that in these dense region, particles were immobile. These cluster
of arrested particles should thus had a volume fraction which is closed the maximal volume
fraction at which the suspension viscosity diverges.

In order to discriminate the dense clusters of particles from the flowing suspension,
a thresholding procedure was applied. First, illumination heterogeneity was corrected
by divided the image by a light background. Then, clusters were isolated by a manual
thresholding which ensure a precise localization of the interface between the clusters and
the flowing suspension. Eventually, the pillars were removed from the binary image, taking
advantage of an image obtained prior to the experiment, during the filling step by the
suspending liquid. It was then straightforward to determine the total fraction of the image
occupied by the clusters of arrested particles. In the following, this fraction will be referred
to as the accumulation a. Considering the binarized image at time ¢ as a matrix I; j, equal
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to 1 if there is a cluster at pixel (7, j), and 0 if not, the accumulation is simply given by :

a(t) = <]i7j7t>i7j (3.2)

Using standard segmentation algorithm (matlab) on the binary images, we identified
each cluster of arrested particles and computed their area Aj,. It was checked by eye
that small clusters of only a few pixels did correspond to real clusters, and were not
artefacts. Some statistical features of the clusters were then computed : the maximal
cluster size S

Cmax ?

transverse dimension of the cluster, obtained from the dimension of the bounding box in

defined as the square root of the area of the biggest cluster ; the maximal

the transverse direction to the flow; and the area weighted mean size of the cluster S,
which we normalized by the mean neck size of the medium. It is given by :

Aj,
Su(t) = Wip, / % (3.3)

The growth and the erosion of the clusters are tracked by the subtraction of an image
a time t to an image at time t+dt.

We observed that the clusters of arrested particles were not fixed in time changed in
size and in shape. In order to characterize this dynamics, we systematically compututed
the differences between successive images. This allowed us to characterize cluster growth
and erosion, as illustrated in Fig. 3.3} It was interesting to define a global quantity to
quantify this dynamic, independently of the temporal variation of particle accumulation.
Indeed, simultaneous erosion and growth of a given cluster would leave the accumulation
unchanged. We defined the mobility m from the cumulative volume of arrested cluster
growth and erosion between each time step At, normalized by the total volume of the
porous medium. Since this cumulative volume include particles that have accumulated,
we substracted the value of the accumulation, so that the mobility only represent the
fraction of medium corresponding to arrested particles that have been renewed. To sum

up, the mobility was calculated according to :

m(t) =Y (| Lijp — Lijp-nil); ; — alt) (3.4)

p<t

Such a definition is a priori sensitive to noise and to uncertainty in the binarization process.
It can be also sensitive to the time step used.
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_ Growth and
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FI1GURE 3.3 — [llustration of the image analysis procedure used to isolate the dense clusters
of arrested particles from the flowing suspension, and the dynamics of cluster growth
(white) and erosion (black). The red scale bars is 1 mm.

3.3 Results and discussion

3.3.1 Clogging phase diagram

Depending on the experimental parameters (particle size, concentration and flow rate),
two different scenarios are observed. As shown in Fig. [3.4] (top left), for some conditions,
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after a filling step, a pseudo steady state is reached and the pressure drop remains steady,
while for others, the pressure drop increases sharply and then particle accumulate at the
inlet of the device. These two flow regimes are designed in the following as ”clogging” and
"non-clogging” conditions. Direct observation (see images displayed in figure reveals
that the pore space is locally filled either by the flowing suspension which volume fraction
remains close to the injected one either by a dense and arrested suspension. This allows
us to define arrested clusters, which correspond to regions of the porous media where
particles are densely packed. After thresholding of the images (see materials and methods
section), we obtain maps of these clusters. Some examples of these maps are displayed in
Fig. 3.4] (bottom). Clearly, for clogging conditions, the pore space occupied by arrested
clusters is much larger than for non-clogging ones. In fact, clogging always occurs due to
the percolation of the these clusters. This scenario is evidenced in Fig. |3.4] (top middle),
where the dimension of the biggest cluster is plotted with respect to the injected pore
volume. For clogging conditions, its reaches that of the micromodel width just before the
pressure drop suddenly increases.

It is tentative to conclude that the type of clogging investigated in this work corres-
pond to inner clogging [145] (and not to superficial clogging), since arrested clusters were
randomly observed in the whole porous medium. This is further checked in Fig. [3.4] which
displays the center of mass of the clusters of all the experiments performed in this study.
At short times, clusters appeared and grew at random locations in the device, but after
a few tens of injected pore volumes (PV), the center of mass corresponded to the middle
of the porous medium, in both clogging and non-clogging conditions.

Several particle size were tested, at various flow rates and volume fractions. The phase
diagrams summarizing the observations concerning clogging and non-clogging are dis-
played in Fig.[3.5 Suspensions of 15-um particles exhibited the most interesting situations,
as clogging occurred at all flow rates for volume fraction of 20% and above and did not
occur for volume fraction of 15% and below. At ¢ = 17.5%, a transition from non-clogging
to clogging was observed when increasing the flow rate at about 20uL/min. In contrast,
smaller particles (6 and 10 pum) never lead to clogging, even at ¢ = 30%. Bigger particles
(20um) always lead to clogging, even at low volume fraction (down to 3%). Therefore,
the main parameter which controlled the clogging was the neck-to-particle size ratio. This
point will be discussed in the dedicated ”discussion” section. In the following, we restrict
ourselves to results concerning the 15-um, for which both clogging and non-clogging are
observed.

3.3.2 Particle accumulation

Fig. displays the particle accumulation for various conditions, i.e. the fraction of
the porous volume occupied by arrested clusters. For non clogging conditions, it rapidly
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FIGURE 3.4 — Top left : Pressure drop as function of injected pore volume (here and
in the following, the injected pore volume is a reduced time, defined by P, = Qt/V,
where @ is the flow rate and V' the total void volume of the porous domain). A few
examples are shown for non-clogging (solid lines) and clogging (dashed lines) conditions.
These data were obtained using the 15um particles, at volume fraction and flow rate that
are indicated in the legend (¢X — QY stands for a volume fraction of X% and a flow
rate of YuL/min, etc...). Top middle : size of the biggest arrested cluster identified, in the
transverse direction to the main flow. It is normalized by the width of the porous medium.
Top right : position along the flow direction of the center of mass of the arrested clusters,
ZTm- It is normalized by the length of the porous medium. Dashed lines correspond to
clogging conditions, solid line to non-clogging ones. Data from 28 different experimental
conditions are shown. Bottom Examples of binary images of the arrested clusters (in white)
at the end of the experiment. The two first images correspond to non-clogging conditions
(¢ =5 and 15% at 10uL/min/. The three others to clogging ones (¢ = 20% at flow rates
of 10, 2.5 and 40 pL/min).

increased with time before reaching a regime where it only very slowly increased. Given
the huge time scales involve (hundreds of PV, typically a few tens of hours), we shall
consider that this second regime is a pseudo steady state. The volume fraction had a
strong influence on the accumulation value in this pseudo steady state : it was only a few
percent at 5% but reached values of about 20% at ¢ = 17.5%, i.e. very close to clogging
conditions. For clogging conditions, the accumulation increases rapidly until it reaches a
value between 20 and 35% for which the clusters percolated across the medium. Prior to

the percolation, the accumulation usually exhibited important fluctuations.

We tried to analyze the clogging time with respect to the experimental control pa-
rameters, but did not succeed in finding clear trends. We believe that repeating several
times each condition would be necessary. Clogging always occured due to the percolation
of the arrested clusters, as illustrated in Fig. [3.4 Because of the finite size of the medium,
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FIGURE 3.5 — Phase diagrams of clogging/non-clogging conditions. Left : suspensions of
15pum particles. Right : phase diagram highlighting the influence of the particle size which
was varied from 6 to 20 pm. In the figure, the particle size is normalized by the pore size
(4644 m). For the 6 and 10um particles, volume fraction was kept constant at 30% and
the flow rate was varied from 5 to 40 pL/min. For the 20 um particles, the flow rate was
kept constant and equal to 10 uL/min.

the percolation time is expected to significantly depend from one realization to another

in case of a random growth of the clusters.
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FIGURE 3.6 — Left : Evolution of the accumulation with the injected volume of the
suspension expressed in pore volume (PV). Solid line : without clogging. Dashed line : with
clogging. Right : Accumulation after the injection of 600 PV for non-clogging conditions.
Bottom right : dashed lines are the best linear fits to the data.
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Focusing on non-clogging conditions, the influences the particle volume fraction and
of the flow rate are synthesised in Fig [3.6c. Remarkably, the accumulation was found to
increase linearly with respect to the particle volume fraction. In contrast, the the flow
rate had a much weaker impact. We systematically observed that the lower the flow rate,
the higher the accumulation, similarly to many work [108]. However, when the flow rate

was reduced by a factor of 16, the accumulation is only multiplied by about 2.

3.3.3 Cluster size

The arrested clusters were systematically analyzed suing standard image analysis tech-
niques. Figure summarizes the results concerning the mean size of the clusters. Note
that this mean size was computed weighed by the cluster area.

Similarly to the accumulation growth, cluster size growth strongly depends on whether
the conditions investigated lead to clogging or not.

For non clogging ones, the mean cluster size rapidly increased and reached a pseudo
steady state where it remained roughly constant over hundreds of injected pore volumes.
At low volume fractions (5%), clusters were small, typically 2 times the size of the mean
throat size of the medium, W,. At higher volume fractions and especially when approa-
ching clogging conditions, the cluster size is much bigger, reaching about 20 times the
pore size. The dependency of the cluster size upon the flow rate and the particle volume
fraction are summarized in Fig. |3.7| (right). Similarly as for the accumulation, we noticed
that the cluster size depends strongly on the volume fraction, and more weakly on the flow
rate. As compared to the accumulation, results were however less clear. With respect to
¢, the cluster size seemed to increase faster than linearly, but the data were too scattered
to propose an objective scaling law. Concerning the influence of the flow rate, we noticed
that increasing the flow rate led to a significant decreased of the cluster size, but only
for conditions where the clusters are greater than 5 pore sizes. When they were smaller,
cluster sizes became in a first approximation independent on the flow rate.

For non clogging conditions, it is worth computing the size distribution during the
pseudo steady state. As shown in Fig. [3.8| (left), the cumulative distribution functions are
well fitted using a log-normal distribution function, f, given by :

f =g+ gert (%) | (3.5)

For clogging conditions, cluster sizes exhibit important fluctuations prior to percolate
and clog the medium. It was not possible to obtain a well defined cumulative distribution
functions since it significantly changed in time. An example i given in Figure (middle).
One can clearly see that though the mean and max cluster size increased with time.
Correlatively, the shape of the cumulative distribution functions evolved from that of a



112 CHAPITRE 3 : ARTICLE

4 ' ; ' ' 25 O D6-¢30

2 D15 - ¢5 - Q2.5 i # D10 - ¢30

S| D15 - ¢5 - Q5 @ 20k O D15-4¢5 A

o 3r ——D15-45-Q10 ] I D15 - 15

) ——D15 - ¢5- Q20 L A Di15- ¢17.5

& ——D15 - ¢5 - Q40 15¢

~— ~

¢ e )

g g

@ ‘% 10 E

—_ —

)

z gl
¥ 7 ettt
0 200 400 600 800 1000 0 10 20 30 40
PV Q (pl/min)
. . . 30 ; ;

g 80 D15 - ¢17.5- Q2.5 v -0-D15-Q25
= . D15 - ¢17.5-Q5 ‘w251 -0-D15-Q5

o e - - -D15- ¢17.5- Q10 ® - -D15-Q10

S 60} iy - - -D15- ¢17.5-Q15 S 20r -A-p15-Q20 A
& Ll - - -DI15- $17.5-Q17.5 = -V -D15-Q40 !

> Wt ——D15 - $17.5 - Q20 o 15F e /I
S a0t ¢ ! g ——D15- ¢17.5 - Q40 S -7 /

5 w -

5] aw ! $ 101 T - 'oll

2 A B N ~
2207 gl El P A S
O L @) s 2ol o-=---""7

0 . X : . 0 X . .
0 200 400 600 800 0 5 10 15 20
PV C (%)

FIGURE 3.7 — Left : Evolution of the cluster size with the injected volume of the suspension
expressed in pore volume (PV). Solid line : without clogging. Dashed line : with clogging.
Right : Cluster size after the injection of 600 PV for non-clogging conditions.

log-nomal one at early times, to a very different one when approaching the clogging. It
very sharply increased towards unity for a given cluster size which is close to the size of
the porous domain. This is characteristic of a percolation phenomenon.

