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Introduction

Les différents comportements rhéologiques des fluides dits « complexes » sont relativement
bien décrits dans le domaine linéaire i.e. domaine correspondant a des gradients de vitesse
assez « ¢levés » ou le fluide fait apparaitre un comportement newtonien. Cependant, ces
fluides, pour bon nombre d’entre eux, présentent un comportement différent aux bas gradients
de vitesse. Ils sont notamment marqués par une transition liquide / solide réversible. Leur
comportement a I’approche du domaine non-linéaire est encore aujourd’hui mal compris. La
rhéologie aux faibles déformations revét une importance considérable pour la compréhension
de la transition entre l’arrét et I’écoulement des matériaux dans différents domaines
industriels (génie civil, cosmétique, agroalimentaire, pétrolier...) mais également naturels
(boues torrentielles, avalanches...).

Ces fluides thixotropes ont la particularité de développer une structure sous écoulement et au
repos qui modifie leurs comportements rhéologiques. Cette structure peut avoir des origines
diverses suivant le matériau étudié, mais également des évolutions temporelles fonctions de la
formulation de chaque matériau. La compréhension de 1’écoulement des matériaux
thixotropes passe par une meilleure description de la structure formée en écoulement et a
I’arrét et donc des propriétés physico-chimiques qui régissent la formation de cette structure.
Les techniques permettant d’obtenir des informations sur celle-ci sont nombreuses mais
efficaces pour des dimensions d’objets précises ou des formulations adaptées. La difficulté est
donc de pouvoir relier le comportement macroscopique en écoulement a la structure créée a
I’échelle microscopique.

Ici, pour étudier ces différents aspects, nous nous sommes intéressés a 1’écoulement d’un
fluide dont le comportement rhéologique est le plus souvent défini comme étant celui d’un
fluide rhéofluidifiant a seuil thixotrope : la boue de forage. Ce fluide est utilisé lors de forage
pétrolier principalement pour évacuer les débris rocheux issus du forage. Ces fluides sont
utilisés depuis le premier forage réalisé¢ aux Etats Unis d’Amérique par le Colonel Drake en
1889 a Titusville (Pennsylvanie). A I’époque, le fluide utilisé était simplement un mélange de
terre (argile) et d’eau : la boue. Le nom est rest¢ méme si les fluides ont évolué. Les boues de
forage modernes sont des composés et des mélanges complexes, préparés avec soin et
savamment dosés pour satisfaire aux multiples conditions de forage actuelles. Les
formulations ont évolué en fonction des techniques, de la profondeur et de I’emplacement
(onshore ou offshore) de ces forages. On retrouve ces boues de forage sous la forme
d’émulsions directes (huile dans eau) ou inverses (eau dans huile) mais aussi sous la forme de
suspension ou de mousse.
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Alors que leurs propriétés rhéologiques « classiques » sont bien connues et maitrisées, le
développement de forages plus complexes (offshore trés profond, forages déviés ou
horizontaux, etc.) rend nécessaire la compréhension et le controle de leur comportement aux
bas gradients de vitesse. En effet, sous de faibles sollicitations ou a I’approche de ’arrét de
I’écoulement, la boue fait apparaitre des phénomeénes perturbateurs lourds de conséquences.
On peut citer ici la sédimentation dynamique des agents alourdissant (minéraux de haute
densité) ou les problémes de redémarrage du fluide de forage aprés un long temps de repos,
pour lesquels les propriétés thixotropes ne sont pas totalement prises en compte.

Le comportement des fluides thixotropes en général doit donc encore étre compris dans
certains régimes d’écoulement, et particuliérement dans le cas des écoulements sous faibles
sollicitations et dans celui des évolutions structurelles lorsque le fluide est au repos. C’est
dans ce cadre que se pose le sujet de cette thése, qui propose de décrire en détail le
comportement rhéologique de systémes modéles d’émulsions inverses mélangées a des
particules d’argile organophile. Le ou les matériaux étudiés ici nous permettent de décrire
d’une fagon plus généralisée la rhéologie des fluides thixotropes. Nous aurons pour but ici de
décrire le comportement rhéologique sous faibles sollicitations mécaniques en lien avec la
microstructure de ces matériaux.

Pour atteindre ce but nous avons commencé¢ par faire 1’état des connaissances d’un point de
vue théorique sur la rhéologie des fluides complexes, et d’un point de vue expérimental sur le
comportement rhéologique des émulsions, des suspensions d’argile et des boues de forage a
I’huile. Ce premier chapitre pose également la problématique liée au forage de puits
pétroliers. L’outil nécessaire a cette étude est la rhéométrie. Le chapitre suivant décrit donc le
matériel expérimental que ce soit en théométrie conventionnelle ou en vélocimétrie par IRM
(Imagerie par Résonance Magnétique) et les protocoles utilisés pour réaliser les différentes
mesures. On trouvera également dans cette partie les informations sur les différentes
formulations étudiées.

Nous avons démarré notre étude en déterminant précisément les propriétés rhéologiques d’une
boue de forage a I’huile. Le troisiéme chapitre est donc consacré a la description la plus
détaillée possible du comportement rhéologique de celle-ci. On y trouve le résultat de mesures
normalisées, mais également des mesures par rhéométrie conventionnelle et par vélocimétrie
IRM. Nous nous sommes intéressés a ¢étudier les comportements en lien avec la
problématique sur le forage pétrolier. Nous présentons dans ce chapitre les résultats de
mesures de redémarrage du fluide (transition solide / liquide) apres différents temps de repos
mais également ceux de mesures réalisées aux faibles sollicitations. Un modele thixotrope
simple est utilisé pour décrire les différents aspects rhéologiques de cette boue de forage.
Dans le but de mieux comprendre la relation entre la microstructure et les propriétés
macroscopiques de I’écoulement des fluides thixotropes, nous avons formulé des fluides
modeles sur la base d’une émulsion inverse mélangée a des argiles organophiles. Le
quatrieme chapitre est consacré a I’étude de ces matériaux et particulicrement a I’étude de
leurs propriétés thixotropes en fonction de la formulation dans le régime solide i.e arrét de
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I’écoulement, dans le régime liquide et au niveau de la transition liquide / solide. Dans un
premier temps, des essais rhéologiques préliminaires nécessaires pour fixer les formulations
de nos différents matériaux modeles sont présentés. Puis nous avons étudié le régime solide
de ces matériaux en fonction de la concentration en phase dispersée de I’émulsion. Enfin nous
présentons les résultats obtenus lors de 1’étude de la transition liquide / solide et du régime
liquide.

Ces résultats ne sont valables que si le matériau reste homogene lors des différentes mesures
rhéologiques réalisées. Pour cela, le cinquieme chapitre montre le résultat de mesures RMN
(Résonance Magnétique Nucléaire) innovantes de densité locale des deux phases de nos
systémes modeles sous différentes histoires rhéologiques. Dans ce méme chapitre, nous
montrons ¢également le résultat d’essais de visualisation de la structure du matériau par
microscopie optique a contraste de phase et dans le cas d’un écoulement en compression
uniaxiale. Ces mesures ont été réalisées dans le but de comprendre la microstructure de nos
systemes.

Enfin, a partir de I’ensemble de ces résultats, nous construisons une hypothése structurelle que
nous vérifions par des mesures rhéologiques supplémentaires. Cette hypothése est utilisée
dans la suite de ce dernier chapitre pour comprendre les origines microstructurelles
responsables des propriétés rhéologiques macroscopiques mesurées dans les cas de la
structuration au repos ou de la transition liquide / solide par exemple.
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Chapitre 1

Etat des connaissances

1.1 La Rhéologie
1.1.1 Généralités
1. Théorie

Issue du besoin de comprendre I'écoulement de fluides complexes, la rhéologie est aujourd'hui
une science utilisée dans des domaines d'applications vastes et variés. En effet, les domaines
industriels dans lesquels la rhéologie est appelée a étre utilisée couramment vont de l'industrie
agroalimentaire a l'industrie pétroliére, en passant par des domaines comme la cosmétique, le
génie civil, l'industrie du bois, les colles. Cette science est également utilisée pour décrire des
¢coulements naturels de neige (avalanche) ou de boues torrentielles. C'est dans ce cadre que la
rhéométrie est nécessaire pour donner une description mathématique précise du
comportement macroscopique observé.

Formalisme mathématique

Pour quantifier le comportement du fluide et particulierement le mouvement des éléments
d'un fluide les uns par rapport aux autres, on se place dans le cadre de la mécanique des
milieux continus qui exprime la loi de comportement, c'est a dire la relation entre les champs
de déformations et de contraintes, sous forme tensorielle. On peut alors définir le tenseur des

contraintes X . Ce dernier se décompose en deux termes:

- la pression hydrostatique qui ne conduit pas a la déformation du fluide.

- le déviateur des contraintes T, qui va alors exprimer les contraintes tendant a

déformer le fluide.
L'expression de X est donc:

2=-pl+1

avec p la pression hydrostatique et | le tenseur identité.
Les ¢éléments fluides ayant un mouvement relatif entre eux, le matériau se déforme et la
vitesse est différente d'un é€lément a un autre. Dans ce cas le tenseur gradient de vitesse VU est

non nul, et on peut alors définir le tenseur des taux de déformations D comme la partie

symétrique de Za :
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D=_(vu+(u') 112

N | —

Les lois de comportement relient en général ce tenseur des taux de déformations au déviateur
des contraintes. La plus simple est celle obtenue pour un fluide newtonien:

=
lw;

ou u est la viscosité du fluide.
Le cas du cisaillement simple

On se place le plus souvent dans le cas d’un cisaillement entre deux plans, (Figure 11.1) le
tenseur des déformations devient alors :

D=7
= 2

S = O

S O

oS o O
NN

ou y est le gradient de vitesse. En négligeant les effets de la gravité, on peut montrer que la

vitesse ne varie pas dans les couches de fluide paralléles au plan de cisaillement et donc que le
tenseur des contraintes et le tenseur des taux de déformations sont constants entre ces deux
surfaces solides. Le seul terme alors non nul du tenseur des taux de déformation est ou/dy,

d’ou nous déduisons la distribution des vitesses entre les deux plans : U=yYy ; v=w=0.

Plan supérieur ﬁ
T,
-/ 4

—> fluide

>

Plan inférieur

Figure 11.1 : Cisaillement entre deux plans paralléles. Plan supérieur en mouvement.

On peut montrer que le déviateur des contraintes peut s’écrire :
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On définit la contrainte tangentielle de cisaillement 7y, les premicres et secondes différences
de contraintes normales :

N =7,-7,¢etN,=7, -7, 1.16
Et la viscosité apparente 7 :
TX
n=—r 1.17
4
il. Rhéologie oscillatoire

Dans le cas de tres faibles déformations, la structure du matériau au repos n’est pas modifiée
et sa réponse a cette sollicitation nous permet d’obtenir des informations sur ses propriétés
mécaniques dans son état d’équilibre. Une des mesures les plus usitées en rhéométrie est la
mesure en oscillation. Cela consiste a imposer au fluide une déformation périodique autour de
son ¢tat d’équilibre, par exemple une déformation sinusoidale du type :

y(t) =y, coswt 118

Ou vy est suffisamment faible pour laisser le matériau dans son état d’équilibre. La contrainte

correspondante oscille a la méme fréquence et est proportionnelle a y :
o(t) = o, cos(at + 5 (w)) 1.19

Avec d(w) le déphasage entre la déformation et la réponse en contrainte. Cette derni¢re peut
étre écrite en fonction d’un terme en phase et d’un terme en quadrature de phase en fonction
de la sollicitation :

o(t) = o, cos(awt) cos(d(w)) — o, sin(wt) sin(d(w)) 1.20

On peut alors définir le module ¢€lastique G’(®) et le module visqueux G’ () :
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G'(a))=ﬂcosé' 121

Yo

G'"(w) = 0gins 1.22

Yo

Pour un solide ¢élastique pur de module élastique Gy, on aura donc G’(®) = Gy et G”’(®) = 0,
et pour un fluide Newtonien de viscosité 1, G’(®w) =0 et G’ (®) = no.

Les fluides complexes pouvant revétir 1’aspect d’un solide au repos et d’un liquide visqueux
en écoulement présentent des modules élastiques et visqueux non nuls. Leurs comportements
sont alors intermédiaires aux cas limites ci-dessus. Ces fluides sont qualifiés de
viscoélastiques. Les valeurs des deux modules sont dépendantes de la fréquence de la
sollicitation imposée.

Principaux types de comportements

Le comportement le plus simple est celui des fluides ayant une viscosité constante et vérifiant
alors 1’équation 1.17 sous la forme 7 =7y . Ce sont les fluides newtoniens. Les huiles pures,

I’eau, les alcools, les suspensions ou émulsions peu concentrées font partie de ces fluides.
Cependant ce comportement est loin d’étre le seul. En premier lieu, intéressons nous aux
fluides dont les propriétés ne dépendent pas du temps. Ces fluides sont caractérisés le plus
couramment par un modele en loi de puissance proposé par Ostwald en 1925 [79] tel que :

r=Kjy" 1.23

avec K et n deux paramétres du matériau.
Ce modele permet de décrire la rhéofluidification ou le rhéoépaississement. En effet, cette

équation décrit une viscosité apparente sous la forme, 7 =ky""', qui décroit avec 7 lorsque n
est inférieur a 1 (fluide rhéofluidifiant) et croit avec y lorsque n est supérieur a 1 (fluide

rhéoépaississant). Le cas newtonien est retrouvé pour n = 1.