In Fig. [3.8] (Right), we tried to correlate the accumulation and the cluster size. For
non clogging condtions, in steady state, the data collapsed remarkably on a single curve,
which is rather well accounted by an exponential function, S. ~ exp(a), where a is the
accumulation.Since for clogging conditions, both accumulation and cluster sizes strongly
fluctuated and increased in time, we plotted all the instantaneous data on the same plot.
A good collapse was obtain, even with the data obtained in non-clogging conditions.
This strongly suggest that, independently on the experimental parameters, the global
accumulation level set the arrested cluster morphology. As shown in Fig. [3.§| (right), the
cluster size to longer follow the exponential growth when the accumulation is higher than
0.15. This was not suprising as increasing the accumulation, one would have expected a
divergence of the cluster size, as in percolation theory. In 2D, the critical accumulation in
standard percolation theory is a. = 0.5.We thus plotted the data as a function of |a — a.|.
When a > 0.15, the mean cluster size growth when increasing the accumulation is in
relative good agreement with the prediction of the percolation theory, i.e. S. ~ |a — ac|7ﬁ ,
with § = 2.39. The maximal cluster size also follow the predicted law S, ~ |a — ac|_1/ 7,
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FIGURE 3.8 — Cumulative distribution functions f of the cluster size (area weighted).
CLuster size is the suare-root of the cluster area and is normalized by the mean pore size
Wy. Left : non-clogging conditions (15um-particles, @@ = 10uL/min, ¢ = 5,10,15%), du-
ring steatdy state at PV=600. Dashed-line are the best log-normal fit to the data. Middle :
Clogging conditions (15um-particles, @ = 10uL/min, ¢ = 17.5%). Line colors stand for
the injected pore volume, from 0 (brightest) to 58.6 (darkest) at which clogging occured.
Right : For clogging conditions (solid lines) and for non-clogging conditions (circles, one
value per experiment during the pseudo steady state), cluster size versus |a — a.|, where
a is the accumulation and a, its critical value (1/2 is 2D). Dashed lines are guides fo the
eyes showing predicted power laws from percolation theory (2D). Data from all conditions
(various flow rates and volume fractions) are gathered.

with o = 36/91. Given the scatter in the data and the small extent of the accumulation
range, the precision concerning the exponent is limited, and it is only possible to claim
that cluster sizes are in agreement with predictions from the percolation theory. A much
larger micromodel would be necessary to investigate larger values of the accumulation, so
that the relevance of the percolation theory could be checked in more details.

3.3.4 Cluster dynamics

Direct observations showed that the arrested clusters of particles were dynamical. Clus-
ters not only grew in time but exhibited erosion, displacements, coalescence and rupture.
This dynamics was very clear for clogging conditions, but also existed for non-clogging
ones, especially at high volume fractions. In Fig. 3.9 we averaged over time the accumula-
tion maps displayed in Fig. [3.4] once the first regime of rapid growth of the accumulation
was finished. Some locations of the porous media were always clogged, but, except for
¢ = 5%, a much greater fraction exhibited an intermittent presence of an arrested cluster.
Careful examination of these cluster presence probability maps revealed that those area
of intermittent dynamics are usually located upstream permanently clogged area.

We tried many analysis to characterize this cluster dynamics, like Fourrier transforms,
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FIGURE 3.9 — Local cluster probability. During pseudo steady state, the local presence of
a cluster is averaged over time. Same conditions as in Figure bottom.

time and space correlations, but realized that the dynamics is very complex, with a com-
bination of huge events, intermittency, and small fluctuations. In Fig.|3.10} an illustration
of this complex dynamics is presented. We picked up a few locations of the porous me-
dium where a permanent clogging was observed and determine the instantaneous size
of the cluster to which it belonged. Individual cluster size varies in time, but without a
clear trend. Indeed, one can observe in the time series potted in Fig. [3.10, Some clusters
remained roughly constant in size, others exhibited size fluctuations or intermittency. In
addition, some huge events where the size suddenly changed significantly could be ob-
served. Given the limited time ans space scale of the experiments, we did not push the
analysis further and restricted ourselves to quantify globally the cluster dynamics, and
compare experimental conditions.
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FI1GURE 3.10 — For some locations highlighted by red circles on the arrested clusters pro-
bability map (left), the size of the local cluster is plotted as a function of the injected pore
volume (PV). Experimental parameters : 15-um particles, 2.5 ul/min, ¢ = 15%. Cluster
sizes are defined the square-root of the cluster area, and are normalized by the mean pore
throat width W,. The corresponding movie is available as supplemental material

In order to achieve this comparison, we defined and calculated using image analysis
the mobility m of the clusters. Briefly (please refer to the section devoted to methods
for additional details), m is the cumulative amount of arrested locations that have been
renewed. It is expressed as a fraction of the medium surface. In case a cluster would
grow and remain fixed, m would be zero. Results are summarized in Fig. [3.11} For all
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experimental conditions, we found than m was non-zero, and increased linearly with time,
once the initial regime was finished. The slope of this linear growth, which is the mobility
rate, was thus systematically determined, and the corresponding values are reported in
Fig{3.11]as a function of the particle volume fraction. The physical meaning of the mobility
rate is rather simple : it correspond to the fraction of the medium where arrested particles
are renewed during the injection of one pore volume. A huge difference can be observed
between clogging and non-clogging conditions. The mobility rate is typically between 2 and
10%/PV in clogging conditions, and of the order of 0.1%/PV or less in non-clogging ones.
Though generally small in non-clogging conditions, it remained significant, and tended
to increase when approaching clogging conditions : it increased when decreasing the flow

rate and when increasing the particle volume fraction.
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FIGURE 3.11 — Cluster mobility as a function of time (see section for detailed
definition). Left : Mobility is displayed as a function of the injected pore volume for both
non-clogging (solid lines) and clogging (dashed lines) conditions. Right : Mobility rate
(i.e. the slope of the linear increment of the mobility with respect to PV) is plotted as a
function of particle volume fraction for various flow rates. Circles stand for non-clogging
conditions, stars for clogging ones.

3.3.5 Discussion
3.3.5.1 Clogging mechanism and percolation

Clogging of a porous medium by a suspension as been categorized in the literature [85]
depending on the mechanism leading to clogging. Filtration, bridging and aggregation are
the three main ones. The results of the present study are clearly consistent with bridging
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mechanism. Indeed, filtration involved particles that are larger than the constriction size,
which was not the case here. Aggregation and wall induced mechanisms could also be ruled
out by a few different arguments. i) Particles were index-matched with the suspending
liquid, so that Van Der Waals interactions should be small. ii) We never observed article
aggregates nor particle attached to the wall. iii) Clogging never occurred when the particle
size is smaller than about 30% of the constriction size. A transition towards clogging
was observed for this ratio, which correspond exactly to the ratio that was reported for
bridging mechanisms at the pore scale in both suspensions and granular systems [146], 136].
iv) Typical injected volume is very large, and clogging only occurred after the injection
of several tens or even hundreds of pore volume. All these arguments are thus consistent
with clogging involving bridging mechanisms.

The fact that particles accumulated randomly in the porous medium is striking. The
center of mass of the arrested clusters is perfectly in the middle of the porous medium,
whereas in most studies devoted to clogging of porous medium, the entrance region plays
the most important role.

Correlatively, we found by analyzing the cluster size, that the latter is a unique function
of the accumulation, whatever the experimental conditions, and that it is rather well
described using random percolation theory. Percolation theory had already been evoked
to describe clogging in porous media [147], but it was argued that directed percolation
should be more adequate that random one due to the fact that particle transport is not
isotropic, but follow the mean direction of the flow. Directed percolation lead to a much
larger critical value for the accumulation, to smaller critical exponents and to anisotropic
patterns. In this study, isotropic clusters were observed and random percolation better
described the cluster size dependency with the accumulation. We believe that this is
directly linked to the fact that clogging and cluster growth is very slow as compared to
the flow of the particles. Particles accumulated over decades of injected pore volumes,
meaning that only a very small fraction (typically less than 1/1000) of the particles were
trapped. At the scale of the micromodel used, particle trapping events in clusters or
involved in bridges between the solid wall are thus likely to occur in any location of the

porous medium.

3.3.5.2 Role of flow rate

The fact that the accumulation increased significantly with particle volume fraction
and only weakly depended on the flow rate is consistent with the fact that interactions
between particles and with the solid walls were negligible. In fact, for inertialess and
non-interacting particles, viscous and contact forces are the only forces to consider. Since
contact interactions (including Coulombian friction) does not involve physical quantities
when particle rigidity is high enough, we did not expect any role of the flow rate. This
is similar to the rheology of suspensions, when, in absence of colloidal interactions, a
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Newtonian behavior is expected, the volume fraction being the single parameter of the
problem [28]. The observations that the clogging diagram did primary depend on the
volume fraction, similarly to the weak effect of the flow rate on particle accumulation,
pore size or mobility is therefore not surprising and consistent with the fact that for
this study, colloidal forces between particles and between particles and solid walls were
negligible. The reason why we did however observe a weak but non-negligible influence of
the flow rate remained rather unclear. It was difficult to rule out some possible effects of
colloidal forces, but other small effects of the flow rate could be argued. Since the device
was made in PDMS, which is a soft material, its precise geometric features can slightly vary
when increasing the pressure. However, we paid a great attention to this point and only
worked at pressure drop that were low enough to neglect the device deformability. Another
possibility which might explains the influence of the flow rate might also come from the
non-Coulombian nature of the frictional contacts of the suspension. This have recently
been evidenced in the context of suspension rheology [148], and successfully accounts for
shear-thining of suspensions at high volume fraction. Although we have verified that the
suspension used in this study had a steady viscosity, we did not measured its viscosity at
very high volume fraction, where these effects are likely to be dominant. We believe that
a small decrease of the friction coefficient with respect to the applied load would explain
why the flow rate had a small influence on the results presented in this article. Additional

work and characterization of the particles would be needed to confirm this hypothesis.

3.3.5.3 Role of volume fraction and cluster dynamics

We observed a unique relation between the pore size and the accumulation. Since
clogging is nothing else that percolations of the arrested clusters, the remaining question
is to understand which physical phenomenon is responsible for particle accumulation.
The latter saturated at low volume fraction (below 17.5% for the 15 micrometers particles
studied, but the precise value might depend on the particle to constriction ratio) for
non-clogging conditions. The transition to clogging conditions was rather sharp : a slight
increase of the volume fraction (or small decrease of the flow rate) completely changed the
observed phenomenology. The onset of particle accumulation was likely to be the bridging
of some constrictions. Despite the probability of forming a bridge should increase strongly
when increasing the volume fraction, we do not think that interpretation of the present
results is connected to this probability since experiments are conducted during hundreds
of PV, and since by varying the volume fraction, the main difference observed is not the
rate of cluster growth but their steady state value, or the absence of steady state when ¢ is
high enough to induce clogging. In other words, if accumulation and clogging were only a
matter of probability, the general behavior would be the same for all volume fractions with
variation of the accumulation rate. In contrast, we did observe very different behaviors
and a pseudo steady state (in non clogging conditions).
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One of the most striking features of our observations lye in the complex dynamic ob-
served before clogging. Cluster growth was clearly in competition with cluster erosion and
destabilization. As a consequence, a significant portion of the arrested particles were conti-
nuously renewed. It is likely that some flow fluctuations were responsible for erosion and
cluster destabilization, and probably independent (or only slight dependent) on particle
volume fraction.

A linear relation between particle accumulation and injected volume fraction was also
found in DEM simulations of granular systems [110]. It also depends on the friction coef-
ficient between particles.

We believe that some portion of the arrested clusters of particles were not very stable.
Indeed, contrary to the nucleation of a cluster by bridging of a small constriction, clus-
ter growth happened on neighboring pores, which are not likely to be bridging locations.
Cluster should thus be stabilized by friction between particles, and by viscous drag asso-
ciated to flow through the arrested cluster. Note that the latter could also be a source of
cluster destabilization, if the flow is not directed towards a stable bridge. In contrast to
cluster destabilization, cluster growth rate should directly be related to particle volume
fraction, and likely proportional to particle volume fraction. As a consequence, the balance
between cluster growth and erosion/destabilisation lead to a clear ¢-dependence, which is

furthermore linear as found experimentally.

3.4 Conclusion

We reported in this article a set of experimental results concerning the formation of
arrested clusters of particles in a porous medium, for the case where colloidal interactions
between the particles and with the solid surfaces of the medium are negligible. A striking
feature in this case is that particle accumulation and clogging are very slow processes. Tens
of pore volume could be injected before particle significantly accumulate. We find that
two main parameters control the formation of these clusters and consequently the clogging
of the medium after their percolation. The first one is the particle-to-neck size ratio. I
agreement with the literature, if it is below 0.3, particle accumulation remained small. If
it is slightly higher, particles accumulate in arrested clusters which eventually percolate
and clog the medium. We focused in the transition and observed that for the intermediate
case, the volume fraction was the main parameter controlling particle accumulation and
clogging. As expected from the absence of other forces than viscous and contact ones, we
found that flow rate had a small influence. Particle accumulation was linear with respect
to the injected volume fraction, and appeared randomly inside the medium. Importantly,
we found that these particles form clusters of size that only depends on the amount of
arrested particles, and showed good agreement with the standard random percolation
theory in 2D. We evidenced a pseudo steady state regime, for particle volume fraction
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that are below 17.5%. The existence of such a steady state prevents cluster percolation
and clogging. We discussed these phenomena by taking into account the rich and complex
cluster dynamics which we observed, and propose that a balance between cluster growth
and erosion or destabilisation is responsible for the pseudo steady state at low volume
fraction and for delaying the clogging at higher ones.

These results opens many questions that would require additional experimental and
theoretical investigations. The role of the flow rate remained mostly unexplained, and the
few hypothesis we proposed should be interesting to test. The role of cluster dynamics
on particle accumulation also requires to be better understand. We hypothesise that it
could be crucial to account for the observed regimes, but it remained to be tested. We
believe that studies in simpler geometries and numerical simulations (e.g. DEM-CFD)

should help to achieve a better understanding of the observations reported in this paper.
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Nous avons vu dans le chapitre précédent le role important des constructions et des des-

tructions des ponts dans le processus de colmatage et que les perturbations de I’écoulement
pouvaient influencer significativement le mécanisme de destruction de ces ponts. Ainsi,
nous pouvons penser que des conditions d’injection non stationnaires peuvent avoir une
influence sur le colmatage. Le but que nous voulons atteindre a la fin de ce chapitre est
d’évaluer 'effet de la non stationnarité de 1’écoulement sur les différents régimes de col-
matage soulevés précédemment.
Pour ce faire, nous avons décidé de controler cette fois les expériences en pression et
non plus en débit. En effet, le temps de réponse du systeme expérimental est bien plus
faible pour un controle en pression qu’en débit. Ainsi, puisque nous changeons le type
de controle de I’écoulement, la premiere section sera consacrée a une caractérisation des
expériences a pression constante imposée, et la comparaison avec les expériences a débit
imposé. Ensuite, nous nous attarderons sur l'effet de la fréquence de ces signaux sur la
dynamique de colmatage, puis sur 'effet de 'amplitude.

4.1 Ecoulement a pression imposée

Clusters

Pillars

0 50 100 150 200
Pore throat width (pm)

FIGURE 4.1 — Procédure expérimentale. a) Un réservoir (3) (rempli de la suspension et
contrdlé en pression via le controleur de pression (1)) et une seringue remplie du fluide
suspendant (2) sont reliés au milieu poreux par une vanne (5). Un capteur de pression
(4) permet de mesurer la pression a 'entrée. La sortie est reliée a un débitmetre (6) puis

a un réservoir (7) ouvert (pression ambiante). b) Zoom sur le milieu poreux aléatoire. c)
Distribution de la largeur des pores. Les barres d’échelle vertes représentent 1 mm.

Sur la figure [.T}a nous rappelons le schéma expérimental du systéme utilisé pour cette
partie. A l'entrée de notre systéme nous controlons la pression moyennant un contréleur
de pression et a la sortie nous mesurons le débit.
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4.1.1 Comparaison entre écoulement a débit imposé et écoulement

a pression imposée

4.1.2 Diagramme de phase

Pour commencer, nous avons essayé de produire un nouveau diagramme de phase (fi-
gure pour vérifier s’il ressemble a celui de la partie faite avec injection a débit imposé
(figure . Il est important de noter que les pressions utilisées permettent d’étre dans
la méme gamme de débits que ceux imposés dans la section précédente. Les résultats sont

tracés apres l'injection au moins de 100 PV Nous nous sommes rendus compte qu’il y

Imposed flow rate Imposed pressure
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FIGURE 4.2 — a) Diagramme de phase de colmatage dans les conditions a débit imposé.
b) Diagramme de phase de colmatage dans les conditions & pression imposée.

avait une petite différence au niveau des limites de la phase de transition entre bouchage
et non bouchage suivant les conditions de controle de I’écoulement. En effet, elle se si-
tue entre ¢ = 17.5% et ¢ = 20 % lorsque le débit est imposé, et a partir de ¢ = 15 %
lorsque la pression est imposée. De plus, lorsque nous reproduisons une méme expérience
a pression imposée et pour ¢ = 15 %, nous pouvons obtenir un milieu parfois colmaté et
d’autres fois non colmaté (voir étude statistique de reproductibilité section . Cette
zone transitoire est représentée en jaune sur le diagramme de phase [4.2b] Ce décalage
de la limite de passage d'un régime a un autre, entre les expériences a débit imposé et a
pression imposée peut s’expliquer par le fait, que méme si la pression est constante le débit
diminue légerement lorsque les clusters s’accumulent dans le milieu, ce qui peut amener
des conditions favorables au colmatage.

De la méme maniere que pour les expériences a débit imposé, nous avons ensuite
cherché a caractériser I'influence de la concentration sur la dynamique de colmatage en
étudiant 1’évolution de 'accumulation au cours de 1’expérience.
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4.1.2.1 Effet de la concentration

Les graphiques des figures [£.3all4.4ald.54] et [£.6a] représentent I’accumulation en fonc-
tion du nombre de volumes de pores pour différentes concentrations a pression constante.
Et les figures [£.3D)[4.4b|[4.5b] et [£.6D] reportent les mesures de débit associées. Nous consta-
tons clairement que plus la concentration est importante et plus 'accumulation est élevée.
Par rapport aux expériences a débit imposé, nous nous apercevons qu’il n'y a pas la
premiere phase d’accumulation rapide en début d’expérience, et que cette accumulation
croit plus lentement. sans atteindre un plateau rapidement.
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FIGURE 4.3 —a) Evolution de Paccumulation en fonction de nombre de VP pour différentes
concentrations a 50mbar. b) Evolution des débits mesurés correspondant a a).
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FIGURE 4.4 - a) Evolution de accumulation en fonction de nombre de VP pour différentes
concentrations a 100mbar. b) Evolution des débits mesurés correspondant a a).
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FIGURE 4.5 - a) Evolution de 'accumulation en fonction de nombre de VP pour différentes
concentrations a 250mbar. b) Evolution des débits mesurés correspondant a a).
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FIGURE 4.6 - a) Evolution de I'accumulation en fonction de nombre de VP pour différentes
concentrations a 300mbar. b) Evolution des débits mesurés correspondant a a).

Pour synthétiser, nous tragons les valeurs de I'accumulation a 100 VP en fonction de
la concentration pour différentes pressions (figure . Dans le régime de non colmatage
(¢ = 5% et ¢ = 10%) 'accumulation croit faiblement avec la concentration de particules.
Par contre, a ¢ = 15%, la o nous commengons a avoir du colmatage (transition), les
valeurs de l'accumulation augmente significativement. Ce résultat est similaire a ce que

nous avions retrouvé lors de I’étude du colmatage dans le cas de I'injection a débit imposé

(voir figure [3.7).
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FIGURE 4.7 — Evolution de accumulation & 100 VP en fonction de la concentration pour
différentes pressions d’injection

4.1.2.2 Effet de la pression

Nous voulons ensuite évaluer 1'effet de la pression. Pour ce faire, nous avons fait varier
la pression d’injection entre 50 mbar et 300 mbar. Les débits mesurés correspondant a
cette gamme de pression varient entre 5 ul/min et 40 pl/min.

4 . . . : :
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FIGURE 4.8 — a) Evolution de 'accumulation en fonction de VP & ¢ = 5%. b) Evolution
des débits mesurés correspondant a a) en fonction de VP

Les figures [4.8al, [4.9al et [4.10a] représentent 1’évolution de ’accumulation en fonction du

nombre de volumes de pores pour différentes pressions et des concentrations constantes.

Les figures|4.8bl [4.9b] et [4.10b|sont les débits mesurés correspondant en fonction du nombre

de volumes de pores. Contrairement aux expériences a débit imposés, nous constatons que
les valeurs d’accumulation ne s’ordonnent pas régulierement avec les valeurs de pression

imposée. Les valeurs d’accumulation sont certainement trop proches et dans la plage de
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FIGURE 4.10 — a) Evolution de I'accumulation en fonction de VP & ¢ = 15%. b) Evolution
des débits mesurés correspondant a a) en fonction de VP

variabilité de 'expérience pour étre discriminées.

Pour mieux comparer les conditions de débit et de pression imposées, nous prenons
I'exemple de la concentration ¢ = 5% a débit imposé (figure a ) et a pression imposée
(figure [4.84). Nous retenons les valeurs d’accumulation correspondant & 100 VP et les
retragons sur la figure [4.11] en fonction du débit mesuré. Nous remarquons que l'effet
du débit sur I'accumulation est effectivement faible dans les 2 cas. Comme nous 1’avons
vu dans le chapitre précédent, la faible influence du débit peut s’expliquer par ’absence

d’interactions particule/particule ou particule/paroi.
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FIGURE 4.11 — Evolution de I'accumulation & 100 VP en fonction du débit i o = 5%
dans le cas de I'injection a pression et a débit imposés

En conclusion, nous pouvons dire que les principaux effets du débit et de la concentra-
tion sur la dynamique de colmatage sont relativement similaire entre I'injection a débit
imposé et a pression imposée. En effet, nous retrouvons le fait que 'accumulation aug-
mente légerement avec la concentration dans le régime de non colmatage et que la pression
(et le débit) a un effet faible sur I'accumulation. La différence principale entre les deux
conditions d’injection et qu’il ne semble pas que I'accumulation atteigne un plateau dans
le cas de la pression imposée.

Intermittence :

a) 200 - b) 15
| 100.00 - 100.00 mbar | | 100.00 - 100.00 mbar |

100 101 102 0 200 400
PV PV

FIGURE 4.12 - a) Evolution de la pression en fonction du nombre de VP sur le troncon
[100VP, 102VP]. Une consigne de pression de 100 mbar est donné par le controleur. b) La
mesure de débit, en fonction du nombre VP, correspondant a la consigne de pression.

Nous nous apercevons également pour certains cas a pression constante que le milieu

se colmate puis se décolmate de temps en temps en formant & peu pres un processus
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intermittent. Un exemple de cette intermittence est donnée sur la courbe bleue de la fi-
gure [£.12}b qui représente la mesure du débit a la sortie du milieu pour une injection
a 100mbar. Nous remarquons que le débit diminue significativement juste apres 200VP
qui correspond a la premiere fois ou le milieu se colmate puis la suspension s’écoule une
nouvelle fois puis le milieu se recolmate et ainsi de suite jusqu’a ce que le milieu se colmate
définitivement a 400VP environ.

4.1.3 Signaux périodiques de pression d’injection : phénoménologie

Le mécanisme de colmatage principal dans le cas de notre étude est le pontage. Grace
aux observations effectuées et a ’analyse de la mobilité des clusters, nous avons montré
I'existence d'une dynamique de construction et de déconstruction des clusters lors du
colmatage du milieu. Ce mécanisme de destruction des ponts est probablement piloté
essentiellement par les perturbations de I’écoulement. De la est venue 1'idée d’appliquer
des signaux carrés périodiques de pression afin d’'imposer des modifications d’écoulement.

30 40 30 40
=X 130 _ & 130 _
=20 § =20 §
Z 0= 8 120
: :
10/ 10
= 10O B i"\ l ﬁ @)
z i 1 R PP prrad 10
0 ‘ ‘ 0 0 ‘ ‘ 0
0 100 200 300 0 100 200 300
PV PV

(a) (b)

FIGURE 4.13 — Evolution de accumulation (axe de gauche) et du débit correspondant
(axe de droite) en fonction de VP pour deux expériences similaires réalisées a ¢ = 15%
en utilisant des pressions périodiques de valeur minimale 100 mbar pendant 100s et de
valeur maximale 400 mbar pendant 10s.

Des premieres expériences ont été réalisées pour avoir une idée de quelle pouvait étre
la dynamique de colmatage avec ces signaux périodiques de pression. Par exemple, sur la
figure [£.13D] nous représentons I’accumulation en bleu et le débit correspondant en marron
en fonction du nombre de volumes de pores, pour une expérience similaire répétée deux

fois. Dans cette expérience, la pression est d’abord constante, jusqu’a atteindre un niveau
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d’accumulation donné. Ensuite, le signal périodique est imposé. La pression minimale a
une valeur P,,;,= 100 mbar et elle est maintenue pendant 100s. La pression maximale
a une valeur P,,,,= 400 mbar, et elle est maintenue pendant 10s. Dans le premier cas,
le signal de pression oscillant est appliqué apres avoir atteint une valeur d’accumulation
élevée de l'ordre de 20%. Dans le second cas, il est imposé alors que la valeur d’accumu-
lation est faible, de 'ordre de 2%. En comparant les deux courbes d’accumulation (figure
?7), nous nous sommes apergus que le niveau d’accumulation final tendait vers une méme
valeur. Dans le premier cas, le signal de pression oscillant cause une diminution de I'ac-
cumulation. Dans le second cas il semble ralentir sa croissance.

Egalement ces premieres expériences ont montrés qu’il était possible d’éviter le colma-
tage. Pour ¢ = 15%, La figure 4.14la montre un exemple de deux consignes de pression
constantes (7hmbar et 125mbar) et d’un signal carré de pression fluctuant entre 87.5mbar
et 112.5mbar, lors de 'injection d’une suspension a ¢ = 15%. Sur la figure b), est
représentée la réponse du systeme sous forme d’une mesure de débit, a la sortie du milieu.

a b
) 200 e 087.50 - 112.50 mbar ) 15 e 087.50 - 112.50 mbar
= ()75.00 - 075.00 mbar = ()75.00 - 075.00 mbar
e 125.00 - 125.00 mbar e 125.00 - 125.00 mbar
150
™
”Cg 100
&
& - .
50
0 . . ! 1 .
100 101 102 0 200 400

PV PV

FIGURE 4.14 — a) Evolution de la pression en fonction du nombre de VP sur le trongon
[100VP, 102VP] . Trois consignes de pression : deux pressions constantes (7bhmbar et
125mbar) et une pression variable (signal carré variant entre 87.5mbar et 112.5mbar).
b) La mesure de débit, en fonction du nombre VP, correspondant a chaque consigne de
pression.