Dans la catégorie des fluides non newtoniens, on retrouve ¢galement les fluides caractérisés
par D’existence d’une contrainte seuil minimum a appliquer pour les faire s’écouler. En
dessous de cette contrainte seuil le fluide se comporte comme un solide alors qu’au dessus le
fluide s’écoule et retrouve alors le comportement d’un liquide.

Il existe différents modéles proposant 1’intégration d’une contrainte seuil dans la courbe
d’écoulement, ici nous ne présentons que les plus couramment utilisés :

Modéle de Bingham : 7 =7, + 7,7 1.24
Modele de Casson : /7 = \/Z+ NBY 1.25
1.26
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Mode¢le de Herschel-Bulkley : 7 = 7, + Ky"

avec T la contrainte seuil du matériau, 1, la viscosité plastique et k, 8 et n des parametres
intrinséques au matériau.

Les courbes d’écoulement résultant des comportements décrits ci-dessus sont résumées sur la
figure 11.2.

A
Contrainte fluide a seuil de
T Bingham

fluide a seuil
rhéofluidifiant

fluide newtonien

rhéoépaississant

Ts rhéofluidifiant

»

Gradient de vitesse v

Figure 11.2 : Relation entre le gradient de vitesse et la contrainte, pour différents types de fluides.
1.1.2  Rhéométrie

1. Technique conventionnelle
Les techniques conventionnelles utilisées pour réaliser des mesures rhéologiques sont
nombreuses, ici nous ne nous intéresserons qu’aux écoulements de cisaillement, usuellement
créés dans le cas du cisaillement simple et se rapportant alors a différentes géométries de
mesure comme la géométrie plan-plan ou la cellule de cisaillement entre deux cylindres

coaxiaux (la seule que nous détaillons ici). Ces géométries sont communément appelées
géométries de Couette.

Géométrie a cylindres coaxiaux

Cette géométrie est constituée de deux cylindres coaxiaux en rotation relative (Figure 11.3).
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Figure 11.3 : Caractéristiques de la géométrie de Couette a cylindres coaxiaux.

L’espace libre entre les deux cylindres, I’entrefer d, correspond a la différence des rayons
respectifs du cylindre extérieur fixe et du cylindre intérieur en rotation : 6 = R.— R; .

En supposant les effets dii au fond de la cuve et a la surface libre négligeables, et par raison de
symétrie autour de I’axe des deux cylindres, seule la composante tangentielle des vitesses est
non nulle. Il vient alors :

V,(r)=rm(r) 1.27

Ou @ (r) est la vitesse locale de rotation d’une couche de fluide a une distance r. On peut alors

exprimer le gradient de vitesse relatif aux différentes couches fluides en mouvement sous la
forme :

o(v,/r)

===

1.28

De plus, en I’absence d’effets inertiels, M, le couple appliqué par le rotor sur le matériau,
s’écrit :

M =2zhrz(r) 1.29

Ou 7(r) est la distribution radiale des contraintes qui est donc hétérogene et dépendante de r.

20



L’expression de la vitesse de rotation le long d’un rayon est donné par :

Q:jReZdr 130
Rr

Le probleme majeur de cette géométrie est donc que la distribution des contraintes dans

I’entrefer dépend de la dimension de ce dernier, mais dans la limite d’un entrefer mince, en
supposant le taux de cisaillement constant :

R —R 1.31

il. Nouvelles techniques

Depuis peu, de nouvelles techniques sont mises en oeuvre pour accéder a des données que la
rhéométrie conventionnelle ne peut mesurer. Toutes vont dans le méme sens et essayent de
mesurer des paramétres physiques du matériau non plus a partir du plan de cisaillement
comme nous l'avons vu dans le chapitre précédent, mais a partir de la déformation de volumes
¢lémentaires, les uns par rapport aux autres, dans tout l'entrefer de la géométrie
conventionnelle. Ces techniques sont donc pour la plupart des techniques de visualisation non
destructives de 1'écoulement du matériau entre un plan en mouvement et un plan fixe. Par
celles ci on va pouvoir réaliser des mesures de vitesses de glissement, d'effets migratoires, de
sédimentations sous écoulement, ou encore, de champs de vitesses créés par la rotation du
mobile. Les grandeurs physiques usuellement uniquement estimées par des mesures
macroscopiques le long du cylindre en rotation, vont I'étre dans tout l'entrefer et vont
permettre de caractériser I'écoulement a un autre niveau de précision.

Dans ces techniques, nous retrouvons tous les appareillages rhéooptiques qui permettent une
visualisation directe de I'écoulement dans 1'entrefer et donnent acces a des mesures de profils
de vitesse par le biais de l'utilisation de traceurs et d'une méthode P.I.V. (Particle Image
Velocimetry). Provenant également d'appareillages rhéooptiques, la mesure par biréfringence
ou dichroisme permet de mesurer par exemple la structure créée par des feuillets d'argile ou
encore l'orientation de chaines de molécules sous €écoulement. Cependant, 1'inclusion de
traceurs peu engendrer une perturbation de 1'écoulement a différentes échelles, et, méme si
cette technique reste peu coliteuse elle n'est pas forcément facile a mettre en oeuvre pour
toutes les géométries de mesures. De plus, elle s’applique uniquement a des matériaux
transparents et non souillés (par des bulles d'air ou de la poussiere par exemple). Il est
¢galement possible d'utiliser les techniques basées sur les ultrasons pour mesurer cette fois
encore des champs de vitesses au sein du matériau en écoulement [10, 93]. Cette technique est
équivalente au suivi optique de particules et permet une résolution spatiale et temporelle
suffisante pour avoir acces aux vitesses proches du rotor ou a un suivi de I'écoulement sur
plusieurs heures. Cependant encore une fois elle ne reste valable que sur des milieux modeles
munis de traceurs.
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La vélocimétrie par IRM (Imagerie par Résonance Magnétique), que nous détaillons au
chapitre 2, permet de mesurer directement des profils de vitesses au sein de l'entrefer de
géométries conventionnelles en suivant la relaxation du spin d'un noyau d'atome (par exemple
le proton du noyau d’hydrogéne) préalablement excité et donc sorti de son orientation
magnétique préférentielle [19, 91]. Elle a pour avantage de pouvoir traiter des matériaux
complexes comme les boues de forage, les ciments ou mortiers, les milieux granulaires, les
mousses. Elle reste la plus coliteuse, mais permet des mesures sur des matériaux réels donc
non transparents.

Pour terminer, de nombreux autres types d’appareillages permettant de réaliser des mesures
rhéologiques existent. Pour n’en citer que les plus courants, on trouve dans ces derniers, le
plan incliné qui permet, lorsqu’il est appareillé en conséquence, d’obtenir des profils de
vitesse de I’écoulement d’une surface libre ou encore des mesures de hauteurs d’écoulement
en fonction du temps [28, 51]. On peut également réaliser des expériences d’écrasement entre
plaques transparentes et réaliser une visualisation directe de la structure en écoulement sous
microscopie optique [34, 95, 96].

1.2 Les fluides thixotropes

1.2.1 La thixotropie : définition.

Les fluides thixotropes ont une viscosité qui évolue au cours du temps. On dit que le fluide se
déstructure lorsqu’il devient liquide, et inversement, qu’il se structure lorsque une phase
viscoélastique apparait. Ces structurations ou déstructurations sont le plus souvent liées a des
phénomenes physico-chimiques. Notons qu’il est important de distinguer la thixotropie,
phénomene qui correspond a des évolutions de la viscosité au cours du temps, de la
rhéofluidification, qui correspond a des évolutions de la viscosité en fonction de la contrainte
ou du gradient de vitesse imposés.

Dans les domaines industriels comme dans le domaine naturel, la thixotropie apparait comme
étant mal comprise et source de problémes aussi bien pratiques qu’économiques dans certains
cas. Pour n’en citer que quelques uns, une mauvaise évaluation des propriétés d’un fluide de
forage pétrolier peut engendrer un surcoit d’exploitation du fait du surdimensionnement des
pompes nécessaires au redémarrage du fluide structuré apres un temps de repos assez long. De
méme dans I’industrie cimentaire, la thixotropie est au cceur du développement des bétons
autoplacants qui ont la propriété de pouvoir étre mis en place dans des géométries complexes
ou encore d’étre pompés. Dans les domaines naturels, la thixotropie est importante dans la
prédiction des glissements de terrain ou les sols argileux gorgés d’eau font apparaitre de telles
propriétés.

1.2.2  Mesure des effets thixotropes

1. Courbes d’écoulement

La thixotropie peut étre estimée a partir des rhéogrammes réalisés en rampes de palier
croissants puis décroissants de gradients de vitesse (courbe d’écoulementz = f(y)), par
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I’amplitude de I’hystérésis. En effet, on dit que plus 1’aire contenue entre les deux courbes de
montée et descente est grande, plus le matériau est thixotrope. [69, 6, 22, 26, 51].

1. Pics de contrainte

La thixotropie étant d’origine structurelle, la structure du matériau évolue avec le temps de
repos appliqué. Cette structure formée va augmenter le niveau du seuil d’écoulement du
matériau. Le test rhéométrique simple permettant de mesurer 1’évolution de la structure dans
ce cas se base sur la mesure de 1’évolution de la réponse en contrainte au cours du temps a un
gradient de vitesse imposé identique pour différents temps de repos appliqués. Ces courbes
dites de redémarrage font apparaitre des pics de contrainte dont le niveau augmente.
L’évolution de la contrainte maximum atteinte avec les temps de repos appliqués est alors
représentative de la cinétique de structuration du matériau au repos et donc de la thixotropie
de ce dernier.

Pour exemple, ce type de mesures est réalisé pour estimer la thixotropie des fluides de forage.
En effet, en réalisant & deux temps de repos différents les mesures de la contrainte maximale
atteinte en appliquant un gradient de vitesse assez élevé pour permettre I’écoulement du
fluide, I’opérateur de forage peut estimer la cinétique de structuration de la boue de forage et
ainsi modifier la formulation du fluide si nécessaire [39, 77, 78]. Ces mesures sont détaillées
au chapitre 2.

1ii. Fluages

Pour mesurer la thixotropie avec précision lors de mesures rhéologiques conventionnelles,
nous pouvons réaliser des mesures en fluages. Le fluage consiste a partir d’un état déstructuré
puis a appliquer une contrainte. On mesure alors les évolutions au cours du temps soit de la
viscosité, soit, du gradient de vitesse. Lorsque la contrainte appliquée est en dessous du seuil
d’écoulement apparent du matériau étudié, la viscosité, par exemple, augmente. Ceci est le
signe de changements structurels (tous problémes rhéométriques mis a part), donc de la
thixotropie. La mesure en fluage est donc efficace mais peut cependant étre fastidieuse
lorsque les systémes ont des temps de structuration trés longs. Des problémes de séchage ou
de sédimentation peuvent apparaitre pendant le temps expérimental nécessaire a la mesure,
faussant alors les données. Un exemple de telles mesures est donné sur la figure 14.3 qui
représente la viscosité apparente au cours du temps pour différentes contraintes appliquées.
Les courbes obtenues a partir de mesures pour des contraintes appliquées autour de la
contrainte seuil apparente du matériau se séparent en deux ensembles : pour les contraintes
appliquées supérieures a la contrainte seuil, les courbes tendent vers une valeur de viscosité
finie, le matériau s’écoule, la déstructuration sous cisaillement prend [’ascendant sur la
structuration. Pour des contraintes appliquées inférieures a la contrainte seuil, la viscosité
diverge montrant alors que la structuration domine I’écoulement qui va s’arréter. Ce
phénomeéne est appelé bifurcation de viscosité [23, 24] et peut revétir des aspects complexes.
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iv. Mesures en régime solide

Les mesures de modules élastiques sont représentatives des propriétés mécaniques des fluides
au repos. Pour les fluides thixotropes, les mesures de G’ sont donc un moyen de mesurer les
effets de vieillissement au repos i.e. évolution de la structure a 1’arrét. Pour cela, la
déformation et la fréquence doivent étre constantes et suffisamment faibles pour ne pas
induire de modifications de la structure du matériau. On mesure alors 1’évolution de G’ au
cours du temps. Ces mesures sont représentatives de la thixotropie du matériau.

Récemment, Fielding et al., Coussot et al. et bien d’autres ont étudié ce vieillissement a partir
de telles mesures. Ils montrent que 1’évolution du module élastique au cours du temps est
croissante et donc mesure une augmentation de 1’¢lasticité due a la structuration du fluide au
repos représentative de la thixotropie des différents fluides étudiés [37, 27, 38, 58, 81, 103, 3].