A 75mbar, le débit tend vers 0 au bout de 100VP, le milieu est colmaté. A 125mbar, le
colmatage se produit un peu plus tard. A 'opposé, pour la pression variable, I’écoulement
de la suspension a travers le milieu poreux est maintenu et le débit continue a fluctuer
sans que le colmatage se produise.

Dans la suite, nous allons donc chercher a caractériser I'influence des caractéristiques
du signal de pression sur la dynamique de colmatage. Nous considérerons le cas simple
d’un signal carré périodique. Tout signal périodique est doté de deux caractéristiques
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principales : sa fréquence et son amplitude. Nous allons donc nous intéresser a 1'effet de
ces caractéristiques sur la dynamique de colmatage Nous avons fait le choix de travailler
autour d’une pression moyenne de P,,,,= 100mbar qui correspond a un débit moyen initial
Qmoy= 10 pl/min, et de varier 'amplitude autour de cette valeur a différentes fréquences.

4.1.4 Effet de la fréquence

Dans cette partie, nous allons étudier 'effet de la fréquence du signal de pression. Sur
le tableau nous rapportons les différents parametres utilisés pour mener cette étude.

’ Caractéristiques \ Valeurs ‘
Diameétre des particules (um) 15
Fraction massique (%) 10, 15, 20
Poin (mbar) 75
Praz (mbar) 125
Amplitude (mbar) 25
Fréquence (Hz) 1/2.5,1/5,1/15,1/60

TABLE 4.1 — Caractéristiques de ’étude de l'effet de la fréquence du signal de pression
sur le colmatage

Trois fractions massiques ont été utilisées : ¢ = 10%, ¢ = 15% et ¢ = 20%. La valeur
maximale du signal de pression est P,,,, 125 mbar et sa valeur minimale P,,;, = 75 mbar
('amplitude A = 25 mbar et la pression moyenne P,,,, = 100 mbar). A ¢ =10% et ¢ =
20%, quatre expériences ont été réalisées : deux a pression constante de 75 mbar et 125
mbar et deux signaux de pression carrés de fréquences 1/2.5 Hz et 1/60 Hz. Dans le cas
d’une suspension de fraction massique ¢ = 15%, six expériences ont été réalisées : deux
a pression constante de 75 mbar et 125 mbar, et quatre signaux de pression carrés de
fréquences 1/2.5 Hz, 1/5 Hz, 1/15 Hz et 1/60Hz.

4.1.4.1 Accumulation

Pour ¢ = 10%, nous reportons sur la figure[d.15}a 1’évolution de ’'accumulation en fonc-
tion du nombre de volume de pores pour les quatre signaux de pression appliqués, et sur
la figure [4.15}b la moyenne des courbes d’accumulation obtenues a partir des expériences
répétées dans les mémes conditions. A cette fraction volumique de particules, nous sommes
dans un régime de non colmatage lorsque la pression est constante. Tout d’abord, nous re-
marquons la relativement bonne répétabilité des expériences faites avec les mémes condi-
tions. Ensuite, nous pouvons voir que la fréquence de 1/60 Hz n’a quasiment aucune
influence sur la dynamique de colmatage. En effet, pour cette fréquence, I’accumulation
évolue de la méme maniere que pour les courbes a fréquence nulle. Par contre, 'effet de la
pression périodique sur 'état de colmatage est clair pour la fréquence 1/2.5 Hz. A cette
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fréquence, I’accumulation atteint un palier stationnaire et un niveau d’accumulation plus

faible que ceux atteints aux pressions constantes.
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FIGURE 4.15 — a) Evolution de l'accumulation en fonction de VP pour différentes
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de parti-
cules de diametres 15 um et une fraction volumique ¢ = 10%. b) Evolution de la moyenne
des courbes d’accumulation en fonction de VP.
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FIGURE 4.16 — Histogramme de 'accumulation moyenne a différentes fréquences pour
une suspension de 15 um a ¢ = 10 %.

Nous prenons les valeurs de ’accumulation moyenne a 200VP et les représentons sous
forme d’un histogramme en fonction de la fréquence comme le montre la figure [£.16] Pour
une fréquence de 1/2.5 Hz, 'accumulation est autour de 3% tandis que pour le reste des

expériences, ses valeurs sont d’environ 6 % c’est-a-dire que I'accumulation est diminuée
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de presque 50 %.

Pour ¢ = 15%, nous tracons sur la figure [4.17+a ’'accumulation en fonction du nombre
de volumes de pores pour les six signaux de pression appliqués, et sur la figure [£.17}b la
moyenne des courbes d’accumulation obtenues a partir des expériences répétées dans les
mémes conditions. Pour cette fraction volumique de particules, nous sommes normalement
dans un régime intermédiaire dans lequel le colmatage peut avoir lieu. C’est pour cela qu’en
moyennant les courbes, nous avons distingué les expériences colmatées (trait continu) et

non colmatées (trait discontinu).

¢ = 15% - A= 25 mbar ¢ = 15% - A= 25 mbar
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= 125 mbar = - 751'111\ar - NC
o T5-125mbar(1/60 Hz) o 40 s ——125mbar - C
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E 20| E 20+ 75-125mbar(1/5 Hz)
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FIGURE 4.17 - a) Evolution de I’accumulation en fonction de VP pour différentes
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 pm a
¢ = 15%. b) Evolution de la moyenne des courbes d’accumulation en fonction de VP (sur
la 1égende C : signifie colmaté(clogged) et NC : signifie non colmaté(non-clogged)).

Pour une meilleure visibilité nous tracons sur la figure les résultats de 'accu-
mulation moyenne sous forme d’un histogramme en fonction de la fréquence ainsi que le
pourcentage des expériences colmatées. Nous remarquons tout d’abord que le nombre des
expériences colmatées diminue avec la fréquence. Al /60 Hz, il n’y a aucun effet clair sur le
colmatage. Effectivement, ’accumulation ainsi que le pourcentage d’expérience colmatées
ont quasiment les mémes valeurs que celles des expériences faites a une pression constante
de 125 mbar. A 1 /15 Hz, l'effet commence a apparaitre et nous remarquons que le pour-
centage d’expériences colmatées ainsi que 'accumulation diminuent légerement (30% par
rapport a 75mbar). Al /2.5 Hz et 1/5 Hz, plus aucune expérience n’est colmatée. C’est-a-
dire que pour ces deux valeurs de fréquence, nous arrivons a éviter le colmatage de fagon
définitive. De plus la valeur de I'accumulation diminue également de plus de 80% par

rapport a la pression constante 75mbar.
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FIGURE 4.18 — A gauche : Histogramme de I’accumulation moyenne. A droite : Pourcen-
tage des expériences colmatées, a différentes fréquences et ¢ = 15 %.

Enfin, & ¢ = 20 %, ce régime correspond a un régime de colmatage dans le cas d’'une

pression constante. Nous nous attendons a ce que toutes les expériences soient colmatées.
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FIGURE 4.19 — a) Evolution de l'accumulation en fonction de VP pour différentes
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 pum a
¢ = 20%. b) Evolution de la moyenne des courbes d’accumulation en fonction de VP.

La figure [£.19%a représente ’accumulation en fonction du nombre de volume de pores
pour les quatre signaux de pression appliqués, et la figure [4.19}b la moyenne des courbes
d’accumulation obtenues a partir des expériences répétées dans les méme conditions. Nous
nous apercevons que toutes les expériences sont colmatées mais ce qui change d’'un signal
de pression a un autre est le nombre de volume de pores injectés avant le colmatage.
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Autrement dit, la quantité de particules injectées nécessaire pour colmater le milieu est
plus importante pour les fortes fréquences. Pour illustrer ce retardement du colmatage,
nous reportons sur la figure I’histogramme de nombre de volumes de pores injectés
avant colmatage en fonction de la fréquence et nous constatons qu’a 1/60 Hz, le signal
carré périodique n’a pas d’effet sur la vitesse du colmatage. Cependant, a 1/2.5 Hz, le

colmatage est retardé de 30 PV par rapport a la moyenne des deux pressions constantes

(26 PV).
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FIGURE 4.20 — Histogramme de nombre de volumes de pores injectés avant d’arriver au
colmatage du milieu, a différentes fréquences pour une suspension de 15 pum a ¢ = 20 %.

En conclusion, dans les trois régimes, non bouchage, transition ou bouchage, nous
avons mis en avant qu’'une fréquence supérieure a 1/15 Hz avait un effet inhibiteur sur
le colmatage en réduisant 1’accumulation, en prévenant le bouchage ou en le retardant.
La pression périodique ne donc peut avoir un impact sur le colmatage qu’au dela d’une
fréquence caractéristique Fi.... Celle-ci a été défini comme étant I'inverse du temps mis
par une particule pour traverser un cluster (le rapport entre la longueur du cluster et la
vitesse de I’écoulement). Dans notre cas, nous retrouvons la valeur F,,., ~ 1/7 Hz ~ 0.14
Hz par le calcul. Pour la vérifier, nous avons réalisé des expériences a une fréquence de
1/7.5 Hz et a 1/10 Hz. Al /7.5 Hz Deffet des pressions périodiques est toujours présent
alors qu’a 1/10 Hz non.

4.1.4.2 Taille des clusters

La méme analyse a été refaite sur la taille des clusters pour chacune des fraction mas-
siques 10%, 15% et 20%. Nous tragons sur la figure a le rapport de taille Cluster/Pore
en fonction du nombre de volumes de pores pour les quatre signaux de pression appliqués,
et sur la figure [£.22}b la moyenne des courbes de la méme expérience répétée plusieurs
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fois dans les mémes conditions. Nous remarquons que l'effet de la pression périodique sur
I’état de colmatage est clair pour la fréquence 1/2.5 Hz vu que le rapport de taille atteint
un palier stationnaire et une valeur plus faible par rapport aux pressions constantes. Au
contraire la courbe correspondant a la fréquence 1/60 Hz a la méme allure que celles des

pressions constantes.
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FIGURE 4.21 - a) Evolution de la taille des clusters en fonction de VP pour différents
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 um a
¢ = 10 %. b) Evolution de la moyenne des courbes de la taille des clusters en fonction de
VP.
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FIGURE 4.22 — Histogramme de la taille des clusters moyenne a différents fréquences pour
une suspension de 15 um a ¢ = 10 %.
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Les tailles des clusters a 200VP sont ensuite représentées sous forme d’un histogramme
en fonction de la fréquence sur la figure [4.22] Nous nous apercevons que pour une fréquence
de 1/2.5 Hz le rapport de taille Cluster/Pore est autour de 3 tandis que pour le reste des
expériences, les valeurs sont d’environ 4. C’est-a-dire que la taille est réduite de presque
33 %. Pour le signal de pression a la fréquence 1/60 Hz, il n’y a presque pas d’effet sur la

taille des clusters, ce qui rejoint les observations sur ’accumulation.
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FIGURE 4.23 — a) Evolution de la taille des clusters en fonction de VP pour différentes
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 pm a
¢ =15 %. b) Evolution de la moyenne des courbes de la taille des clusters en fonction de

VP.
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FIGURE 4.24 — Histogramme de la taille des clusters moyenne a différents fréquences pour
une suspension de 15 um a ¢ = 15 %.
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Pour ¢ = 15%, le rapport de la taille des clusters sur la taille des pores en fonction
du nombre de volume de pores pour les six signaux de pression appliqués sont tracés sur
la figure [£.23}a. Les moyennes des courbes des tailles obtenues a partir des expériences
répétées dans les mémes conditions sont tracées sur la figure [£.23}b.Les moyennes des
expériences colmatées (C) sont tracées en trait continu et les moyennes des expériences
non colmatées (NC) en trait discontinu.

En synthese, nous tragons sur la figure les résultats de la taille moyenne sous
forme d’un histogramme en fonction de la fréquence. A1 /60 Hz, il n’y a aucun effet clair
sur le colmatage. La taille prend des valeurs qui sont quasiment les mémes que celles des
expériences a la pression constante 125mbar. Al /15 Hz, leffet commence a apparaitre
et nous remarquons que la taille des clusters diminue légerement (30% par rapport a
75mbar). A 1/2.5 Hz et 1/5 Hz, nous avions vu qu’aucune expérience n’était colmatée.
Ce se traduit aussi par une réduction significative de la taille des clusters de plus de 90%

par rapport aux expériences faites a une pression constante de 75mbar.
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FIGURE 4.25 - a) Evolution de la taille des clusters en fonction de VP pour différentes
fréquences (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 pm a
¢ = 20%. b) Evolution de la moyenne des courbes de la taille des clusters en fonction de
VP.