1.2.3 Modélisation des phénomenes thixotropes

1. Modg¢les thixotropes

La recherche de modéles pouvant représenter les effets thixotropes est basée sur une approche
phénoménologique. Slibar and Paslay furent les premiers a avoir une telle approche de la
thixotropie en utilisant 1’équation de Bingham (équation 1.24) avec une contrainte seuil non
constante. Puis Suetsugu and White ont introduit une expression universelle de cette
contrainte seuil transitoire qui s’applique alors pour des fluides au repos ou en écoulement
[98, 102]. Ces modeles simples (voir tableau 1) permettent de décrire certains phénomenes
apparentés a la thixotropie, mais ne prennent pas en compte les aspects structurels qui sont a
I’origine des phénomenes thixotropes. Ces aspects ont alors été décrits comme étant d’origine
microstructurelle et font apparaitre une certaine cinétique. Ceci passe par la description de la
structure des systemes basée sur un réseau de liens qui se cassent et se reforment sous
certaines conditions d’écoulement. Dans la suite, De Kee et Chan Man Fong furent les
premiers a proposer d’introduire un parameétre représentant la structure par 1’intermédiaire
d’un nombre de liens n a briser pour permettre I’écoulement du matériau [30].

Dans une approche identique, la représentation de la structure a été généralisée en introduisant
un parametre scalaire pour représenter I’extension de la déstructuration sous cisaillement des
matériaux thixotropes. Ce parametre de structure A représente la fraction de liens entre
particules qui ne sont pas cassés dans certaines conditions d’écoulement. Ce concept de
parametre de structure scalaire a été introduit en premier par Moore pour expliquer le
comportement en écoulement de pates de céramiques, puis par Worall et Tuliani, Cheng et
Evans, et plus récemment par Baravian et al. sur une grande variété¢ de systemes thixotropes
[73, 105, 17, 4].
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Auteurs Modele
Slibar and Paslay (1959) T = Tgiging + 7,4
Suetsugu and White (1984) r=r,+Wy et 7, =1, +py(e)
De Kee and Chan Man Fong (1993) r,=(n,—n,)/bn,
Moore (1959) n=n,+CA
Worall and Tuliani (1964) =1, +1n,7 +kyd
Cheng and Evans (1965) n=n(i,y)
Baravian et al. (1996) n(A)=n,/(1-KAL)’

Tableau | : Exemples de modeles thixotropes suivant une approche microstructurelle indirecte ou directe.

Le but de la plupart de ces modeles est de coupler la cinétique liée a I’évolution de la structure
avec I’aspect mécanique du fluide en écoulement. Cependant ils sont tous basés sur la méme
description des fluides thixotropes [76]:

- Partant du repos, le fluide soumis a une contrainte largement supérieure a la
contrainte seuil apparente du matériau va se casser en plusieurs blocs qui peuvent
conduire a une séparation en particules élémentaires si la contrainte appliquée est
suffisamment élevée.

- Partant d’un état déstructuré, les particules élémentaires peuvent former des blocs,
via des liens structurels, et conduire aprés un certain temps a un arrét global de
I’écoulement et donc a un état de solide apparent.

il. Modg¢le thixotrope simple

Définition du modéle

Le mod¢le phénoménologique que nous allons utiliser dans la suite est celui développé dans
un premier temps d’un point de vue théorique par Coussot et al. [23] puis d’un point de vue
pratique par Roussel et al. [92]. Ce modéele phénoménologique décrit simplement 1’évolution
de la viscosité en y incluant comme dans d’autres cas un parameétre de structure A(t), dont la
cinétique est dominée par la compétition entre la structuration du matériau au repos et la
déstructuration de ce dernier sous cisaillement. Cette compétition est alors formulée tres
simplement. Ce mod¢le a, contrairement aux autres modeles décrits plus haut [62], la capacité
de pouvoir représenter au moins qualitativement les phénoménes intervenant aux faibles
cisaillements.
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Ce modele s’écrit :

n=n,(1+1") 1.32
di 1 .
—=——al
g 1.33

Dans 1’équation de la viscosité (équation 1.32), 1o représente la viscosité du matériau dans
son état complétement déstructuré (A = 0) et le paramétre n contrdle la viscosité globale du
matériau. L’équation 1.33, est une équation cinétique qui fait intervenir un terme de
structuration au repos controlé par le parametre 0, représentant un temps caractéristique de
structuration au repos, et un terme de déstructuration sous cisaillement contr6lé par le
paramétre adimensionnel a. Cette équation montre donc une compétition entre le terme de
structuration au repos et celui de déstructuration sous cisaillement.

L’un des avantages de ce modele est qu’il ne fait pas intervenir de maniere explicite la
contrainte seuil du matériau et donc les problémes de discontinuité, engendrés par la transition
solide / liquide et présents dans les modeles faisant intervenir une contrainte seuil,
disparaissent. Cependant, lorsque, dans une partie du matériau, le paramétre de structure tend
vers I’infini, la viscosité diverge ce qui correspond alors a un arrét du matériau. Ce modele
extrémement simple est donc capable de décrire des écoulements apparemment similaires aux
modeles faisant intervenir une contrainte seuil explicite.

Régime permanent

Dans le régime permanent nous avons dA/dt =0 et donc a partir des équations 1.33 et 1.32 :

1
A=—
aby 1.34
1 Y.
T=1n,|1+ a_é?y Y 1.35

A fin de mettre en évidence différents types de comportements nous calculons la dérivée de
I’équation 1.33 :

=y, 1+(1—n)[7]n 1.36

On peut alors extraire trois cas suivant la valeur du paramétre n dans 1’équation 1.36 :
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- n < 1: Cas d’un fluide sans contrainte seuil (évolution monotone de la loi de
comportement).
- n = 1: Cas d’un fluide de Bingham avec la loi de comportement suivante :

T=n,/ab+n,y.
- n > 1: Evolution non monotone de la loi de comportement, 1’équation 1.36
pouvant prendre des valeurs positives et négatives.

Seul le dernier cas présente un intérét et nous considérons dans la suite que le paramétre n
serra toujours supérieur a 1. Ce comportement non monotone nous permet de définir un

gradient de vitesse critique y, de sorte que la loi de comportement soit croissante pour y > 7,

et décroissante sinon. Ainsi pour dz/dy =0 nous avons :

k
) = 1.37
Ve 0

Ou k=(n-1)"". Ce gradient de vitesse critique est associé¢ a un état de structure critique

4. =1/k et donc a une contrainte critique :
n
- ' 1.38
T = -
P/ ) [ n_ 1) Ve

Régime transitoire

Pour étudier le régime transitoire nous adimensionnons le modele en utilisant les valeurs

critiques définies plus haut : T=y/y_, T=7/7, et t' =t/0. Ainsi le modéle s’écrit :

T=n—_1(l+/1”)l“ 1.39
n

dA
= 1—kAT
™ 1.40

Puis nous considérons le cas ou une contrainte Ty est appliquée au fluide. L’état structurel du

matériau 2 t = 0 est défini par Ao. L’équation 1.39 s’écrit :

T, :”T_l(lmon)r 1.41

En introduisant dans 1’équation 1.40 I’expression de I"ainsi définie, on obtient :

d_/l_l_knT0 A

‘ =f(2) 1.42
dt n-11+A"
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La résolution de 1’équation 1.41 donne accés au gradient de vitesse adimensionné a tout
instant.

Une analyse de la fonction f(A) permet de mieux comprendre le comportement engendré par
ce modele (Figure 12.2). Le minimum de la fonction f est atteint pour A = A, = 1/k et la valeur
correspondante est alors 1-Ty. On peut alors distinguer trois cas :

- To<1:f(\)devient positive et tend vers 1 lorsque A tend vers I’infini. La viscosité
tend également vers I’infini et donc le matériau s’arréte.

- To=1:f(A) s’annule pour A = A, mais le fluide correspond également au cas
précédent.

- To>1:f(X) posséde deux racines A, et A,, dans le cas ou Ay < A,(Ty), I’écoulement
tend vers un écoulement établi, dans le cas contraire il s’arréte.

f) |

0

stable

ﬂ ?\. I }'. ;‘-\. 5 }L

Figure 12.2 : Diagramme de phase du paramétre de structure du modeéle (n > 1). Evolution de f(A) issue de
I’équation 1.41 en fonction de A pour différentes valeurs de la contrainte adimensionnée (Figure issue de [92]).

1.3 Les émulsions

1.3.1 Généralités

Une émulsion simple est par définition une dispersion d’un fluide A de densité da et de
viscosité pua dans un fluide B de densité dg et de viscosité pp différentes de da et de pa, non
miscibles. Le mélange de ces deux fluides (I’émulsification) donne un fluide C d’une
viscosité pc ayant des propriétés particulicres. Dans ce cas la phase dispersée (ou non
continue) est le fluide A et la phase continue le fluide B. On peut cependant différencier deux
cas, le cas ou da > dp et le cas inverse ou da < dg. Dans le premier cas I’émulsion formée est
appelée émulsion directe, c’est par exemple la dispersion de 1’huile dans 1’eau. Dans le second
cas, I’émulsion est appelée inverse ou indirecte ce qui est le cas d’une émulsion d’eau dans
I’huile. Toutes les émulsions ne sont pas simples, on peut en trouver de multiples, c'est-a-dire
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des émulsions d’émulsions. Dans ce cas la phase A est par exemple dispersé dans la phase B,
le tout est alors dispersé dans la phase C. Ce procédé trouve toute sa justification dans les
émulsions pharmaceutiques.

Les émulsions sont par nature des composés instables thermodynamiquement. Elles vont en
effet toujours chercher a retrouver leur équilibre qui correspond a 1’état séparé des deux
phases. On peut cependant former des émulsions stables en contrélant la surface développée
par I’ensemble des gouttes formées. Pour cela plusieurs techniques sont possibles, dans la
premigre, il s’agit de diminuer la taille des éléments (gouttes) de la phase dispersée. Il existe
théoriquement un diamétre critique des gouttes pour lequel 1I’émulsion se stabilise d’elle-
méme. En dessous de cette barriére énergétique, I’émulsion formée est stabilisée par les forces
aux interfaces entre la phase continue et la phase dispersée et par les interactions a courtes et
moyennes portées entre les différents éléments. Une deuxieme technique est d’utiliser des
suspensions solides colloidales qui permettent de stabiliser I’émulsion en viscosifiant la phase
continue et en créant des répulsions stériques particules/gouttelettes si le mouillage des
solides par la phase dispersée est controlé et quasi nul. Enfin, la derniére technique utilisée
pour stabiliser une émulsion est la plus usitée, passe par I'utilisation de tensioactifs.

1.3.2 Les surfactants

Ces molécules vont venir stabiliser I’interface entre les deux phases par adsorption a la
surface des gouttelettes. Pour réaliser cette fonction, le surfactant doit €tre une molécule
amphiphile et donc la majorité sont des tensioactifs. Ces derniers se composent d’une téte
polaire hydrophile et d’une queue hydrophobe composée d’une chaine carbonée. Le choix des
tensioactifs est réalisé sous plusieurs contraintes. Ils doivent tout d’abord étre solubles dans
I’une des deux phases, mais également s’adsorber rapidement et fortement aux interfaces,
contrdler les processus qui déterminent le sens de 1’émulsion (directe ou inverse) et enfin ne
pas avoir d’interactions néfastes avec d’autres composants de 1’émulsion. Une des données
primordiales pour développer de telles propriétés provient de 1’asymétrie de la molécule
tensioactive, c'est-a-dire la différence entre la longueur de la chaine carbonée et la taille de la
téte polaire. La prépondérance de 1’une sur 1’autre définit le niveau du tensioactif dans la HLB
(Hydrophilic Lipophilic Balance), la balance hydrophile / lipophile. Cette échelle de
caractérisation des tensioactifs va indiquer quelle émulsion peut étre réalisée avec tel type de
tensioactifs. La valeur HLB peut étre calculée a partir de I’équation proposée par Davies et al
[29] :

HLB = 7 + Z(contribution des groupes hydrophiles) + X(contributions des groupes hydrophobes)
(Les contributions des groupes hydrophobes étant négatives).

Cette échelle graduée de 1 a 40 définit que pour des tensioactifs ayant une HLB inférieure a 6
I’émulsion réalisée sera inverse, alors que pour une HLB supérieure a 14 I’émulsion réalisée
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sera directe. On peut récapituler les diverses utilisations des tensioactifs suivant leur valeur
HLB dans le tableau 2.

Valeur HLB Fonction
3-6 Emulsifiant eau dans huile (E/H)
7-9 Agent mouillant
8-15 Emulsifiant huile dans eau (H/E)
12-15 Détergent
15-18 Solubilisant, hydrotrope

Tableau 2 : Valeur HLB de surfactants et les fonctions normalement associées.

Le choix du tensioactif est donc primordial dans la réalisation de 1’émulsion que 1’on veut
former. La concentration en tensioactifs dans une émulsion est également trés importante.
Nous allons chercher systématiquement a saturer les interfaces par les molécules amphiphiles.
C’est pourquoi la surconcentration en tensioactifs est souvent de mise.

1.3.3 L’émulsification

Nous avons vu au paragraphe précédent que le choix du tensioactif est trés important pour la
stabilit¢ de 1’émulsion. Aprés avoir choisi ce dernier suivant sa HLB, il faut maintenant
choisir la méthode et la technique d’émulsification. Il existe en effet différentes techniques, la
principale reste 1’utilisation d’un agitateur pour cisailler successivement la phase dispersée
mélangée au tensioactif, puis la phase continue. La forme de ’agitateur (a turbine, a pales,
hélicoidale, magnétique...) et la vitesse de rotation, donc le cisaillement imposé au fluide,
sont trés importants quant au résultat escompté. Il n’y a pas une technique d’émulsification
mais une multitude. La plupart d’entre elles sont totalement empiriques et résultent de
I’utilisation de tel type de produit et de tel type d’agitateur pour obtenir tel type d’émulsion.
De maniére générale, I’utilisation d’un agitateur suffisamment puissant suffit & émulsionner
correctement, dans le but d’obtenir une granulométrie de gouttes proche du micromeétre. Le
cisaillement induit par 1’agitateur étant en compétition avec la tension interfaciale des gouttes,
pour un cisaillement donné, un état d’équilibre est atteint lorsque les gouttes ont atteint un
diamétre d’équilibre pour lequel la tension interfaciale compense le cisaillement.

1.3.4 M¢écanisme de séparation des émulsions

1. La coalescence
La coalescence est un phénomene déstabilisant qui cherche a reformer la phase dispersée. Le
mécanisme est simple, il commence lors du rapprochement de deux gouttes, et débute par le

drainage de la phase continue qui les sépare (Figure 13.1 a.). Puis les molécules amphiphiles
en contact vont se recombiner pour diminuer la surface du nouvel élément ainsi créé qui va
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étre obtenu par la croissance d’un pore entre les deux anciennes gouttes (Figure 13.1 b. et c.).
Ce phénomeéne de fusion de deux gouttes apparait surtout lors de la phase d’émulsification ou
dans le cas d’un défaut de tensioactif.

-
N - N - - % *
Yaaans?® Yanuns?® Cannns® LTS 0

b. c.

Figure 13.1 : Processus de coalescence de deux gouttes recouvertes de molécules amphiphiles (pointillés), a.
drainage de la phase continue, b. réarrangement des molécules amphiphiles et c. croissance d’un pore.

il. Sédimentation et crémage

La sédimentation est 1’évolution la plus courante des émulsions. Elle est due au déplacement
spontané des gouttes sous 1’effet de la gravité, comme dans le cas des suspensions. Dl aux
différences de densités, les gouttes d’huile dispersées dans une phase aqueuse migrent vers le
haut (crémage) alors que inversement, les gouttes d’eau dispersées dans une phase huileuse
migrent vers le bas (sédimentation). La vitesse de sédimentation dépend fortement de la taille
des gouttes et de la différence de densité des deux phases. On peut facilement calculer la
vitesse de sédimentation d’une goutte d’émulsion de rayon R=1um, d’un incrément de

masse volumique Ap =100kg.m™. La force de gravité exercée sur la goutte s’écrit :

4r
I:gravité = ? R3A,0g 1.43

Avec g I’accélération due a la gravité.
Lorsque la goutte se déplace a une vitesse v, elle est soumise a une force hydrodynamique
proportionnelle a la viscosité de la phase continue :

F

hydro

= 67Rpv 1.44

L’expression de la vitesse de sédimentation est alors obtenue a 1’équilibre de ces deux forces :

y = 2RAng 1.45
9 7

Prenons par exemple le cas d’une émulsion inverse de phase continue huile dont la viscosité
avoisine le Pa.s, on trouve alors que la vitesse de sédimentation d’une goutte de rayon 1pum
dans cette émulsion est de 0.2 10° m.s’ ou encore 0.7 pm.h”. On voit alors que la
sédimentation dans ce type de systéme est négligeable lorsque 1’on considere les temps mis en
Jeu dans nos expériences (texp < 5h).
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1il. Mirissement d’Ostwald

Le mirissement d’Ostwald est une évolution lente mais universelle des émulsions qui a pour
origine la différence de pression entre les petites et les grosses gouttes (pression de Laplace).
Le mécanisme d’évolution est un transfert de molécules par la phase continue entre une petite
et une plus grosse goutte. Cet effet est di a la solubilité de la phase dispersée dans la phase
continue, car méme si on dit les fluides insolubles, il reste toujours une solubilité d’une phase
dans I’autre de quelques pourcents. Dans le cas des émulsions inverses, le fait d’ajouter du sel
(NaCl, CaCl,, etc.) dans I’eau permet de réduire ce phénoméne. Les ions hydratés étant tres
insolubles dans une phase organique.

1.3.5 Mécanismes de stabilisation des émulsions

Une émulsion est fondamentalement un systéme instable, on peut cependant chercher a
réduire les phénomeénes déstabilisants. Une premiére approche pour éviter la coalescence, par
exemple, est d’utiliser des polymeres a la place de tensioactifs. Ces polymeres sont constitués
d’un bloc lipophile et d’un bloc hydrophile, comme de grands tensioactifs, et vont permettre
une répulsion stérique plus importante et une diminution du transfert de molécule au niveau
des interfaces. Une seconde approche consiste a stabiliser 1’émulsion en y ajoutant de fines
particules solides [106, 56, 57]. Ces dernic¢res s’adsorbent aux interfaces donnant alors un
caractere répulsif supplémentaire ayant pour effet de stabiliser I’émulsion.

Cependant ces techniques utilisées pour stabiliser les émulsions peuvent si elles sont mal
contrdlées engendrer la floculation des gouttes (attachement des chaines polymeéres ou des
particules chargées) et donc augmenter considérablement la vitesse de sédimentation.

1.3.6 Rhéologie des émulsions

Les émulsions sont trés utilisées dans différents domaines industriels et sont étudiées avec
précision dans le but de comprendre les phénomenes mis en jeu sous écoulement. On peut
tout d’abord différencier la rhéologie des émulsions concentrées de celle des émulsions dont
la concentration est en dessous de 50 % en volume de phase dispersée. Ces dernicres se
comportant la plupart du temps comme des fluides newtoniens, nous nous attacherons donc
plus en détail a la rhéologie des émulsions concentrées.

Les émulsions concentrées ont classiquement le comportement d’un fluide visqueux a seuil
qui peut étre également fonction de la dimension des gouttelettes formées [87, 88, 89]. Leur
comportement peut étre correctement représenté par un modéle de fluide a seuil de type
Herschel-Bulkley (équation 1.26). Ces émulsions concentrées sont du fait de leur formulation
soumises la plupart du temps au phénoméne de floculation des gouttes. Les systémes de
gouttes ainsi formés sont alors susceptibles d’étre brisés sous cisaillement ce qui explique la
partie rhéofluidifiante de leur comportement rhéologique. Cependant, la floculation n’entraine
pas de liens permanents entre les gouttes.
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Mason et al. et Pal ont étudié¢ 1’évolution du seuil d’écoulement en fonction de la fraction
volumique de la phase dispersée [64, 65, 66, 82, 83, 84]. Ils démontrent que pour des
émulsions dont le rayon des gouttes varie entre 0.25 et 1um, elles peuvent étre classifiées
suivant différentes gammes de concentrations ¢ :

- 0<¢<0.58 : Pas de seuil d’écoulement, les gouttes ne sont pas assez proche pour
interagir..

- 0.58<¢<0.64 : Apparition d’un seuil d’écoulement et indépendance de ce dernier
avec la taille des gouttes.

- 0.64<¢: La contrainte seuil évolue et D’écoulement devient inhomogene
(fracturation, possible coalescence,...). Les gouttes sont toutes en contact avec
leurs voisines et sont déformées.

Ces auteurs ont étudi¢ 1’évolution du seuil avec la taille des gouttes de rayon r = a, en
normalisant les mesures de la contrainte seuil par la pression de Laplace (=o/a). lls
obtiennent alors une courbe maitresse démontrant I’indépendance de 1’évolution du seuil avec
le diametre des gouttes des émulsions de différentes concentrations. Des mesures du module
¢lastique en fonction de la taille des gouttes d’émulsions monodisperses montrent également
I’indépendance de 1’évolution des propriétés mécaniques avec la taille des gouttes et viennent
donc renforcer ce résultat [63].

D’autre part, les émulsions concentrées ont également été étudiées par des techniques
rhéométriques permettant de mesurer des profils de vitesse au sein de I’entrefer d’une
géométrie a cylindres coaxiaux. Hollingsworth et al. montrent, via des mesures par
vélocimétrie IRM, que des bandes de cisaillement i.e. cisaillement quasiment constant sur une
certaine distance dans I’entrefer, apparaissent sur les profils de vitesse. Ces localisations du
cisaillement sont fonction de la concentration en gouttes dans I’émulsion formulée mais
¢galement de la vitesse de rotation du cylindre interne [47]. Les mesures de profils de vitesse
réalisées par Bécu et al. en vélocimétrie rhéo-ultrasonore font également apparaitre de tels
phénomenes dans une géométrie de mesure équivalente pour certains régimes d’écoulement
[10, 11, 93]. Ces différentes mesures ont ¢té réalisées sur des émulsions dont la concentration
était supérieure a 70%.

1.4 Les argiles

1.4.1 Origines et définitions
1. Généralités

Les argiles sont issues de la transformation de roches, et se présentent sous la forme de
feuillets dont la taille est inférieure a 3,9 um selon le critére de Wenthworth. Les argiles font
donc partie des colloides. Il existe quatre modes de formation des argiles. Le premier provient
d’un héritage mécanique, €érosion d’une roche puis sédimentation, le deuxiéme plus récent fait
intervenir la cristallisation en solution, le troisieme est le résultat de la dégradation d’une
argile complexe en une autre plus simple et enfin le dernier, est issu de la formation d’une
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argile élaborée a partir d’une argile simple. Ces argiles se reconnaissent par leur couleur, leur
granulométrie, leur forme, leur réactivité, leur capacité d’échange ionique. A la suite de
I’arrivée de la diffraction des rayons X, les argiles ont été classées selon la famille
cristallographique a laquelle elles appartiennent.

il. Structure

La plupart des argiles se présentent a 1’échelle microscopique sous la forme d’agrégats de
particules ¢lémentaires. Celles-ci sont des objets anisotropes qui ressemblent a des disques ou
a des plaques de plusieurs centaines de nanomeétres de long sur quelques dizaines de
nanometres d’épaisseur. La structure en couche de feuillets successifs n’apparait qu’au niveau
de cette échelle et I’espace qui existe entre les feuillets peut étre de trois natures différentes en
fonction de la charge présente dans celui-ci: Le cas le plus courant est lorsque 1’espace est
chargé positivement, cations dans 1’espace interfoliaire, ce qui correspond a un feuillet chargé
négativement en raison de substitutions. On peut également retrouver ’inverse, un feuillet
chargé positivement et un espace interfoliaire chargé négativement dii aux anions assurant
I’¢lectroneutralité. Enfin, le dernier cas est celui d’une neutralité de I’espace interfoliaire et
des feuillets eux-mémes, c’est le cas des micas, des talcs, des kaolins...

La cristallographie des argiles est caractérisée par I’existence d’un plan d’alumine octaédrique
(ou de magnésium) intercalé entre deux plans de silice tétraédrique avec mise en commun des
oxygenes (voir figure 14.1). Dls aux possibles substitutions de certains ions dans les
tétracdres et les octaedres, il peut apparaitre des déficits de charges positives compensés par
I’intercalation de cations formant alors I’espace interfoliaire. La distance cristallographique
caractéristique correspond a I’épaisseur d’un feuillet et de I’espace interfoliaire (Figure 14.1),
noté dgo; d’apres les indices de Miller. Le nombre de ces cations définit alors la capacité
d’échange cationique (CEC). La C.E.C. est définie comme le nombre de cations monovalents
a substituer aux cations compensateurs pour annuler la charge électrique de 100g d’argile
séche [86]. Elle dépend a la fois du rayon des cations hydratés, de leur charge et de leur masse
atomique.
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Figure 14.1 : Structure cristallographique généralisée d’une argile.

Le tableau 3 récapitule les différentes argiles suivant les principaux composants présents.

Principales familles Composants dominants
Si, Al Si, Al, Mg, Fe Si, al, Mg 51, Mg Si, Fe
MingraLx a 2 Kaofinits, Beartiignine Amasite Serpentine | Gresnalite
couches Halloysite Chrysotile | Cronstedtite
Tllites et Tiie Hilite Vermiculite Glavcande
“ vermiculites Vermiculite Vermiiculite
; a Smectites | Monfmorifonite Beigelite Sapanite Shevensite Nonfronite
= ..
® S Hecforite
‘& 8 Chlorites Chiorite Chiorite Chigite Chirite Chiovite
= Pyrophillite et Prophillite Minnésotaite Tale
talc
Mingraux en lattes Atfapuilaite Seniolite

Tableau 3 : Classification des argiles communes.

La structure de ces argiles peut étre modifiée par la présence d’eau. En effet les smectites ont
une capacit¢ a gonfler, c'est-a-dire que les molécules d’eau vont venir s’intercaler dans
I’espace interfoliaire dii aux cations compensateurs qui y sont présents. La distance entre les
feuillets augmente donc en fonction du nombre de molécules d’eau s’intercalant.

1.4.2 Traitement organophile
L’intérét du traitement organophile est de donner a I’argile une plus grande affinité pour les

milieux organiques. Il est réalisé soit par un échange cationique au niveau de 1’espace
interfoliaire : les cations dans cet espace sont remplacés par des cations contenant une grande
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chaine alkyle. Une des conséquences de cette transformation est d’écarter les feuillets, cet
¢cartement va cependant dépendre de la conformation de la chaine alkyle (horizontale,
verticale, de biais).