Pour ¢ = 20%, la figure a représente le rapport de taille Cluster/Pore en fonc-
tion du nombre de volume de pores pour les quatre signaux de pression appliqués. La
figure [4.25}b représente la moyenne des courbes de taille obtenues & partir des expériences
répétées dans les méme conditions. Comme il a été montré dans le paragraphe précédent
caractérisant ’accumulation, toutes les expériences sont colmatées. Concernant la taille
des clusters, nous nous apercevons qu'’ils croissent ’d’autant plus lentement que la fréquence
est grande.
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Ainsi, nous pouvons conclure que la taille des clusters est aussi impactée par le fait
d’imposer un signal de pression périodique. Tout comme ’accumulation, plus la fréquence
est élevée et moins la taille des clusters est importante. Cette observation permet de dire
que les particules s’accumulent moins dans le milieu poreux lorsqu’un signal de pression
périodique est appliqué car les clusters n’arrivent pas ou ont plus de difficulté a croitre.
Nous pouvons penser que la perturbation de I’écoulement empéche le maintien d’arches

de particules stable dans le temps.

4.1.5 Role de la déformabilité du milieu

Des effets intéressants des signaux périodiques de pression sur la dynamique de col-
matage ont été mis en avant. Néanmoins, étant donné que le PDMS est légerement
déformable, une question légitime se pose : Est-que la destruction des ponts due
a ’écoulement non stationnaire est a cause de la déformabilité du PDMS ?
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FIGURE 4.26 — Evolution de I’accumulation en fonction de VP, Comparaison des entre
les résultats dans un dispositif en PDMS et un dispositif en verre. Une suspension de ¢=
15% est injectée sous le signal carré périodique de pression suivant : 75 mbar (2.5s) - 125
mbar (2.5s)

Pour répondre a cette question nous avons utilisé un milieu modele réalisé en silicium
et en verre, présentant la méme géométrie de milieu poreux. Sur la figure [4.26] nous
reportons la comparaison entre les courbes d’accumulations en fonction de PV pour un
dispositif en PDMS et un autre en verre. Un signal périodique de pression est appliqué
entre P,,;,,= Tbmbar et P,,,,= 125mbar, avec fréquence 1/2.5 Hz. La courbe jaune est
la moyenne de toutes les expériences réalisées sur du PDMS et la courbe en pointillés de

couleur violet correspond a 'expérience réalisée sur le dispositif en verre silicium. Nous
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pouvons clairement voir que les deux courbes se superposent. Ainsi nous pouvons dire que

la destruction des ponts n’est pas liée a la déformabilité du PDMS.

4.1.6 Effet de amplitude

Dans cette partie, nous allons étudier l'effet de I’amplitude. Sur le tableau nous
rapportons les différents parametres utilisés pour mener cette étude. La fréquence es prise
égale & 0,4 Hz (ou 1/2,5 Hz), fréquence pour laquelle nous avons mis en avant un effet du

signal périodique sur le dynamique de colmatage.

’ Caractéristiques \ Valeurs
Diameétre des particules (um) 15
Fraction massique (%) 15
Py (mbar) 100
Fréquence (Hz) 1/2.5
Amplitude (mbar) 0, 12.5, 18.75, 25

TABLE 4.2 — Caractéristiques de ’étude de l'effet de ’amplitude du signal de pression sur
le colmatage

Pour se situer et faire le lien avec la partie précédente, nous rappelons que l'usage
des particules de 15um implique qu’on est dans un régime ou le colmatage dépend de la
concentration, et qu’a ¢ = 15%, nous ne sommes pas loin de la transition entre colmatage
et non colmatage. Ce qui veut dire que nous nous attendons a avoir du colmatage sur

certaines expériences.

4.1.6.1 Accumulation

Nous tragons sur la figure [£.27}a 'accumulation en fonction du nombre de volumes de
pores pour les quatre amplitudes utilisées : Ombar, 12.5mbar, 18.75mbar et 25mbar. Nous
rappelons que pour chaque amplitude, ’expérience est faite au moins 4 fois.

Tout d’abord, nous pouvons remarquer que la reproductibilité est tres bonne, et que
les quatre paquets de courbes sont facilement discernables. Comme attendu, les courbe
d’amplitude nulle (pression constante), sont celles présentant 1’accumulation la plus élevée,
avec des valeurs comprises entre 20% et 40%. Pour le reste des courbes, (amplitude non
nulle) 'accumulation ne dépasse pas 16%. En outre, & 100 mbar sur une bonne partie des
expériences, le milieu poreux est colmaté. Le milieu est considéré comme colmaté lorsque
les pattes sont bouchées.

Pour une analyse plus approfondie, nous calculons la moyenne de ’accumulation sur
chaque paquet de courbe et nous tragons les résultats sur la figure [£.27}b. Nous constatons
que les courbes correspondant aux amplitudes non nulles, atteignent un plateau quasiment

constant avec des niveaux d’accumulation faibles.
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FIGURE 4.27 — a) Evolution de I'accumulation en fonction de VP pour différents ampli-
tudes (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 uym a ¢ =
15 %. b) Evolution de la moyenne des courbes d’accumulation en fonction de VP.
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FIGURE 4.28 — a) Histogramme de I"accumulation moyenne a différents amplitudes pour
une suspension de 15 um a ¢ = 15 %. b) Evolution de 'accumulation moyenne en fonction
de 'amplitude.

La figure représente a I’histogramme de 1’accumulation moyenne et son évolution
en fonction de I'amplitude des signaux de pression. Nous pouvons noter que I’accumulation

diminue avec 'amplitude de facon linéaire.

4.1.6.2 Taille des clusters

De la méme fagon nous tragons sur la figure [£.29}a le rapport de la taille des clusters et
la taille des pores en fonction du nombre de volumes de pores pour les quatre amplitudes
utilisées : Ombar, 12.5mbar, 18.75mbar et 25mbar.



142 CHAPITRE 4 : SIGNAUX PERIODIQUES DE PRESSION
¢ =15% - f= 0.4 Hz o ©=15%-f= 04 He
o 150} | I—lDD.DD -I 100.00 mlbar | @ | - - 100.00L 100.00 m‘bar
N —087.50 - 112.50 mbar N - = 087.50 - 112.50 mbar
2 081.25 - 118.75 mbar 2 30t 081.25 - 118.75 mbar| ]
= —075.00 - 125.00 mbar =~ ﬁl - = 075.00 - 125.00 mbar
D? 100 [ 1 D? l':
— —~ 20} ‘I\T" !
5 5 PV
E 50t E 101 : e .._‘_J-.'-’#
O A SR e S
0 Sty W T ==} 0= . . . ‘
100 200 300 400 0 100 200 300 400
PV PV
(a) (b)

FIGURE 4.29 — a) Evolution de la taille des clusters en fonction de VP pour différents
amplitudes (chaque expérience est répétée plusieurs fois) pour une suspension de 15 um
a ¢ = 15 %. b) Evolution de la moyenne des courbes de la taille des clusters en fonction

de VP.
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FIGURE 4.30 — a) Histogramme de la taille des clusters moyenne a différents amplitudes
pour une suspension de 15 um a ¢ = 15 %. b) Evolution de la taille des clusters moyenne
en fonction de I'amplitude.

A 100mbar les clusters peuvent faire jusqu’a cent fois la taille des pores (100 X Dpopes)
alors qu’a amplitude non nulle la taille des clusters ne dépasse pas généralement dix fois
la taille des pores (10 X Dpyres). En moyennant les courbes de taille, nous retrouvons sur
la figure [£.29}b une allure similaire & Paccumulation, c’est-a-dire que des paliers quasi-
constants sont atteint, sauf que les courbes ici sont beaucoup plus proches entre elles.
Sur la figure nous donnons 'histogramme de la taille moyenne et son évolution en
fonction de 'amplitude des signaux de pression. A 100mbar, nous prenons la valeur de
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la taille des clusters a 115VP et pour le reste des courbes nous prenons les valeurs de la
taille a 400VP. Nous notons la taille des clusters diminue avec I'amplitude de maniere non
linéaire.

Les différents observations faites sur les effets de 'amplitude du signal période sur la
dynamique de colmatage montre que plus I'amplitude est importante est plus I'accumu-
lation et la taille des cluster sont faibles. Une explication est que ’amplitude importante

permet de destructurer les clusters de maniere plus efficace.

4.2 Conclusion et discussion

Nous avons vu dans le chapitre précédent a quel point les processus de formation /destruction
des ponts sont importants et que les perturbations de I’écoulement peuvent influencer si-
gnificativement le mécanisme de destruction de ces ponts. Ce qui nous a amené a adopter
une méthode qui va nous permettre de piloter ces perturbations a travers un écoulement
non-stationnaire bien maitrisé. L’idée est d’appliquer des signaux carrées périodiques de
pression et voir leurs effets selon le régime de colmatage étudié.

Compte tenu des résultats obtenus nous pouvons conclure ce qui suit :

— la pression périodique ne peut avoir un impact sur I'état et la dynamique du col-
matage qu’au dela d'une fréquence caractéristique F,., qui correspond au temps
mis par une particule pour traverser un cluster. Dans notre cas, nous avons vérifié
que Fouq =~ 1/7 Hz =~ 0.14 Hz.

— dans le régime de non colmatage (¢ = 10 % et D,q = 15 um), la pression périodique
permet de réduire jusqu’a 50% l’accumulation et la taille des clusters.

— dans le régime intermédiaire pres de la transition colmatage/non-colmatage (¢ =
15 % et Dper = 15 pm), la pression périodique permet, au dela de la fréquence
caractéristique, d’éliminer de fagon définitive le colmatage et de réduire également
laccumulation et la taille des clusters jusqu’a 80% par rapport aux expériences
colmatées.

— dans le régime de colmatage (¢ = 20 % et D,q, = 15 pm), la pression périodique
permet de retarder le colmatage et par conséquence augmenter la durée de vie du
milieu poreux.

— au dela de F_,,, et pour une fréquence donnée, plus I'amplitude est importante,
moins ’accumulation est importante et moins la taille des clusters est importante.
Ceci a été vérifié jusqu’a une amplitude minimale qui fait 12.5 % de la pression
moyenne.

— Un état stationnaire est atteint sur les courbes d’accumulation et de taille des
clusters dans le régime de non-colmatage et le régime intermédiaire ce qui va per-
mettre d’avoir des états de colmatage robustes et reproductibles pour mener a bien
des études de décolmatage par injection du fluide suspendant. C’est-a-dire que
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pour étudier cette méthode de décolmatage les états stationnaires vont permettre
d’avoir des conditions initiales, en terme d’accumulation et de taille des clusters,
bien maitrisées.
Pour finir nous reportons sur la figure un schéma récapitulatif des résultats les
plus importants selon les régimes de colmatages.
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FIGURE 4.31 — Schéma résumant l'effet des signaux périodiques de pression sur chaque
régime de colmatage
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Dans ce chapitre nous allons étudier le colmatage dans le milieu poreux en utilisant
une suspension de particules bidisperses de taille majoritaire 6 pm. Dans les chapitres
et [l nous avons utilisé des particules monodisperses, sans interactions significatives entre
elles ni avec les parois. Nous avons vu que le mécanisme de colmatage était dans le cas
monodisperse essentiellement le pontage. Ce mécanisme est efficace lorsque la taille des
particules est égale ou supérieure a 1/3 de la taille des constrictions. Les particules de
6 pm sont inférieures a ce critere et aucun colmatage ni accumulation du milieu n’a été
observée avec ces particules, ni méme avec des particules monodisperses de 10 pm. Nous
avons vu que la parametre le plus important pour définir I’état de colmatage est la taille
des particules, et qu’il existe deux régimes : un régime de non colmatage et un régime de
colmatage.

Dans ce chapitre, nous avons choisi de nous placer dans le régime de non colmatage
pour les particules monodisperses mais d’ajouter a cette suspension un faible pourcentage
de particules ayant une taille qui est de I'ordre des celle des pores. Ainsi, nous nous at-
tendons & combiner le mécanisme de tamisage (exclusion géométrique) avec le mécanisme

de pontage.

5.1 Caractérisation de la suspension

Les particules utilisées sont des particules de PMMA de 6 um (SPHEROMERS
CA 6) de la société MICROBEADS. Nous avons vu dans le chapitre de Matériels et
méthodes que leur coefficient de variation est C,, = 1.8%, une valeur tres faible
nous permettant de parler de particules mmonodisperses. Il a cependant fallu utiliser une
procédure de tamoisage pour obtenir ces particules monodisperses. Dans cette partie, nous
utilisons les particules telles qu’elles sont recues par le fabricant c’est-a-dire sans les faire
passer par le processus de tamisage. Une caractérisation par observatyion au microscope
de a été réalisée et nous avons trouvé que la taille des grosses particules est de ’ordre de 30
um et que leur pourcentage est de 0.124 %. Le tableau donne la taille et pourcentage
des particules.

| Caractéristiques | Taille (um) | Pourcentage (%) |

Petites particules ~ 6 99.876
Grosses particules ~ 30 0.124

TABLE 5.1 — Caractéristiques de la suspension de particules bidisperses
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Nous rappelons que le fluide suspendant est iso-indice de réfraction avec les particules
de PMMA ce qui veut dire que les interactions avec les particules sont négligeables, et
que celles-ci ne s’attachent pas aux murs du milieu poreux ce qui signifie que les interac-
tions avec les murs sont également négligeables. Ceci a permis d’écarter le mécanisme
d’agrégation (colmatage par interactions physico-chimiques) de notre étude et de ne

s'intéresser qu’aux aspects géométriques de colmatage.