Techniquement, le mode opératoire d’un tel échange reste simple. L’argile est mise en
solution sous agitation, puis le bromure ou le chlorure de ’alkylonium désiré est introduit. Il
suffit alors de récupérer le précipité, qui est lavé puis séché. Un procédé de préparation a
I’état solide existe également, il consiste a mélanger des poudres et a élever la température.
Les temps de préparation sont plus longs et la mesure de concentration plus imprécise.

Une autre technique est le greffage de polymeéres sur la surface chargée négativement. Cette
technique est trés utilisée car simple a mettre en ceuvre. Le probléme de ces traitements est
qu’ils sont réalisés de manicre industrielle, on n’a donc pas d’information sur le traitement
effectué pour modifier 1’argile.

1.4.3 Les interactions dans les argiles

Comme nous I’avons vu, les interactions dans la zone interfoliaire ont pour origine
d’importants phénomeénes électriques qui donnent naissance a des forces interparticulaires.
L’hydratation des cations compensateurs sur la surface du feuillet provoque un
affaiblissement de I’interaction électrostatique les retenant a 1’argile. Ils vont avoir tendance a
diffuser dans le milieu et & former une double couche électronique a la surface des feuillets.
Les forces entre les feuillets peuvent étre décrites par la théorie DLVO qui met en jeu la
compétition entre les forces attractives de Van der Waals, exprimé sous la forme du potentiel
V., pour des particules sphériques et les forces de répulsion électrostatique, potentiel V,. Les
expressions de ces potentiels sont les suivantes :

Ha
V,=——— 1.46
12(r-2a)
2
Vv, = —64n°:<(T %o exp(~Kr) 1.47

ou H est la constante de Hamaker, a le rayon des particules, r la distance les séparant, ng est le
nombre d’ions dans la solution, y, le potentiel a la surface, T la température, k la constante de
Boltzman et K I’inverse de la longueur de Debye.
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Figure 14.2 : Représentation du potentiel électrostatique total (ligne continue) résultant de la compétition entre
les forces attractives de Van der Waals (tirets) et des forces électrostatiques (pointillés). Echelles arbitraires.

La résultante des forces attractives et répulsives fait apparaitre un puit de potentiel aux courtes
distances interparticulaires qui montre la possibilité de former des agrégats quasi définitifs.
Lorsque les particules sont assez éloignées, les forces attractives entre les particules sont
dominantes, elles peuvent alors floculer. Entre, une barriére répulsive de potentiel apparait au
niveau de la longueur de Debye. Donc tant que la barriére électrostatique est suffisamment
haute, les particules restent ¢€loignées I'une de 1’autre. On parle alors de stabilisation
¢lectrostatique.

La stabilité des suspensions colloidales est donc en étroite relation avec la structure de la
double couche qui dépend elle-méme de la nature du cation compensateur et de la force
ionique du fluide suspendant. Partant de la connaissance de la double couche, la théorie
DLVO permet de rendre compte de nombreux phénomenes observés expérimentalement, mais
elle sert aussi de base théorique importante dans I’étude de 1’arrangement des feuillets les uns
par rapport aux autres.

1.4.4 Rhéologie des suspensions d’argile

La rhéologie des suspensions est généralement connue dans le cadre de suspensions diluées,
alors que I’écoulement des suspensions plus concentrées est mal connu et surtout plus difficile
a comprendre.

Dans le cadre des suspensions diluées, le calcul de la viscosité du fluide peut étre réalisé a
partir de 1’équation d’Einstein [33] pour des concentrations inférieures a 2%, et pour de plus
grandes fractions volumiques en solides (< 10%) par I’équation de Batchelor [8]. Pour des
suspensions moyennement concentrées ou concentrées, beaucoup d’approches théoriques ont
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¢galement été proposées [42, 61, 55 et 90]. Cependant, pour de fortes concentrations en
solide, un contact direct peut apparaitre entre deux particules. Ceci est possible si les forces
attractives sont suffisamment fortes par rapport aux forces répulsives.

Pour le cas des argiles, la polarisation des surfaces rend ces contacts quasiment obligatoires
des les trés faibles concentrations. Le comportement sous cisaillement des suspensions
d’argile n’est pas simple et dépend évidemment de la concentration en solide. En plus d’un
caractére rhéofluidifiant [101, 59, 20], ces fluides ont classiquement un seuil de contrainte
sous lequel ils ne peuvent s’écouler. Ce seuil est fonction de la concentration en particules
[77, 85, 21]. Les suspensions d’argile ont la particularité d’étre également thixotropes, ce qui
implique des phénomenes temporels. La réalisation de mesures en fluage (réponse a une
contrainte fixe pendant un temps long) peut donner d’importantes informations sur les temps
caractéristiques liés a la structuration et a la déstructuration. De telles mesures ont été
réalisées par Coussot et al. [23, 24], un exemple est représenté figure 14.3.
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Figure 14.3 : Fluages sur une suspension de bentonite. Contraintes imposées sans temps de repos (figure issue

[23D).

L’ensemble de courbes de fluage réalis¢é autour de la contrainte seuil du matériau fait
apparaitre un comportement complexe. Classiquement, si la contrainte appliquée est
supérieure a la contrainte seuil, le matériau s’écoule, alors que si elle est inférieure le matériau
s’arréte. On peut remarquer que les temps d’arrét du matériau sont également tres différents si
la contrainte imposée est 1égerement ou largement inférieure a la contrainte seuil du matériau.
Ces aspects temporels revétent une grande importance quant au comportement du matériau
prés de la transition mais également dans le cas de la validité des mesures en rhéologie
conventionnelle. C’est dans ce contexte que des mesures rhéologiques locales permettent de
déterminer correctement I’influence des hypotheéses simplificatrices réalisées. Sur les
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suspensions d’argiles, des mesures en vélocimétrie par IRM ont été réalisées par Raynaud et
al. [91]. Ici, le fluide a été déstructuré sous cisaillement puis positionné dans I’'IRM. Les
profils de vitesse sont mesurés suivant un protocole identique a celui décrit au chapitre 2. Les
courbes montrent, dans un cas similaire aux émulsions, une localisation du profil de vitesse
dans I’entrefer de la géométrie cylindrique (Figure 14.4). Entre 80 et 5 tr/min la zone cisaillée
se réduit de plus en plus.
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Figure 14.4 : Profils de vitesse pour différentes vitesses de rotation imposées sur une suspension de bentonite.
L’entrefer est compris entre R = 4cm et R = 6¢cm (figure issue de Raynaud et al. 2002).

Les effets temporels de structuration sous cisaillement et structuration au repos sont
représentés respectivement sur les figures 14.5 a et 14.5 b. On peut voir I’importance de ces
effets sur les profils de vitesse. Les profils a différents temps d’écoulement pour une vitesse
imposée fixe, (Figure 14.5 a) démontrent D’existence d’un régime transitoire avant la
localisation finale.
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Figure 14.5 : Profils de vitesse d’une suspension de bentonite. a. Evolution temporelle du profil de vitesse pour
une vitesse de rotation donnée, avec de droite a gauche les profils a 32, 135 et 1287s. b. Influence du temps de
repos sur les profils de vitesse. (Figures issues de [91]).
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Ce régime est marqué par I’évolution temporelle de la distance cisaillée dans I’entrefer. En
effet, pour une vitesse imposée constante, cette derniére décroit sensiblement. Ici le matériau
avait préalablement été déstructuré durant un précisaillement.

Sur la figure 14.5 b, le fluide a été précisaillé pour revenir a son état déstructuré, puis un
temps de repos est appliqué avant d’imposer toujours la méme vitesse de rotation, ici 40
tr/min. L’effet des différents temps de repos imposés est mis en exergue. En effet, plus le
temps de repos est long plus les profils de vitesse sont localisés pres de la paroi du rotor. Ceci
démontre la création d’une structure due a 1’agrégation de particules, structure de plus en plus
rigide au fur et & mesure du repos appliqué.

Ces matériaux argileux font donc apparaitre des comportements sous écoulement relativement
complexes. Ceux-ci sont dus a la structure méme créée par les interactions entre les plaquettes
d’argiles chargées. Le comportement de ces systémes est donc caractérisé par de forts aspects
thixotropes marqués par 1’existence d’une divergence de la viscosité pour certaines
contraintes ou du gradient de vitesse aboutissant a I’arrét du matériau, mais également, lors de
mesures de champs de vitesse dans I’entrefer d’une géométrie Couette, par une localisation
progressive des profils de vitesse pour une méme vitesse de rotation du rotor. La structuration
au repos montre également ces aspects.

1.5 Les fluides de forage

1.5.1 Généralités

Le succes technique et économique d’une opération de forage d’un puit pétrolier dépend pour
une large part de la qualit¢ du fluide de forage utilisé. Il faut savoir que le colt du fluide
proprement dit est relativement faible par rapport au colt global des opérations mais
I’optimisation de la composition du fluide en fonction des caractéristiques de la formation a
forer peut réduire efficacement le colit global des opérations de forage. Le fluide est préparé
dans les bacs a boues, il est injecté a I'intérieur des tiges jusqu’a I’outil d’ou il remonte dans
I’annulaire, chargé des déblais formés au front de taille (cuttings). Avant d’étre recyclé, le
fluide subit, a la sortie du puit, différents traitements (tamisage, dilution, ajout de produit) de
facon a ¢liminer les déblais transportés et a réajuster ses caractéristiques physico-chimiques a
leurs valeurs initiales (Figure 15.1). Les boues de forage forment un domaine extrémement
vaste tant en raison de leur nombre ou du nombre de leurs constituants qu’en raison de
nombreux facteurs physiques et chimiques qui peuvent les modifier d’une manicre réversible
ou irréversible. Pour n’en citer que quelques uns, I’influence des différentes classes
granulométriques des divers solides présents dans les boues de forage a un impact important.
En effet, nous le verrons plus en détail plus loin, la sédimentation des solides, d’une taille
allant d’une dizaine a une centaine de micrometres, utilisés pour ajuster la densité de la boue
peut entrainer de lourds dommages. On peut également prendre comme exemple ici le role
des particules colloidales aux interfaces d’ une émulsion ou encore I’importance du traitement
des argiles utilisées pour modifier les effets thixotropes du fluide de forage.
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Figure 15.1 : Cycle de circulation d’une boue de forage.

On peut, malgré la particularité de chaque formulation, classer les fluides de forage suivant la
phase continue qui les compose. On retrouve ainsi :

» Les fluides de forage a base d’eau (principalement des suspensions).
= Les fluides de forage a base d’huile (principalement des émulsions).

= Les mousses, dont la phase dispersée est un gaz.

1.5.2 Fonctions

Ce fluide ou boue de forage a plusieurs fonctions dans le cadre d’un forage de puits pétrolier,
chaque fonction est importante et répond a un besoin précis [39].

= La remontée des déblais : La circulation du fluide de forage remontant dans 1’annulaire
doit entrainer les déblais du front de taille jusqu’a la surface. Trois parametres influent sur
I’efficacité du nettoyage de 1’annulaire : la vitesse du fluide dans 1’annulaire, la masse
volumique et la viscosité de la boue.

= Le maintien des déblais en suspension aprés arrét de la circulation : Pour permettre
I’ajout de tige de forage, la circulation doit étre stoppée, les déblais ne sont alors soumis a
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aucun courant ascensionnel et peuvent donc sédimenter. C’est le caractére thixotrope de la
boue qui retient alors les déblais.

= Le refroidissement de I’outil et la diminution des frottements de la garniture de forage :
Cette fonction est notamment largement améliorée par I’utilisation de boue a phase
continue huile.

» Le maintien des parois du trou foré : La pression hydrostatique est contrdlée par la masse
volumique de la boue. Cette pression doit étre assez €élevée pour maintenir les parois du
puits mais pas trop grande pour éviter la fissuration de la roche. Le calcul de la masse
volumique nécessaire est donc primordial.

= Le contrble des fluides des formations traversées : Le fluide de forage doit empécher la
venue des fluides présents dans certaines formations et également les pertes par fissuration
de la roche forée. La pression hydrostatique doit donc étre controlée.

= Latransmission de la puissance au moteur de fond : Dans certains cas 1’outil de forage est
entrainé en rotation par le fluide de forage.

= La remontée des informations géologiques : Les déblais remontés par la boue sont la
principale source d’information du géologue, ainsi que I’évolution physico-chimique du
fluide de forage (pH, température, taux de chlorure, etc).

Pour donner au fluide de forage toutes les fonctions nécessaires au bon déroulement du
forage, la formulation doit étre réalisée avec une attention particuliére. L’ajout de certains
constituants va directement influencer telle ou telle fonction. Pour exemple, le tableau 4
donne les fonctions principales réalisées par les différents constituants d’une boue de forage a
I’huile, chaque constituant ayant également des fonctions secondaires.
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Produit Role

Constitue la phase continue de 1I’émulsion. Elle doit :

Huile désaromatisée - Lubrifier I’outil de forage.

-Réduire les frottements.

Limiter I’endommagement en formant un " cake "
Réducteur de filtrat &
efficace.

Emulsifiant Stabiliser I’émulsion

. Diminuer les tensions interfaciales et stabiliser
Agent mouillant v . .
I’émulsion et les solides.

Réserve d’alcalins en cas de pollution

Chaux . . . .
(Expérimentalement, stabilise 1’émulsion).
) ) Donner les propriétés rhéologiques souhaitées
Argile organophile ProP . . =i
(Thixotropie).
Viscosifiant Augmenter la viscosité a bas gradient de vitesse.
Saumure Former 1’émulsion, obtenir les propriétés rhéologiques.

Alourdissant (Barite ou

Carbonate de Calcium) Controler la densité de la boue.

Tableau 4 : Principaux produits entrant dans la formulation d’une boue de forage a I’huile et leur role respectif.

1.5.3 Rhéologie des fluides de forage

Les fluides de forage qu’ils soient émulsion, suspension ou mousse doivent pour étre injectés
lors du forage étre des fluides a seuil rhéofluidifiants avec un comportement thixotrope.
Comme nous le disions plus haut, a chaque forage sa boue et sa formulation particulicre. I est
donc difficile de généraliser le comportement de ces fluides. Il est connu que le comportement
rhéologique des boues de forage a I’huile se rapproche fortement du comportement d’un
matériau ayant des aspects thixotropes en plus de ceux des fluides rhéofluidifiants a seuil [15,
25, 44, 52]. En effet, I’ajout de particules d’argile crée une structure interne qui est susceptible
d’étre modifiée en fonction des conditions de 1’écoulement. Récemment Herzhaft et al. ont
montré que la rhéologie des boues de forage et particulierement d’une boue de forage a base
d’émulsion inverse était relativement mal connue aux faibles cisaillements. Ils ont démontré
I’existence d’une rupture de pente sur la courbe d’écoulement lors de paliers de contraintes
décroissants [45]. Cette rupture de pente (Figure 15-2) fait apparaitre un gradient de vitesse
critique en dessous duquel le fluide semble avoir un comportement viscoplastique alors qu’au
dessus de celui-ci, le comportement est de type rhéofluidifiant a seuil. Différentes études [51,
9, 26] de ce type de phénomene ont été réalisées pour des systemes colloidaux divers. Elles
ont démontré I’origine structurelle du gradient de vitesse critique et donc sa forte dépendance
temporelle lorsque le matériau se structure lentement. Plus précisément, il semblerait que le
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gradient de vitesse critique soit associé au phénomene de bifurcation de viscosité observé sur

différents matériaux [23, 24, 28, 51]..
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Figure 15-2 : Paliers de contraintes décroissants sur une boue de forage a I’huile, rupture de pente et
thermodépendance.

1.5.4 Problématique

D’un point de vue général, la rhéologie a bas gradient de vitesse touche la plupart des secteurs
industriels ou des dynamiques d’arrét et de démarrage sont présentes. On peut citer la
dynamique d’arrét des avalanches de grains secs ou humides, celle de 1’écoulement de
peintures sur un mur ou encore I’écoulement des bétons auto-placants. Ici nous détaillons
deux problémes apparaissant aux bas gradients de vitesse ou apreés un temps de repos pour les
boues de forage.

Comme nous avons pu le voir précédemment, 1’industrie pétrolicre utilise des agents
alourdissant solides dans les boues de forage pour contrdler la densité de celles-ci. Ces agents
alourdissant sont composés de minéraux de haute densité (supérieure a 3) et sont soumis au
phénomene de sédimentation. L’agent alourdissant le plus utilisé est la barite (densité 4.2)
d’ou le nom de " Barite sag" (BS) pour le phénoméne de sédimentation brusque de ces
particules [1, 12, 13, 32, 97]. Dans les forages horizontaux, la distance de sédimentation i.e. la
distance sur laquelle les particules peuvent sédimenter, est représentée par le diametre du puit,
c’est a dire environ 0,2 m. Cette faible distance induit la création rapide d’un lit de sédiments.
Ce dernier cause de réels problémes lors du redémarrage du forage apres les phases de
maintenance nécessaires qui peuvent durer quelques heures. Pour remettre en circulation un
puits lorsqu’un lit sédimentaire s’est formé, I’opérateur doit influer sur le débit des pompes a
boue et sur la vitesse de rotation de la tige de forage, le puits est donc soumis a des pressions
supérieures. Ces pressions élevées peuvent endommager le puits par colmatage des parois ou
encore si la pression du fluide devient trop élevée, par fissuration de la roche.
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On peut différencier deux types de sédimentation, la sédimentation statique (SBS) et la
sédimentation dynamique ou en écoulement (DBS).

Sédimentation statique

La SBS, qui est présente dans toutes sortes de forages, est régie par la loi de Stokes mais
compliquée par les effets des fluides non newtoniens. Ce phénoméne trés courant reste
controlé rhéologiquement par la formation du gel qui doit compenser la force de Stokes. Nous
pouvons estimer la vitesse de sédimentation ou vitesse de Stokes d’une particule de barite de
diametre 20 pm dans un fluide de densité 1,5 et de viscosit¢ 40 mPa.s par la formule
suivante :

:2rp2(pp_pfluide)g 1.48

9

sedi

La barite sédimente alors a une vitesse de 53mm/h.

Il est cependant important de considérer ici que le fluide de forage est thixotrope et donc que
sa viscosité va évoluer avec le temps. On a donc une vitesse de sédimentation qui est fonction
de la viscosité qui elle-méme est fonction du temps de repos considéré..

Sédimentation dynamique
La DBS apparait lors de forages particuliers.
» En forages fortement déviés.

Le forage dévié permet de réduire le nombre des installations de surface, notamment pour les
gisements situés offshore. En effet, il est possible aujourd’hui de forer plusieurs drains a
différentes profondeurs, dans plusieurs directions, selon des trajets déviés, longs, voire
tortueux et ce a partir d’'un méme site de forage en surface.

» En forage " offshore " profond.

Le forage en offshore profond est un type de forage actuellement en voie de développement.
Depuis 1990, des réserves de pétrole assez importantes ont effectivement été découvertes a de
grandes profondeurs. De plus, de nombreux experts prédisent que dans le futur, un grand
nombre de découvertes de réserves de pétrole se situeront sous la mer a des profondeurs plus
ou moins importantes. Actuellement, les forages de ce type sont effectués a des profondeurs
supérieures a 2000 m. Il faut cependant savoir que le colt journalier d’un forage en offshore
profond est tres €levé et des parametres écologiques rentrent plus que jamais en compte. Le
fluide de forage doit donc étre choisi avec soin. Nous pouvons résumer les problémes liés a la
sédimentation des agents alourdissant dans ce schéma logique :
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Les moyens de mesure de la BS sont encore peu évolués, le probléme étant d’utiliser sur
chantier des appareils de mesure rhéologique de haute précision. L’appareil de chantier
normalisé est le FANN 35, un viscosimétre a 6 vitesses ayant une résolution minimale a 3
tr/min soit un taux de cisaillement de 5.1 s™. Lors de la DBS, les taux de cisaillement sont
alors compris entre 5 et 1 s dans le cas des faibles cisaillements et entre 1 et 10" s™ dans le
cas des cisaillements tres faibles [97]. Le FANN 35 est donc inadapté pour détecter la BS [44,
32]. La rhéologie a faible et a tres faible gradient de vitesse est un domaine d’étude limité par
la résolution des appareils de mesure et également par la connaissance des interactions entre
les différents constituants de la boue de forage.

Le second probléme que I’on peut évoquer ici est celui du redémarrage du fluide de forage
apres un temps de repos. En effet, dlie aux propriétés thixotropes des fluides utilisés, une fois
que la circulation de la boue a ét¢ arrétée dans le puits, celle-ci se restructure et voit donc sa
viscosité augmenter avec le temps. Lorsque I’on veut redémarrer la circulation du fluide dans
le puits, ses caractéristiques et notamment sa viscosité sont mal connues et il est souvent
nécessaire d’appliquer une surpression pour démarrer 1’écoulement. Aujourd’hui ce
phénoméne est anticipé en réalisant des mesures dites de « gel » a deux temps de repos
différents ce qui permet d’évaluer sommairement 1’¢élévation du seuil d’écoulement aprés un
temps de repos. Ceci conduit fréquemment a un surdimensionnement des pompes a boues du
a une évaluation imprécise de la surpression nécessaire et donc a un surcout. Il est important
de souligner qu’une pression trop grande dans le puits peut engendrer des fissurations et ainsi
conduire dans les cas extrémes a I’abandon du puits. Une meilleure connaissance et
évaluation des propriétés thixotropes des fluides de forage pourrait permettre d’anticiper de
facon plus adéquate 1’¢lévation du seuil d’écoulement.

Ces deux problemes sont donc liés aux propriétés thixotropes des fluides de forage. Le
premier pour des faibles gradients de vitesses va donc intervenir dans le régime liquide et lors
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de la transition liquide/solide, I’arrét du matériau. Le second est dépendant des propriétés
thixotropes qui sont développées lorsque le fluide est a 1I’arrét, donc dans le domaine solide.
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1.6 Bilan

La rhéologie des émulsions concentrées est un domaine ou les études ne manquent pas du fait
de ’intérét que portent les industriels a ce type de matériau. Nous avons vu que ces matériaux
montraient des comportements complexes malgré la simplicit¢ de leur composition. La
rhéologie locale a apport¢ un complément d’information sur le comportement de ces
matériaux pres du seuil d’écoulement.

Les argiles sont également utilisées dans tous les domaines industriels et font partie des
matériaux de base des premieres boues de forage. Le comportement de ces fluides est
rhéofluidifiant a seuil avec des effets thixotropes. La rhéologie de ces suspensions est
complexe. L’existence d’une bifurcation de viscosit¢ autour de la contrainte seuil de ces
suspensions délimite la frontiére entre le comportement rhéofluidifiant et le comportement
viscoplastique. Depuis quelques années, 1’utilisation de la rhéométrie par IRM, encore une
fois pour effectuer des mesures locales, a montré que I’interface entre ces deux domaines peut
étre non seulement retrouvée sur des profils de vitesse dans I’entrefer d’une géométrie
Couette cylindrique, mais également que cette transition est abrupte et définit alors un
gradient de vitesse critique comme nous avons pu le voir avec la boue de forage.

Ces derniéres étant des matériaux industriels, la complexité des formulations ne permet pas
d’aboutir a une description précise, voir généralisée, des interactions physico-chimiques entre
tous les éléments du fluide de forage. Le comportement sous cisaillement des boues de forage
est toutefois assez bien connu dans la limite des phénomenes perturbateurs et de la
problématique décrite plus haut. Son comportement rhéologique est celui des fluides
thixotropes rhéofluidifiants a seuil dont un autre exemple est les suspensions argileuses. Les
techniques de mesure utilisées pour caractériser ces fluides sont sommaires mais efficaces,
I’utilisation de viscosimeétres sur chantier permet de déterminer le seuil d’écoulement d’aprés
une loi d’Herschel-Bulkley, et de mesurer I’importance des effets thixotropes a partir de
mesures apres deux différents temps de repos, la structuration du matériau étant fonction du
repos observé. Depuis 1’apparition de nouveaux types de forage comme le forage en offshore
trés profond et le forage fortement dévié, de nouveaux problémes apparaissent. Malgré le bon
fonctionnement de ces techniques, les problémes comme la DBS ne peuvent étre résolus
simplement, les outils de mesures n’étant pas assez précis. C’est pourquoi il est important
d’apporter dans un premier temps une bonne caractérisation rhéologique de ces boues de
forage ou apparait la DBS. De plus ces nouveaux types de forages peuvent entrainer du fait de
leur complexité, des temps d’arrét de circulation (repos) importants induisant alors des
problémes liés au redémarrage du fluide structuré.

Dans ce contexte, nous allons chercher a déterminer le plus précisément possible les
propriétés rhéologiques d’une boue de forage industrielle. Puis, par le biais de fluides modeles
ayant les principales caractéristiques rhéologiques de la boue industrielle, nous étudierons les
propriétés physico-chimiques a I’origine des comportements rhéologiques.
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Pour répondre a notre problématique nous étudierons dans la suite successivement le régime
solide de nos matériaux industriels et modeles i.e. lorsque le fluide est au repos. Puis pour
comprendre la rhéologie aux bas gradients qui est le si¢ge de phénoménes complexes, nous
nous intéresserons a la transition liquide / solide. Nous déterminerons et analyserons ensuite
les propriétés de ces fluides en écoulement et notamment 1I’évolution de ces propriétés
rhéologiques en fonction de la formulation des matériaux mod¢les.
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Chapitre 2

Matériels et protocoles de mesure

2.1 Formulation des matériaux

2.1.1 Laboue de forage

Dans le cadre d’un forage pétrolier, plusieurs éléments sont a prendre en compte lors du choix
de la boue de forage et donc de sa formulation. Il n’existe pas une seule formulation type,
mais de nombreuses formulations différentes. En effet, ces derniéres vont souvent étre
fonction du type de formations traversées lors du forage, mais également de la profondeur de
celui-ci, du type de forage (onshore ou offshore), du colt, des contraintes
environnementales,...etc. La formulation de ces fluides est donc un exercice compliqué. Nous
avons vu que le contréle des propriétés du fluide de forage est primordial, ces parameétres
étant directement dépendants des différents constituants du fluide. Ces divers éléments
peuvent étre de différentes natures selon que la boue est a phase continue eau ou huile. La
physico-chimie dans un milieu organique (boue a I’huile) va étre d’autant plus complexe que
les éléments solides agissant aux interfaces eau/huile (principalement 1’argile) doivent étre
modifiés pour obtenir la fonction recherchée.