5.2 Etat du colmatage

Les expériences de cette partie sont effectuées pour des suspensions de particules de
trois fractions massiques a différents débits situés dans la gamme [2ul/min, 50ul/min].
Les détails sont rapportés sur le tableau [5.2]

Caractéristiques Valeurs
Taille des particules (um) | 6(99.876%) + 30(0.124%)
Fraction massique (%) 10, 20, 30
Débits (ul/min) 2, 5, 10, 20, 30, 50

TABLE 5.2 — Caractéristiques de 1’étude 1’écoulement des suspensions bidisperses

Les résultats ont montré que quelque soit la fraction massique et quelque soit le débit,
le milieu poreux fini par se colmater, contrairement aux expériences réalisées pour des
écoulements de suspensions de particules monodisperses de 6 pum qui n’induisent jamais
de colmatage. Sur le diagramme de phase de particules bidisperses [5.1al nous pouvons re-
marquer que tous les points ont la forme d’une étoile qui représente le régime de colmatage
et que I'accumulation peut aller jusqu’a 20%. Sur le diagramme de phase de particules
monodisperses [5.1b] les points ont une forme circulaire qui représente le régime de non
colmatage et ’accumulation ne dépasse pas 3%. Nous nous apercevons donc qu’un pour-
centage tres négligeable (0.124%) de grosses particules a un effet tres significatif sur le
colmatage. Malgré la prépondérance des petites particules (une grosse particule pour 1000
petites particules) nous sommes passés du régime de non colmatage au régime de colma-
tage. Pour quantifier ceci, nous mesurons ’accumulation, la taille des clusters et leurs

centres de masse.

5.3 Effet de la concentration et du débit

Dans ce paragraphe nous allons nous intéresser en détail aux effets du débit et de la
fraction massique pour voir si la combinaison des deux mécanismes (tamisage et pontage)
va permettre de dégager les mémes conclusions que celles des suspensions de particules
monodisperses (mécanisme de pontage).
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FIGURE 5.1 — Diagrammes de phase du colmatage . a) : Particules bidisperses (6 pm
(99.876%) et 30 um (0.124%)) et b) : Particules monodisperses (6 um).

5.3.1 En terme d’accumulation

Pour commencer, nous reportons sur la figure I’évolution des courbes d’accumu-
lation en fonction du nombre de VP a différents débits pour chacune des fractions mas-
siques. La premiere remarque qui se dégage c’est que les courbes d’accumulation ne font
qu’augmenter en fonction du nombre de PV. Elles sont linéaires contrairement au cas
monodisperse dans lequel 'accumulation atteint un palier quasi-stationnaire. A o = 10%
les courbes sont superposables et ’accumulation ne dépend donc pas du débit. A o =20%
elles sont toujours superposables mais un peu plus dispersées qu’a 10% et a ¢ = 30% elles
sont beaucoup plus dispersées. Nous constatons qu’aucune tendance ne se dégage vis-a-vis
du nombre de volumes de pores injectés avant le colmatage du milieu, et nous pouvons
confirmer ceci grace a la figure |5.3| sur laquelle nous tracons le temps de colmatage en VP
en fonction du débit pour chacune des fractions massiques (cf figure et en fonction
de la fraction massique pour les différents débits.

En moyenne, les expériences a ¢ = 20% se sont colmatées plus vite (~ 300VP), ensuite
celles & ¢ = 10% un peu plus tard (~ 500VP) puis a la fin celles a ¢ = 30% (~ 700VP).
Entre ¢ = 10% et ¢ = 20% l'ordre du temps de colmatage correspond a celui avec lequel
on peut s’attendre. Mais la suspension a ¢ = 30% ne respecte pas cet ordre. Par rapport
au débit, nous pouvons voir que le temps de colmatage ne dépend pas de celui-ci : a ¢ =
10% la vitesse fluctue autour d’une valeur moyenne, a ¢ = 20% elle croit en général et a

¢ = 30% elle est décroit. La figure |5.3b| confirme bien cette indépendance au débit.

Sur la figure nous tragons la valeur de I’accumulation a la fin de chaque expérience
en fonction du débit a fraction massique constante.En comparant la vitesse de colmatage
(figure[5.3) et Paccumulation (figure[5.4a]), nous pouvons constater que les deux grandeurs
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FIGURE 5.2 — a),b) et ¢) : Evolution de I'accumulation en fonction de VP & différents
débits pour une suspension de 6 um a ¢ = 10%, ¢ = 20% et ¢ = 30% respectivement.
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FIGURE 5.3 — a) Temps de colmatage en PV en fonction du débit a différentes fractions
massiques. b)Temps de colmatage en PV en fonction de la fraction massique a différents

débits.

sont corrélées et ceci rejoint ’observation faite sur la linéarité des courbes d’accumulation
de la figure |5.2} Puis pour vérifier si la fraction massique a un effet, nous tragons cette

fois-ci sur la figure la valeur de I'accumulation a la fin de chaque expérience a débit

constant.
‘ 30 :
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FIGURE 5.4 — a) Evolution de I'accumulation finale en fonction du débit & différentes
fractions massiques pour une suspension de 6 pm. b) Evolution de I"accumulation finale
en fonction de la fraction massique a différents débits pour une suspension de 6 um.

Nous pouvons remarquer que le constat prouvé dans les deux chapitres précédents qui
dit que plus la fraction massique est importante plus 'accumulation est élevée n’est pas
valable ici. En effet, la valeur moyenne de 1’accumulation est plus élevé a ¢ = 20% puis
vient ensuite celle & ¢ = 30% et a la fin celle & ¢ = 10%. Dans le cas des suspensions
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monodisperses, 'accumulation dépend de la fraction massique vu qu’il y avait un pro-
cessus continu de construction/destruction des clusters. Et nous avons vu que la vitesse
de construction dépend de la fraction massique parce que plus beaucoup de particules
arrivent au méme temps plus les clusters sont reconstruits rapidement. Par contre comme
leur destruction ne dépend pas trop de la fraction massique cela fait que tout le processus
va dépendre de la fraction massique. Cet aspect dynamique des clusters est absent dans
le cas de suspensions bidisperses, par conséquent il n’y a pas de raison que I’accumulation
augmente avec la fraction massique. En fait, dans ce systeme il va y avoir de temps en
temps des grosses particules qui vont boucher quelques pores. A partir de la, des petites
particules vont se mettre derriere la grosse et comme le systeme n’est pas dynamique 1’ac-
cumulation va augmenter au cours du temps. Et progressivement, il va y avoir de plus en
plus de grosses particules qui vont boucher encore plus de pores jusqu’a ce que le milieu va
percoler a la fin. Quand nous analysons les cinétiques d’accumulations surtout a ¢ = 10%
et 20%, nous nous rendons compte que la pente de I’accumulation est proportionnelle au
carré de la fraction massique comme il est montré sur la figure[5.5a Sur la figure [5.5b nous
reportons les courbes d’accumulations pour toutes les fractions massiques en fonction du
produit PV x ¢? et nous pouvons voir effectivement que les courbes de ¢ = 10% et 20%
en vert et en rouge se superposent.

Cette proportionnelle est due a 'existence de deux éveénements :
— la probabilité qu'une grosse particule bouche un pore de taille plus petite, est
proportionnelle a ¢

— le fait de construire un cluster de petites particules derriere la grosse, qui est aussi

proportionnel a ¢
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FIGURE 5.5 — a) Pente des courbes d’accumulations en (% par PV) en fonction du carré
de la fraction massique ¢?. b) Evolution de 'accumulation en fonction de PV x ¢? (toutes
les expériences sont reportées sur ce graphe).
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Par contre a 30% nous ne retrouvons pas la méme chose, les courbes sont trop dispersées
et il n’y a pas d’ordre. Dans tout ce que nous avons analysé jusque la, le débit n’a pas
d’effet et en passant a 30% l'expérience devient beaucoup moins reproductible et nous
constatons une tres grande variabilité. Nous verrons dans la suite les différentes hypotheses

qui peuvent expliquer cette incompatibilité.

5.3.2 En terme de taille des clusters

Nous reportons sur la figure|5.6|I’évolution des courbes de taille des clusters en fonction
du nombre de VP a différents débits pour chacune des fractions massiques. Contrairement
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FIGURE 5.6 — a),b) et ¢) : Evolution du rapport des tailles des clusters sur la taille
moyenne des pores en fonction de VP a différents débits pour une suspension de 6 um a
¢ = 10%, ¢ = 20% et ¢ = 30% respectivement.

aux courbes d’accumulation, les courbes de taille des clusters ne sont pas toutes linéaires,
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et prennent la forme de petits escaliers, Ce qui signifie que les clusters restent figés pendant
un moment.

Pour illustrer la percolation du milieu en utilisant la taille des clusters, nous prenons un
exemple d’une suspension injectée a ¢ = 20% et Q= 30 ul/min et nous représentons sur la
figure la surface en mm? du plus grande cluster sur chaque image acquise en fonction
du nombre de PV.

0.8 30 :

S . —- 6 =10%
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g 0.6 §7 ¢ = 30%
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FIGURE 5.7 — a) Aire du plus grand cluster en mm? en fonction du nombre de PV pour
une suspension de particule injectée a ¢ = 10% et Q= 30 ul/min . b) Evolution de la taille
des clusters en fonction du débit a différentes fractions massiques pour une suspension de
6 um..

Nous constatons que la surface du plus grand cluster augmente jusqu’a un certain
moment ou le plus grand cluster qui va percoler completement le milieu se construise. Ici
dans cet exemple, 'apparition du plus grand cluster de I'expérience se fait apres 236 PV
(le trait rouge en pointillés) et nous passons de 0.47 mm? & 0.74 mm? (les deux traits
verts en pointillés). Ensuite pour évaluer leffet du débit nous tragons sur la figure la
valeur du rapport taille Cluster/Pore a la fin de chaque expérience en fonction du débit a

fraction massique constante.

5.3.3 En terme de centre de masse des clusters

Le centre de masse des clusters est important dans le sens ou il permet d’avoir une
idée sur la dispersion des clusters dans le milieu ainsi que leur niveau de pénétration.
Nous reportons sur la figure I’évolution des courbes des centres de masse des clusters
en fonction du nombre de VP a différents débits pour chacune des fractions massiques.
la valeur O correspond a l'entrée du milieu et la valeur 1 a la sortie du milieu poreux
(uniquement la partie poreuse et sans considérer ni les pattes ni les piscines). Nous nous
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FIGURE 5.8 —a),b) et ¢) : Evolution des centres de masse des clusters en fonction de VP
a différents débits pour une suspension de 6 um a ¢ = 10%, 20% et 30% respectivement.
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apercevons que le centre de masse ne dépend pas du débit par contre pour chaque fraction
massique les courbes tendant a converger vers une valeur généralement située entre 0.2
et 0.4. Pour illustrer ou est ce que la majorité des clusters est située et voir de pres leur
niveau de pénétration, nous reportons sur la figure [5.9 une séquence d’image d’un exemple
d’une expérience réalisée a ¢ = 20% et Q= 30 ul/min.

—

Sens de I’écoulement

s

70PV (t=5.2min)

35PV (t=2.6min)

140PV (t=10.2min) 175PV (t=12.7min) 210PV (t=15.2min)

FIGURE 5.9 — Séquence d’images du milieu poreux lors de l'injection d’une suspension de
particules bidisperses (D, = 6 pm) a ¢ = 20% et Q= 30 ul/min. Les images sont prises
apres 'injection de : 35 VP, 70VP, 105VP, 140VP, 175VP et 210VP.

Cet exemple confirme bien le fait que le centre de masse est situé au niveau du premier
quart du milieu poreux et nous pouvons voir que la plupart des cluster se construisent
pres de l'entrée.

5.4 Comparaison avec la suspension monodisperse

Nous avons vu, sur les diagrammes de phase que la présence d’'une portion de
0.124% de grosses particules était suffisante pour conduire au colmatage du milieu de
fagon systématique.
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FIGURE 5.10 — Comparaison entre les écoulements de suspensions en particules mono-

disperses et bidisperses a ¢ = 30%. a) :

évolution de 'accumulation, b)

: évolution du

rapport des tailles des clusters sur la taille moyenne des pores, c) : évolution des centres
de masse en fonction de VP a différents débits.
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Pour quantifier ceci, nous allons nous intéresser a la fraction massique ¢ = 30% et com-
parer I'accumulation, la taille des clusters ainsi que les centres de masse entre I’écoulement
des suspensions des particules monodisperses et bidisperses.

La figure montre que les particules monodisperes pénetrent plus dans le milieu
poreux. La valeur moyenne du centre de masse dans le cas monodispere est 0.47, c’est
presque le centre du milieu poreux alors que la valeur dans le cas bidisperse est de 0.33.
Ce constat est intuitif vu que dans le cas bidisperse le mécanisme de tamisage (exclusion
géométrique) se rajoute et augmente la probabilité d’empécher les particules d’avancer vers
la sortie du milieu poreux, et donc les clusters vont plutot se construire pres de ’entrée.
En ce qui concerne 'accumulation et les tailles des clusters, nous pouvons clairement
voir qu’elles ont des valeurs plus élevées dans le cas bidisperse tout d’abord parce qu’il
s’agit d'un régime de colmatage, en plus les deux mécanismes (pontage et tamisage) se
combinant augmentent la probabilité de former des bouchons et chaque fois qu’'un blocage

se produit dans un pore donné les particules s’accumulent pour former un cluster.
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FIGURE 5.11 — Pour des conditions de colmatage (lignes continues) et pour des conditions
sans colmatage (cercles, une valeur par expérience pendant I’état pseudo-stationnaire),
taille de clusters en fonction de 'accumulation a. Les courbes rouges correspondent au
cas monodisperse et les courbes vertes au cas bidisperse.