On retrouve cependant des similitudes comme la présence de minéraux pour modifier la
densité de la boue, des argiles pour les propriétés thixotropiques, des polymeéres pour adapter
les propriétés rhéologiques, ou encore, d’autres particules solides pour stabiliser les différents
constituants entre eux.

Systéme réel choisi

La composition de la boue de forage que nous allons étudier est décrite dans le tableau 3. Une
grande partie des produits provient d’une formulation classique de boue de forage a I’huile
utilisée en forage offshore profond. Dans le tableau 3, sont également indiqués les temps de
mélange normalisés et 1’ordre d’introduction de chaque produit, ainsi que le pourcentage de la
masse totale de boue formulée de chaque produit.

Cette boue est préparée en ajoutant successivement les produits (voir tableau 3) sous forte
agitation (6000 tr/min) réalisée par un agitateur Silverson® L4RT. Aprés cette phase de
formulation, la boue est vieillie dans une étuve a rouleaux sous une pression de 10* hPa et une
température de 80°C. Ce vieillissement est réalisé pour simuler les conditions de circulation
dans un puits de forage et pour stabiliser chimiquement 1’émulsion.

Cette boue de forage est donc composée d’une émulsion inverse stabilisée par des surfactants.
A ce systeme basique on ajoute des solides de différentes tailles. La granulométrie de la boue
formulée va donc de quelques nanometres pour 1’argile a quelques micrometres pour les
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agents alourdissant. L’émulsion formée est quant a elle monodisperse avec une taille de
goutte proche du micrométre. Elle est de plus trés stable dans le temps, son comportement et
sa structure n’évoluant pas de maniére significative avant plusieurs mois. Elle ne présente
¢galement pas de sédimentation conséquente sur cette période comme le chapitre 1.3.4 ii. le
démontre.

Produits Temps de Ordre Quantité
mélange (min) (% de la masse totale)
HDF 2000 (huile déaromatisée)* 5 1 40.2
Versatrol™ (réducteur de filtrat)** 5 2 0.53
Versamul™ (émulsifiant)** 5 3 1.64
Versawet™ (agent mouillant)** 5 4 0.26
Chaux 5 5 1.79
VG 69™ (argile organophile)** 5 6 1.35
Versa HRP™ (viscosifiant)** 5 7 0.37
Saumure (300 g/L de CaCL;) 10 8 28.81
CaCOs; (agent alourdissant) 20 9 23.25

Tableau 3 : Composition de la boue de forage étudiée. (* Total Solvent, ** MI/SWACO).
2.1.2  Systeémes mode¢les

1. Choix des matériaux
L’émulsion

Dans un premier temps nous avons cherché a obtenir une émulsion inverse mode¢le sur la base
de celle utilisée dans la boue de forage industrielle, sachant que les produits utilisés dans ces
formulations sont protégés. Comme 1’indique le tableau 2, la balance lipophile hydrophile des
tensioactifs formant des émulsions inverses doit étre entre 3 et 6. Le choix du tensioactif s’est
alors dirigé vers du Sorbitan monooléate dont la HLB est de 4.3. Ce produit est tres
couramment utilisé dans la fabrication d’émulsion inverse et ne pose donc pas de problémes
d’approvisionnement parmi les différents acteurs du marché. La formule chimique de ce
tensioactif est C4H4406, son poids moléculaire est de 428.60 mol/L et sa viscosité a 20°C est
de 1200-2000 mPa.s.

Les premiers tests de formulation étant trés concluants tant au niveau de la stabilité¢ de
I’émulsion que de la taille des gouttelettes formées sous agitation, nous sélectionnons ce
produit pour la formulation de I’émulsion de base de notre matériau. La stabilit¢ de 1’émulsion
est tout a fait satisfaisante pour des concentrations en surfactant d’environ 2% en volume de
phase continue. Pour le reste de 1’émulsion, nous gardons la saumure a 300g/L de CaCl, et
I’huile désaromatisée HDF 2000 de chez TOTAL Solvent.
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L’argile

Le cas de I’argile est plus compliqué. En effet, puisque 1’argile est modifiée, on ne peut pas
trouver de composant pur. Le traitement organophile décrit au chapitre 1.4.2, passe par I’ajout
de chaines alkyles dans I’espace interfoliaire et n’est absolument pas décrit par les industriels
réalisant cette modification. La difficulté de trouver des informations conséquentes sur la
physico-chimie de ces argiles, nous a amené a tester des échantillons et donc a faire un choix
empirique. L’argile retenue dans ce cas est la Bentone 38 de la société Elementis Specialties.
C’est une organo-monmorillonite sous forme de poudre, caractérisée par une densité de 1.7,
par une épaisseur variant entre 0,002 et 0,004 um et une longueur variant entre 0,05 et 1 um.
Cette argile est préconisée dans des mélanges avec des composés aromatiques et aliphatiques
(déaromatisés). Elle est également utilisée un peu partout dans I’industrie, on la retrouve ainsi
dans des produits cosmétiques ou dans des peintures.

1. Formulation
Les concentrations étudiées

Dans le but d’étudier les interactions entre les différents éléments de notre systéme modéle,
nous avons ¢étudi¢ une large gamme de concentration en émulsion. Dans une premicre phase
exploratoire, nous avons test¢ de nombreuses émulsions avant de fixer les parametres de
formulation de nos systémes modeles. Cette phase exploratoire est présentée au début du
chapitre 4. Au final nous avons opté pour une formulation faisant apparaitre les principales
caractéristiques rhéologiques de la boue de forage industrielle, et pour cela nous avons fix¢ la
concentration en surfactant a 2% du volume d’huile et la concentration en argile a 3%. La
gamme de concentration en phase dispersée va de 20 a 70% par rapport au volume total
formulé. Comme indiqué dans le chapitre 1, nous allons donc étudier des émulsions peu
concentrées dans la gamme de 20 a 50% de phase dispersée, puis des émulsions concentrées
de 60% a 70% faisant apparaitre un seuil de contrainte [63, 64, 66].

A partir d’une étude préliminaire sur ’influence de la concentration d’argile dans nos
émulsions mod¢les, nous avons pu voir que le comportement rhéologique était modifi¢ de
manicre identique lorsque nous faisons varier la concentration en phase dispersée dans la
limite de faisabilité de la formulation (concentration en argile inférieure a 5% en volume de
phase continue). En effet, inclure un grand nombre de plaquettes d’argiles entraine des
difficultés au niveau de la formulation du fluide et diminue la gamme de concentration en
gouttelettes pouvant étre atteinte. De plus I’argile seule dans la phase continue ne modifie le
comportement rhéologique que pour de trés fortes concentrations (supérieure a 40% en
volume), ceci nous indique que les plaquettes d’argile interagissent avec les gouttes (voir
chapitre 6). C’est pour ces deux raisons que nous choisissons de fixer la concentration en
argile a 3%, ce qui nous permet d’avoir une réserve d’argile conséquente pouvant interagir
avec les gouttelettes et de pouvoir étudier la plus large gamme de concentrations en
gouttelettes. Fixer cette concentration en argile a 3% du volume d’huile induit qu’en
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augmentant le nombre de gouttes dans notre systéme émulsionnaire le nombre de plaquettes
pouvant interagir va diminuer.

Protocole de préparation

Le protocole de préparation de ces systémes modeles est basé sur celui de la boue de forage
industrielle. En effet, sous cisaillement (6000 tr/ min au Silverson® L4RT), nous ajoutons
dans un premier temps les 2% en volume de phase continue dans cette derniere, puis apres 5
min., nous ajoutons les 3% d’argile organophile, et aprés encore 5 min., nous ajoutons
progressivement la quantité de phase dispersée voulue. Nous laissons alors homogénéiser le
tout sous cisaillement pendant 10 min.. Contrairement au cas de la boue de forage, ici il n’est
pas nécessaire de vieillir artificiellement les matériaux modeles puisque de part la simplicité
de la formulation et des éléments qui la composent, ce matériau est stable chimiquement a la
fin de la préparation.

2.2 Rhéométrie conventionnelle

2.2.1 Fann 35

Le viscosimetre FANN 35 est un appareil de chantier a cylindres coaxiaux utilis¢é pour
mesurer les propriétés rhéologiques des boues. Il comporte six vitesses de rotations fixes (600,
300, 200, 100, 6, 3 tr/min) et une position en vitesse variable. Méme si cet appareil n’a pas
une bonne précision, il est apprécié pour sa robustesse. Les normes de I’" American
Petroleum Institute " (A.P.L.) le considérent comme 1’appareil de référence pour les tests
rhéologiques. Le protocole A.P.I. est le suivant: L’opérateur doit réaliser les mesures de
contraintes aux six vitesses de rotation, il en extrait un rhéogramme. A partir de ce
rhéogramme et en appliquant un modele de Bingham (fluide a seuil), il calcule la viscosité
plastique (pente du mod¢le de Bingham), la contrainte seuil (ordonnée a I’origine) et la
viscosité apparente (viscosité a 600 tr/min divisée par 2). L opérateur doit également effectuer
des mesures de " gel " (déviation maximale de la contrainte a 3 tr/min) pour des temps de
repos de 10s et 10 min : gely et geljo. A partir de celles-ci il peut alors estimer la thixotropie
du fluide de forage par 1’évolution temporelle du gel ainsi mesuré.

Ce viscosimetre se caractérise également par un faible encombrement. Pour nos expériences
et notamment pour la rhéologie a bas gradient, le FANN 35 est limité et ne permet pas de
réaliser des mesures satisfaisantes puisque le cisaillement minimal pouvant étre imposé est de
5157

2.2.1 Haake RS 150

1. Description

Le rhéoméetre HAAKE RS 150 est un rhéometre a contrainte imposée. Il utilise un palier a air
pour ¢liminer tout frottement et améliorer la résolution. Cette derniere dépend du rotor utilise,
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par exemple pour le rotor rainuré Z38 TI, le minimum de contrainte applicable est de 10” Pa
ou un gradient de vitesse de 107 s™, si on impose la contrainte ou le gradient de vitesse. Ce
rhéomeétre est prévu pour recevoir tout type de géométries, allant du plan-plan au Couette a
double entrefer. De plus, un bain thermostaté et une unité¢ de contrdle de température a effet
Peltier permettent de maintenir le matériau étudi¢ a la température voulue. Pour nos
expériences, le HAAKE RS 150 dispose de plusieurs géométries a cylindres coaxiaux.

Pour éviter les problémes de glissement aux parois, nous avons recours a deux autres
géométries. La premiere utilisée est une géométrie couette rainurée (Figure 22.1a). Cette
géométrie se compose d’un rotor rainuré de diametre 38mm et d’un stator rainuré de 43 mm.
Le rotor est évidé pour rendre négligeable tout frottement avec le fond (I’effort induit
spécifiquement par le fond correspond au cisaillement d’une couche d’air).

Figure 22.1 : Photos des différentes géométries. a. Rainurées, b. a pales.

Nous avons également utilisé la géométrie a pales (Figure 22.1b) qui a un diametre de 40mm
[5, 71].

1. Protocoles
Courbe d’écoulement

Nous avons mesuré les courbes d’écoulement a 1’aide de la géométrie Couette rainurée (rayon
du cylindre intérieur Ri=19 mm, rayon du cylindre extérieur R.=21.5 mm, hauteur du cylindre
intérieur h=55 mm, rugosité de 200 pm) qui nous servira pour toutes nos mesures en
rhéométrie conventionnelle. Le protocole pour cette mesure de rhéogramme est le suivant :
Tout d’abord la boue est fortement agitée pendant 15 min a 6000 tr/min en utilisant I’agitateur
Silverson® L4RT. Puis un échantillon est introduit dans la cuve du rhéométre, cisaillé a 1000
s pendant 1 min. et laissé au repos pendant 10 s. Aprés quoi nous imposons une rampe
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logarithmique croissante puis décroissante de contraintes en fixant le temps de stabilisation
de chaque palier a 45 s. La température de I’échantillon est conservée pour toutes nos
expériences en rhéométrie conventionnelle a 25°C par le biais d’un bain thermostaté Haake.

Fluages

Le protocole utilisé pour réaliser chaque mesure débute par une agitation au Silverson® L4RT
a 6000 tr/min pendant 15 min. puis un cisaillement & 1000 s™ suivi d’un temps de repos de
10s. Nous appliquons ensuite une contrainte pendant 1 heure et nous mesurons la viscosité
apparente du matériau. Les contraintes appliquées sont dans une large gamme dans le but de
réaliser des mesures en dessous et au dessus de la valeur de la contrainte seuil apparente du
matériau.

2.2.2 Bohlin CVOR-200

1. Description

Le rhéometre Bohlin CVOR 200 est a contrainte imposée. Il dispose d’une trés grande
précision et travaille sur de plus petits volumes d’échantillons que le Haake RS 150. Tout
comme le Haake, plusieurs géométries sont disponibles. Nous avons principalement utilisé
pour le rotor une géométrie a pales de diametre 25 mm et de 5.5 cm de haut et une cuve
(stator) de 36 mm rendue rugueuse par collage de papier de verre étanche.

De plus ce rhéomeétre est adapté pour recevoir les grandes géométries utilisées lors de mesures
par vélocimétriec IRM (détails au chapitre suivant) et donc de reproduire exactement les
mémes expériences qu’a I’IRM.