L’accumulation dans le cas bidisperse peut aller jusqu’a plus de 10% en moins de
400VP de suspension injectée alors que dans le cas monodisperse elle ne dépasse pas 3%.
La méme chose pour la taille des clusters : dans le cas bidisperse les clusters peuvent avoir
une taille équivalente a 10 fois la taille moyenne des pores au bout de 400VP, cependant
dans le cas monodisperse les clusters ne dépassent pas 3 fois la taille moyenne des pores.

Pour finir, nous avons vu dans les expériences a débit imposé pour les suspensions mo-
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nodisperses qu’il est possible de corréler de maniere compréhensive (via la théorie de la
percolation) la quantité de particules accumulées avec les caractéristiques morphologiques
(taille notamment) des clusters. Pour voir si ¢’est le cas pour les suspensions bidisperses,
nous comparons les courbes de taille des clusters de celles-ci (suspensions bidisperses)
en fonction de 'accumulation a (pas en pourcentage) avec le cas monodisperse (cf figure
5.11)).

Nous constatons que les courbes ne se superposent pas, ce qui veut dire que le coefficient
de corrélation change.A la méme valeur d’accumulation les clusters dans le cas bidisperse

sont plus grandes.

5.5 Conclusion et discussion

Nous avons vu dans le troisieme chapitre que le mécanisme principal qui pilote le
colmatage dans notre milieu poreux modele est le pontage. Dans ce chapitre nous avons
rajouté un autre mécanisme qui est le tamisage ou l'exclusion géométrique mais nous
sommes restés toujours dans le cadre du colmatage géométrique dans lequel les interac-
tions physico-chimiques (interactions particule/particule ou particule/mur) ne sont pas
mises en oeuvre. L’idée est de faire écouler des suspensions de particules bidisperses qui
sont composées majoritairement (99.876%) de particules monodisperes de 6 pm qui, in-
jectées seules, ne conduisent jamais au colmatage et d’un pourcentage de 0.124% de parti-
cules de taille ~ 30 um proche de la taille moyenne des pores. Bizarrement, ce pourcentage
négligeable de grosses particules était suffisant pour conduire a un colmatage systématique
alors qu’avec les particules monodisperses le colmatage n’a jamais eu lieu quelque soit les
conditions d’injection. Les résultats ont montré qu’aucune des trois variables mesurés (ac-
cumulation, taille et centre de masse des clusters) ne dépend du débit, et ceci rejoint
les résultats des autres chapitres dans lesquels nous avons montré que 'effet du débit
est tres faible. Par contre ce qui est différent de la partie des suspensions monodisperses
c’est le fait que I'accumulation et la taille des clusters ne dépendent pas de la fraction
massique. Dans le cas monodisperse, la dépendance de la fraction massique est liée a la
dynamique des clusters et leur processus de construction/destruction vu que plus beau-
coup de particules arrivent au méme temps plus les clusters sont reconstruits rapidement.
En revanche, la destruction ne dépend pas de la fraction massique mais plutot des pertur-
bations de I’écoulement qui déstabilisent les ponts, et donc le processus en entier dépendra
de la concentration. Dans le cas bidisperse, cette dynamique est absente puisqu’une fois
les grosses particules bouchent les pores ayant des tailles plus petites que leurs tailles,
elles restent figées et les petites particules arrivent, se mettent derriere et construisent
les clusters. Au fur et a mesure, il va y avoir de plus en plus de grosses particules qui
vont boucher encore plus de pores jusqu'a ce que le milieu percole complétement. Dans
I’analyse de I'impact de la présence de grosses particules dans la suspension que ce soit
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sur le régime de colmatage ou sur les différentes variables sur lesquelles nous nous sommes
basées dans notre étude du phénomene de colmatage (accumulation, taille des clusters), il
faut distinguer entre les fractions massiques 10% et 20% d’un coté et 30% de l'autre coté.
En effet, les résultats de 10% et 20% semblent cohérentes avec les explications données et
correspondent bien & ce qui était attendu, entre autre le fait que la pente de ’accumula-
tion soit proportionnelle au carré de la fraction massique. Cette proportionnalité est tout
a fait normal vu qu’elle résulte de deux évenements : le premier est que la probabilité de
boucher un pore par une grosse particule est proportionnel a la fraction massique et le
deuxieme est que le fait de construire un cluster de petites particules derriere la grosse
est aussi proportionnel a ¢.

En revanche lorsque nous passons a ’accumulation et la taille des clusters, les conclu-
sions faites sur les suspensions & 10% et 20% ne sont pas du tout valables pour le cas de ¢
= 30%, c’est-a-dire qu’il y a des choses qui se passent pour cette fraction massique allant
de la non reproductibilité des expériences et la variabilité des résultats. Avec ces résultats,
nous ne serons pas capables d’aller plus loin que d’avoir une discussion hypothétique sur
ce qui se passe a 30%. Les hypotheses que nous pouvons avancer sont les suivantes :

— Tutilisation des particules tel qu’elles sont fournies par le fabricant fait que la
maitrise de la quantité des grosses particules soit moins bonne malgré la ca-
ractérisation faite.

— peut étre & ¢ = 30% nous avons des effets de ségrégation dans l'injection qui
commencent a étre importante. Et la plusieurs questions se posent : Est ce que a
30% nous aurons autant de grosses particules ? Est ce que les grosses sont disposées
de facon homogenes dans le pot fourni par le fabricant ?

— peut étre a un moment donné nous retrouvons un peu des effets des suspensions
monodisperses, c¢’est-a-dire pour une raison mal maitrisée les clusters se cassent
un peu a ¢ = 30%. Parce que depuis le début ce que nous avons avancé c’est
que les grosses particules bouchent les pores puis les petites arrivent derriere pour
construire les clusters, mais il pourrait y avoir quand méme des situations ou les
pores sont bouchés par pontage. Ceci est possible lorsqu’une grosse particule arrive
simultanément avec d’autres petites particules sur un seul pore et forme un arche.

— peut étre il pourrait y avoir des effets de margination, a savoir la présence de petites
particules relativement concentrées peuvent envoyer les grosses particules sur des
lignes de courant ou les taux de cisaillement sont plus faibles.

— l’aspect aléatoire du milieu rend les choses plus complexes dans le sens ou il se
trouve que des grosses particules aient la possibilité de pénétrer plus dans le milieu
parce qu’elles n’ont pas rencontré des diametres de pores inférieurs a leurs tailles,
alors que d’autres sont bloquées des 'entrée. Ce point a été observé dans plusieurs
expériences. La figure[5.12|est un exemple illustrant la présence de grosses particules
vers la sortie du milieu, ce qui montre que celles-ci ont pu, malgré leur taille,
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parcourir une grande partie du milieu sans qu’elles soient bloquées.

En parlant toujours de 'effet de la fraction massique, nous avons constaté qu’en terme
de centre de masse cet effet est apparu de facon tres claire. En fait, plus la fraction
massique est importante plus les clusters pénetrent dans le milieu (la valeur du centre
de masse est élevée), ce qui est tout a fait attendu vu que la probabilité de bloquer des
pores augmentent avec la fraction massique, peu importe la cause du blocage (pontage ou
tamisage ou les deux au méme temps).

Puis a la fin, nous avons comparer entre les résultats des trois grandeurs étudiées dans le
cas monodisperse et bidisperse. Toutes les trois avaient des valeurs plus élevées dans le
cas bidisperse. L’accumulation et la taille des clusters du cas bidisperse sont plus grandes
au moins trois fois (x 3) que celles du cas monodisperse. Le centre de masse est passé du
tiers du milieu poreux (0.32) au centre (0.47).

Pour conclure, nous avons vu que la présence des particules de taille équivalente ou un
peu plus petit que la taille des pores, méme avec une treés faible proportion (< 1%) peut

changer completement le régime et la dynamique de colmatage.

—

FIGURE 5.12 — Image du milieu poreux lors de 1’écoulement d’une suspension de particules
de 6 pm. A gauche : focus sur des grosses particules dans le milieu poreux sur le carré en
rouge.



Conclusion

Bilan

L’objectif initial de cette these était d’étudier le colmatage d’un milieu poreux modele
par un écoulement de suspension de particules rigides. Les technologies de microfabri-
cation ont permis de fabriquer un dispositif microfluidique composé d’un milieu poreux
modele 2D désordonné.

Le phénomene de colmatage a été l'objet de plusieurs études qui ont essayé de com-
prendre, a 1’échelle de pore, les différents mécanismes qui empéchent le transport des
particules dans les géométries confinées. Trois principaux mécanismes ont été identifiés :
deux mécanismes géométriques, a savoir le tamisage et le pontage et un mécanisme non-
géométrique lié aux interactions paroi/particule et particule/particule. Dans ce travail
nous nous sommes intéressés aux mécanismes géométriques, et nous avions comme ob-
jectif d’évaluer comment ceux-ci peuvent s’étendre a une échelle plus large. Nous avons
effectué une étude détaillée, dans laquelle nous avons varié les parametres expérimentaux
suivants : la taille de particules, la fraction massique et le débit. Nous avons observé deux
régimes d’écoulement, a savoir un régime de non-colmatage dans lequel un pseudo-état
d’équilibre, en terme de pression et d’accumulation, est atteint et un régime de colma-
tage dans lequel le milieu fini par percoler lorsque les particules s’accumulent a I'entrée
du dispositif. Le régime obtenu dépend essentiellement du rapport taille particules/taille
moyenne des pores. Nous avons pu retrouvé les mémes rapports qui permettent de pas-
ser d’un régime a autre a 1’échelle de pores. Ainsi nous avons conclu que sur cet aspect
de taille des particules les mécanismes de colmatage s’étendent a 1’échelle du milieu po-
reux. Puis pour une certaine taille de particule, pour laquelle le mécanisme prépondérant
est le pontage, nous constatons que le colmatage dépend également de la fraction mas-
sique. L’'influence du débit quant a elle est tres faible dans tous les cas. Pour quantifier
ces résultats nous avons concentré toute notre étude sur les clusters. Nous avons mesuré
quatre variables qui leurs sont associés, a savoir leur accumulation, leur taille, leur centre
de masse et leur mobilité. Il s’est avéré que 'accumulation et la taille des clusters sont
corrélées. Pour les conditions de non colmatage, les valeurs de ces deux variables aug-

mentent rapidement avec le temps avant d’atteindre un régime ou elles n’augmentent que
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tres lentement et pour les conditions de colmatage elles augmentent rapidement jusqu’a
atteindre une valeur pour laquelle les clusters percolent a travers le milieu. Ces deux va-
riables prennent des valeurs importantes dans la transition entre le régime de colmatage
et non colmatage. En ce qui concerne le centre de masse, ce qui a été constaté c’est qu’a
court terme, les clusters se développent a des endroits aléatoires dans le dispositif, mais
vers la fin le centre de masse correspond au milieu du milieu poreux. La mobilité, elle, qui
traduit la dynamique des clusters n’est jamais nulle, ce qui signifie que les clusters sont
dynamiques dans n’importe condition d’injection. Dans la zone de transition (passage du
régime de non colmatage au régime de colmatage) les clusters sont beaucoup plus dyna-
miques qu’ailleurs. L'interprétation de tout ce que nous avons vu jusque la c’est qu'il y
a une concurrence entre deux mécanismes : d’une part la formation de ponts qui dépend
fortement de la fraction massique des particules car plus la concentration est élevée, plus
la probabilité de construire une arche rapidement est grande et d’autre part la destruction
des ponts du a la déstabilisation provoquée par les clusters derriere et a la perturbation
des lignes de courant en amont de ceux-ci. Cette interprétation fait intervenir la fraction
volumique des particules, ce qui est cohérent avec la forte influence de la fraction massique
des particules.

Ensuite, vu le le role important du mécanisme de formation/destruction des ponts
et que la destruction est influencée par les perturbations de I’écoulement, nous avons
choisi d’évaluer 'effet d’un écoulement non-stationnaire sur le colmatage. Pour ce faire
nous avons appliqué des signaux carrées périodiques de pression et nous avons conclu que
dans le régime de non colmatage la pression périodique permet de réduire jusqu’a 50%
I’accumulation et la taille des clusters. Dans la transition pres du colmatage, elle permet,
au dela de la fréquence caractéristique qui correspond au temps mis par une particule pour
traverser un cluster, d’éliminer de facon définitive le colmatage et de réduire également
laccumulation et la taille des clusters jusqu’a 80% par rapport aux expériences colmatées.
Dans le régime de colmatage, la pression périodique permet de retarder le colmatage. Nous
avons pu vérifier que 'accumulation et la taille diminuent avec 'amplitude et qu’elles
atteignent des états stationnaires, ce qui va permettre d’avoir des états de colmatage
robustes et reproductibles pour mener a bien des études de décolmatage par injection du

fluide suspendant.

Enfin, Nous avons traité un autre aspect lié a la modification d’une des caractéristiques
de la suspension. En fait, nous avons utilis¢é une suspension de particules bidisperses
composée majoritairement (99.876%) de particules monodisperes de 6 pm qui, injectées
seules, ne conduisent jamais au colmatage et d’'un pourcentage de 0.124% de particules
de taille ~ 30 pm proche de la taille moyenne des pores. Nous constatons que ce pour-
centage négligeable de grosses particules était suffisant pour conduire a un colmatage
systématique. Une comparaison a été établie entre les suspensions monodisperses et bi-
disperses, et il a été vérifié que dans les deux cas l'effet du débit est quasiment absent,
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quant a la fraction massique, elle, a un effet sur les suspensions monodisperses mais pas
sur les bidisperses. En effet, dans le cas monodisperse, cette dépendance est liée a la dy-
namique des clusters et leur processus de construction/destruction, alors que dans le cas
bidisperse, cette dynamique est absente puisqu’une fois les grosses particules bouchent
les pores, elles restent figées et les petites particules construisent des clusters derriere.
Nous avons effectué ’étude sur trois fractions massiques a différents débits et nous avons
identifié deux comportement : le premier lié aux fractions 10% et 20% et le deuxieme
correspond a 30%. Les résultats de 10% et 20% semblent cohérentes avec les explications
données et correspondent bien a ce qui était attendu, entre autre la proportionnalité de
la pente de I'accumulation au carré de la fraction massique. Cette proportionnalité qui
résulte de deux évenements : le premier est que la probabilité de boucher un pore par une
grosse particule est proportionnel a la fraction massique et le deuxieme est que le fait de
construire un cluster de petites particules derriere la grosse est aussi proportionnel a ¢. En
revanche, les résultats de 30%, ne sont pas cohérentes et présentent des comportements
incompréhensibles traduits par la non reproductibilité et la variabilité assez importante
des résultats. Nous avons proposé une discussion hypothétique axée essentiellement sur la
possibilité de présence des effets de ségrégation dans I'injection, 'effet de la combinaison
du pontage et du tamisage a la fois au lieu du tamisage uniquement, ou des effets de
margination (les petites particules peuvent envoyer les grosses particules sur des lignes de

courant ou les taux de cisaillement sont plus faibles) etc...
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Perspectives

Les perspectives de ce travail sont nombreuses. D’une part les résultats obtenus soulevent
de nombreuses questions et de nombreuses interprétations proposées a ce stade restent
conjecturales. D’autres part, quelques extensions de ce travail nous semblent pertinentes
a proposer. Dans les expériences a débit imposé, nous avons réussi a corréler de maniere
compréhensive (via la théorie de la percolation) la quantité de particules accumulées avec
les caractéristiques morphologiques (taille notamment) des clusters. Mais cette corrélation
ne permet d’interpréter directement la dépendance de ces quantités avec les parametres
expérimentaux que sont le débit et la fraction volumique. Le role important de la frac-
tion volumique peut étre interprété via un équilibre entre une dynamique de croissance
et une dynamique de déstabilisation des clusters qui ne dépendraient pas de la méme
maniere de la fraction volumique. Mais il pourrait aussi étre interprété en faisant abstrac-
tion de cette dynamique via les propriétés rhéologiques de la suspension, et notamment
leurs contraintes normales, qui dépendent tres fortement de la fraction volumique. Il ne
semble pas simple de proposer une approche expérimentale permettant de tester ces pos-
sibles interprétations basée sur un micromodele désordonné comme celui étudié dans cette
these. Des géométries plus simples devraient étre envisagées, et pourraient permettre de
caractériser plus directement les aspects dynamiques que nous avons mis en évidence,
mais qui sont tres complexes dans un micromodele large et désordonné. Par une toute
autres voie, des simulations numériques (de type CFD-DEM par exemple) pourraient en-
core mieux trancher entre les deux interprétations. Toutefois, pour ce type d’approche,
il faudrait certainement réduire les dimensions du systeme et étudier une géométrie plus
simple, dans la mesure ou a la fois le nombre de particules ainsi que la quantité gigan-
tesques de particules a injecter impliquerait en gardant la méme géométrie des temps de
calcul inabordables. Nos interprétations concernant le role du débit méritent elles aussi
d’étre mises a 1’épreuve afin de pouvoir trancher. L’hypothese séduisante qu’'un coefficient
de frottement entre particules décroissant avec la force normale appliquée pourrait étre
testé via des expériences d’AFM sur les particules que nous avons étudiées. Les autres
hypotheses avancées, a savoir la (légere) déformabilité du PDMS, ainsi que des inter-
actions pas tout a fait négligeables pourraient étre testées d’une part en changeant les
matériaux utilisés, que ce soit pour le dispositif microfluidique ou pour les particules. Par
ailleurs, les contacts frictionnels entre particules jouent certainement un role prépondérant
dans la croissance et la stabilité des clusters. Travailler avec un systeme sans frottements
(particules répulsives, gouttes) et comparer les résultats apporteraient certainement un
éclairage intéressant sur cette question. Les expériences en instationnaire, ou la pression
imposée est périodique restent tres mal comprises, bien que l'effet soit assez spectacu-
laire sur la prévention du colmatage. Ici encore, il est probable qu'une géométrie plus
simple permettent d’en apprendre davantage, si toutefois il y est possible d’y reproduire
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le phénomene. De méme que pour les questions ouvertes précédentes, des simulations
numériques paraissent prometteuses pour peu qu’il soit possible de les mener avec des
temps de calcul raisonnables. Le régime que nous avons étudié est probablement assez
spécifique aux particules monodisperses et sans interactions colloidales. Nous avons vu
que pour des suspensions bidisperses, I’accumulation et le colmatage se manifestaient tres
différemment. Ceci était finalement assez attendu pour le systeme considéré puisque les
grosses particules étaient de l'ordre de grandeur des pores, voire plus grosses. Il nous
semble qu’il serait intéressant de tester des suspensions légerement polydisperses, afin de
se rapprocher de cas plus concrets que le systeme idéal testé dans cette these. Enfin, une
perspective intéressante de notre travail expérimental consisterait a faire varier dans le
temps non pas la pression mais la fraction volumique des particules injectées. La premiere
question dans ce sens a résoudre est de voir comment l'injection du liquide suspendant
sans particules apres une étape d’accumulation peut nettoyer le milieu. Des expériences
préliminaires sur ce sujet ont déja été réalisées, mais n’ont pas pu étre retranscrite dans ce
manuscrit. Nous avons observé qu’effectivement, la vidange du milieu était possible : I'ac-
cumulation diminue lorsque qu’on injecte au méme débit ou a un débit différent le fluide
suspendant sans particule. Toutefois, cette vidange n’est pas complete et des clusters de
plus petite taille restent piégés. Un exemple est donnée sur la figure |[5.13| :

12 —Injection:‘ Suspension de‘particules (Q:éO,ul/min)

—~10 —— Nettoyage: Fluide suspendant (Q=60ul/min)
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FIGURE 5.13 — Evolution de ’accumulation en fonction de nombre de VP. Expérience du
nettoyage du milieu poreux par un fluide suspendant : une suspension de particules de 15
nm de fraction massique ¢ = 20 % est injectée a un débit Q= 20 pl/min pendant environ
740 VP (courbe noire). Ensuite le fluide suspendant est injecté a un débit Q= 60 pl/min
pendant environ 1150 VP.
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Cette expérience est réalisée en injectant une suspension de particules de 15 pm de
fraction massique ¢ = 20 % a un débit Q= 20 pl/min pendant environ 700 VP (courbe
noire). Ensuite le fluide suspendant est injecté a un débit Q= 60 pul/min pendant environ
1100 VP. L’accumulation au bout de 740 VP atteint une valeur de 7.36% puis a la fin
apres avoir injecté 1150 VP de fluide suspendant ’accumulation diminue et atteint un

pseudo-palier de 3.25%. L’accumulation sur cet exemple a diminué de plus de 65%.
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15 um de diametre sur une lame de verre avec un objectit de grossissement

de x 15, en jaune quatre grosses particules détectées. b) Focus sur le carré
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Experimental procedure. a) A syringe filled with the suspending fluid (1)

and one filled with the suspension (2) are connected to the model porous

media through a switch valve (3). A pressure sensor (4) measures the pres-

sure at the entrance. The exit is connected to a reservoir (5) opened at

ambient pressure. b) Zoom in the random porous media. ¢) Distribution of

the pore throats width. The red scale bars are 1 mm. . . . . ... ... ..

B2

Suspension viscosity at different particle volume fractions at 25°C and a

1

shear rate of 30 s, and comparison with Zaragga’s relation (equation |3.1)).

In the inset, suspension viscosity as a function of shear rate for different

volume fractions indicated in the legend. . . . . . . .. .. ... ... ...

[3.3

[lustration of the image analysis procedure used to isolate the dense clus-

ters of arrested particles from the flowing suspension, and the dynamics of

cluster growth (white) and erosion (black). The red scale bars is 1 mm.| . .
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Top left : Pressure drop as function of injected pore volume (here and

in the tollowing, the injected pore volume is a reduced time, defined by

P, = Qt/V, where @ is the flow rate and V' the total void volume of the

porous domain). A few examples are shown for non-clogging (solid lines)

and clogging (dashed lines) conditions. These data were obtained using the

15um particles, at volume traction and flow rate that are indicated in the

legend (¢X — QY stands for a volume fraction of X% and a flow rate of

Y pL/min, etc...). Top middle : size of the biggest arrested cluster identified,

in the transverse direction to the main flow. It 1s normalized by the width

of the porous medium. Top right : position along the How direction of the

center of mass ot the arrested clusters, x,,. It is normalized by the length ot

the porous medium. Dashed lines correspond to clogging conditions, solid

line to non-clogging ones. Data from 28 different experimental conditions

are shown. Bottom Examples of binary images of the arrested clusters (in

white) at the end of the experiment. The two first images correspond to

non-clogging conditions (¢ = 5 and 15% at 10uL/min/. The three others

to clogging ones (¢ = 20% at flow rates of 10, 2.5 and 40 pL/min). | . . . .

109

B5

Phase diagrams of clogging/non-clogging conditions. Left : suspensions of

15um particles. Right : phase diagram highlighting the influence of the

particle size which was varied from 6 to 20 um. In the figure, the particle

size is normalized by the pore size (46 m). For the 6 and 10um particles,

volume fraction was kept constant at 30% and the flow rate was varied from

5 to 40 puL/min. For the 20 pm particles, the flow rate was kept constant

and equal to 10 pL/min) . . . . . . ..o oo
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[3.6

Left : Evolution of the accumulation with the injected volume of the suspen-

sion expressed in pore volume (PV). Solid line : without clogging. Dashed

line : with clogging. Right : Accumulation atter the injection of 600 PV tor

non-clogging conditions. Bottom right : dashed lines are the best linear fits

to the data. | . . . . . . .

[3.7

Left : Evolution of the cluster size with the injected volume of the suspen-

sion expressed in pore volume (PV). Solid line : without clogging. Dashed

line : with clogging. Right : Cluster size after the injection of 600 PV for

non-clogging conditions. | . . . . . . . . . ...

3.8

Cumulative distribution functions f of the cluster size (area weighted).

CLuster size is the suare-root of the cluster area and is normalized by the

mean pore size Wy. Left : non-clogging conditions (15um-particles, () =

10pL/min, ¢ = 5,10, 15%), during steatdy state at PV=600. Dashed-line

are the best log-normal fit to the data. Middle : Clogging conditions (15um-

particles, () = 10uL/min, ¢ = 17.5%). Line colors stand for the injected

pore volume, from 0 (brightest) to 58.6 (darkest) at which clogging occured.

Right : For clogging conditions (solid lines) and for non-clogging conditions

(circles, one value per experiment during the pseudo steady state), cluster

size versus |a — a.|, where a is the accumulation and a. its critical value

(1/2 is 2D). Dashed lines are guides fo the eyes showing predicted power

laws from percolation theory (2D). Data from all conditions (various flow

rates and volume fractions) are gathered. | . . . . ... ..o

[3.9

Local cluster probability. During pseudo steady state, the local presence ot

a cluster 1s averaged over time. Same conditions as in Figure [3.4] bottom.| .

B.10

For some locations highlighted by red circles on the arrested clusters pro-

bability map (left), the size of the local cluster is plotted as a function

of the injected pore volume (PV). Experimental parameters : 15-um par-

ticles, 2.5 ul./min, ¢ = 15%. Cluster sizes are defined the square-root of

the cluster area, and are normalized by the mean pore throat width IV/,.

The corresponding movie is available as supplemental material | . . . . . .

Bl

Cluster mobility as a function of time (see section [3.2.3 for detailed defini-

tion). Left : Mobility is displayed as a function of the injected pore volume

for both non-clogging (solid lines) and clogging (dashed lines) conditions.

Right : Mobility rate (i.e. the slope of the linear increment of the mobility

with respect to PV) is plotted as a function of particle volume fraction

for various flow rates. Circles stand for non-clogging conditions, stars for

clogging ones. [. . . . . . . ...
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ambiante). b) Zoom sur le milieu poreux aléatoire. c¢) Distribution de la

largeur des pores. Les barres d’échelle vertes représentent 1 mm.| . . . . . . 122
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