1. Protocoles
Fluages

Pour réaliser nos fluages systématiques sur les matériaux modeles nous utilisons la géométrie
a pales et la cuve rugueuse décrites plus haut. Apreés un fort cisaillement durant 60s, nous
appliquons une contrainte et nous mesurons la déformation du matériau sur des temps allant
de 300s a 3600s.

Mesure d’élasticité

Comme décrit dans le chapitre 1, les mesures d’¢lasticit¢ d’un matériau a I’aide d’un
rhéomeétre sont des mesures oscillatoires. Nous cherchons a mesurer la composante €lastique
de I’équation, c'est-a-dire le module ¢lastique G’. Pour que ces mesures soient les plus
précises possibles, la déformation et la fréquence appliquée doivent étre faibles pour se placer
dans le régime solide et donc pour que la composante visqueuse (G’”) soit négligeable. Pour
cela nous réalisons nos mesures d’¢lasticit¢ a une déformation de 1% et a une contrainte de
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1Hz. Préalablement, nous imposons un précisaillement important a contrainte imposée dans le
but de déstructurer complétement notre matériau. Puis nous appliquons les déformations et
fréquences choisies pendant 3600s et nous suivons I’évolution du module ¢€lastique au cours
du temps.

Mesure du couple avec les géométries IRM

Le rhéomeétre décrit plus haut peut étre équipé des cuves et rotors de grandes tailles pour
reproduire les expériences réalisées en rhéométrie IRM dans le but de mesurer avec le plus de
précision possible le couple pour les vitesses appliquées a I’IRM. Ainsi nous appliquons les
mémes vitesses que pour ces derniéres et nous mesurons le couple. Avant chaque mesure, le
matériau est déstructuré et homogénéisé dans les mémes conditions que pour nos expériences
de vélocimétrie IRM (Silverson L4RT a 6000tr/min pendant 10 min). La mise en place de la
cuve IRM pour les mesures de couple prend un temps équivalent & la mise en place de
I’échantillon dans le rhéométre IRM.

2.3 Rhéométrie par IRM

2.3.1 Principe de la RMN

L’Imagerie par Résonance Magnétique permet de mesurer différentes propriétés internes du
matériau étudié. On peut par exemple repérer des 1ésions a I’intérieur du corps humain, voir la
ségrégation de particules chutant dans un fluide, ou encore, pour ce qui nous intéresse et
lorsque I’itmageur est couplé avec un rhéometre, observer le champ de vitesse créé par la
rotation du rotor a I’intérieur du matériau a étudier [91]. Nous allons expliquer sommairement
le principe de la RMN du proton. Le noyau d'hydrogéne est doté d'un moment cinétique ou
"spin" S auquel est associ¢ un moment magnétique M. Pour une assemblée de N moments
magnétiques occupant un volume V, on définit la densité d'aimantation macroscopique

M comme la moyenne volumique des moments magnétiques :
- 1 -
M =_-> m, 231

En l'absence de champ magnétique externe, les moments magnétiques sont orientés
aléatoirement du fait de l'agitation thermique, de sorte que l'aimantation macroscopique est

nulle. La présence d'un champ magnétique externe B, colin€aire a l'axe z, entraine la

polarisation du systéme de spins, et l'alignement d'une proportion de moments magnétiques
avec le champ appliqué. Dans cette situation, I'aimantation n'a pas de composante transverse,
seule une composante longitudinale M, apparait. Une fois les spins polarisés, si on parvient a

écarter le vecteur aimantation M de sa position d'équilibre, il s'anime d'un mouvement de
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précession autour de B,. L'évolution temporelle des moments magnétiques €lémentaires,

caractérisée macroscopiquement par I'aimantation M , est alors régie par 1'équation de Bloch :

=y7.M(t) A B, 2.32

La mise hors d'équilibre de M peut étre produite expérimentalement grice au phénomeéne de
résonance magnétique. Celui-ci apparait lorsqu'on superpose au champ magnétique externe

I§0 un champ électromagnétique tournant Igl , appliqué dans le plan xOy pendant une durée t,,.

La perturbation induite est d'autant plus efficace que la fréquence de rotation du champ
magnétique tournant o, est proche de la fréquence de Larmor o (condition de résonance
®=®p). Un double mouvement de précession est alors induit, et une composante transversale
du moment magnétique va faire apparaitre un signal radiofréquence. Ce dernier va étre
recueilli par une antenne et observé au cours du temps.

Les grandeurs de bases que 1’on mesure sont les temps de relaxations des spins, c'est-a-dire le
temps que va mettre le spin pour retrouver sa position initiale. On peut alors distinguer deux
temps :

- Partant de I’état d’équilibre ou les spins sont désorientés, on applique un champ
magnétique externe I§0 suivant z (orientation des spins). Puis on relache le champ

magnétique et on mesure le temps nécessaire que vont mettre les spins pour relaxer
vers une valeur équivalente a 63% de la valeur de I’aimantation dans 1’état d’équilibre.
Ce temps de relaxation induit par la précession libre du spin du proton est appelé T1.
(Figure 23-1 [1,2 et 3])

- Partant de 1’état d’équilibre (état désorienté), on applique aux spins un champ
magnétique I§0 suivant la direction z mais également un champ magnétique I§1 ayant

des composantes sur les directions x et y. On est alors dans le cas de la précession
forcée avec une mise en phase des spins. Le temps de relaxation mesuré ainsi est
appelé T2, il correspond au temps mis pour que I’aimantation transversale atteigne
37% de sa valeur initiale. (Figure 23-1 [1,2 et 4])
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1 Orientation naturelle :

Etat d’équilibre désorienté :
M, =M;=M,=0

B():B]:O

2. Orientation des spins suivant z :

Application de B, : d 0 d d é§ .
M, =M, =0; (D (D ™
M,=2u d) CD ®

(Mouvement de précession)

3. Relaxation libre:

A

G =)

Mesure de T1.

19 Joi de Bloch : M = M., (l_e—t/Tl)

4. Relaxation forcée par B sur z+ B, surx ety

7
E,
/.-
—
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él impose I’angle a entre le spin et I§0

o dépend du temps d’application de B1-
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Figure 23-1 : 1. Magnétisation désorientée, 2 Orientations des spins, 3. Relaxation libre et mesure de T; et 4.
Relaxation forcée et mesure de T,.
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2.3.2 Séquence de mesure

Les mesures de vélocimétrie par IRM a I’intérieur d’une géométrie de Couette sont obtenues a
partir de la méthode développée par Hanlon et al. [43] et modifiée par la suite par Raynaud et
al.. La séquence RMN est représentée sur la figure 23-2. Elle est basée sur la méthode PFG
(Pulsed Field Gradient) ou gradient de champs pulsés. Deux émissions successives de
radiofréquence, couplées avec des gradients de champ notés (a) et (b), sélectionnent
respectivement, dans les directions Yy et z, un barreau virtuel le long d’un diamétre de la cellule
de Couette (Figure 23-4). La paire de gradients (en noirs), dans la direction Yy, introduit, dans
le signal RMN local, un fort changement de phase proportionnel a la vitesse ortho-radiale (ou
tangentielle) a D’intérieur de 1’écoulement. Les champs de gradients, appliqués dans la
direction X (), permettent de récupérer des informations spatiales précises sur le signal RMN
a ’intérieur du barreau au temps de mesure du signal (d).

- n/%m(a) nf\ (b) (d)

(c)

G (©)

O
G, H B R
(a) (b)
it

J >

Figure 23-2 : Séquence RMN pour la mesure de vitesse.

Le signal RMN provenant des spins évolue durant le temps A entre les deux gradients de
champs et proportionnellement au déplacement du gradient appliqué dans la zone de mesure.
Pour obtenir une mesure de profil de vitesse simple, seulement deux images doivent étre
acquises, chacune ayant des phases différentes. Les deux phases issues des images sont alors
soustraites pour permettre de calculer les vitesses dans la zone de mesure et donc de tracer les
profils de vitesse du matériau étudié.

Les différents réglages RMN permettent de modifier le nombre d’accumulations de signal i.e.
le nombre d’images prises pour mesurer les vitesses. Plus ce dernier va étre grand, plus le
rapport signal sur bruit sera bon. Le profil de vitesse résultant est donc moyenné sur le
nombre d’accumulations de signal. Les résolutions spatiale et temporelle dépendent des
réglages RMN. Dans notre cas le gradient de champs utilisé permet une résolution spatiale de
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40um suivant 1’axe x et une résolution temporelle de 1s pour réaliser deux images et donc
obtenir un profil de vitesse.

2.3.3 Lerhéomeétre

“Embedded |
| computer
+ AN + NfA

e

Signal
conditioner

Ethernet link

MRI magnet
+ gradient coils
+ RF coil

Lower bearing

Sample
Tank

Figure 23-3 : Schéma de principe de I’imageur (partie rhéométrique).

Géométrie :
Cylindres coaxiaux verticaux en plexiglas de dimensions :
e (Cylindre intérieur de rayon Ri=4 cm.
e  Cylindre extérieur de rayon R, = 6 cm.
e Hauteurdelacuveh=11 cm.
e Surface recouverte de papier de verre d’une rugosité équivalente a 200um.

La zone de mesure IRM est prise au centre de I’échantillon (Figure 23-4), ce qui permet de
minimiser les effets perturbateurs dus au cylindre interne en rotation: effet de bord,
creusement ou hétérogénéité verticale au niveau de la surface libre et du fond de la cuve. La
zone de mesure correspond a un barreau de 5 cm de haut, de 1 cm de large et de 17 cm de
long.
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Figure 23-4: Position de la zone de mesure et repére.

2.3.4 Protocole

Le matériau est tout d’abord agité fortement a I’aide du Silverson® L4RT inséré directement
dans la cuve du rhéométre a 6000 tr/min pendant 10 min seulement pour éviter ici
I’évaporation. Puis la cuve est fixée au rhéomeétre et montée dans la zone de mesure au niveau
de D’antenne de I’imageur. Le repos cumulé apreés agitation est d’environ 60s. Nous
appliquons alors une vitesse de rotation et nous mesurons les profils de vitesses suivant la
séquence explicitée précédemment.

2.4 Mesure de profil de densité par RMN

2.4.1 Technique de mesure de la densité locale

La difficult¢ de mesure de densité locale pour les émulsions se situe dans la similarité des
fréquences de résonances de I’huile et de ’eau qui peuvent étre représentées en pics
d’intensité de signal en fonction de la fréquence de déplacement chimique des divers éléments
constituants le matériau par rapport a la fréquence de résonance du proton (20MHz) (Spectre
RMN) qui est la transformée de Fourier du signal temporel (Figure 24-1).
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Figure 24-1 : Spectre RMN de I’huile et de I’eau.

En effet, pour pouvoir discriminer une espece par rapport a 1’autre il faut souvent modifier
une des deux phases pour diminuer le temps de relaxation d’une des deux especes. Dans le cas
d’une émulsion eau dans huile, on peut abaisser le temps de relaxation de 1’eau en utilisant de
I’eau deutérée i.e. substitution isotopique de I'hydrogéne par le deutérium dans 1'eau. En plus
du colit excessif, cette substitution a la particularité d’augmenter considérablement la densité
de I’eau et donc de modifier les propriétés en écoulement du fluide considéré. Une autre
technique serait de modifier le temps de relaxation de la phase continue (huile) en échangent
I’huile utilisée par une huile fluorée, aboutissant aux mémes conséquences que pour la
modification de 1’eau.

Ici une nouvelle technique a ét¢ mise au point pour discriminer les deux especes. Elle est
basée sur la mesure des temps de relaxations T1 de I’huile et de I’eau a différents moments de
leurs courbes de relaxation respectives.

Le signal général s’écrit sous la forme :
t

t
Slocal - (1 —€ T )Sw + (1 —€ T )So 2.40

Ou Ty, est le temps de relaxation de I’eau, T,, le temps de relaxation de I’huile, Sy, et S, sont
respectivement le signal local de 1’eau et de I’huile. Ici, le but est d’annuler une composante
pour n’avoir le signal que d’une seule espece. Ceci est réalisé en prenant les valeurs de S,, et
de S, des deux especes a trois différents temps t. On remonte alors a ’intensité des deux
phases dans la zone de mesure a partir de la densité de proton de I’huile et de I’eau. Pour
déterminer les concentrations en eau et en huile, on se base sur une mesure de référence du
matériau homogene et sur la formulation du fluide étudié.
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A partir d’une mesure simple, nous sommes alors capable de déterminer les profils locaux de
densités en huile et en eau dans I’entrefer de la géométrie de Couette.

2.4.2 Protocole

Avant d’effectuer la mise en place de 1’échantillon, nous agitons fortement notre fluide au
Silverson L4RT dans le but de le rendre le plus homogéne possible. Puis, nous effectuons une
premiére mesure de référence avec le matériau homogéne et déstructuré. Cette premicre
mesure de densité locale a I’arrét nous servira par la suite de référence pour pouvoir mesurer
réellement les changements de concentrations locales d’huile et d’eau. Ensuite nous
réhomogénéisons le fluide laissé au repos durant la premic¢re mesure avant de le remettre en
place et d’appliquer la vitesse voulue au rotor. Nous mesurons alors les profils de vitesse
comme indiqué précédemment. Ici nous avons alors le choix de mesurer les profils de
concentrations locales soit apres I’arrét du matériau dans I’entrefer i.e. a vitesse imposée
nulle, ce qui nous donne un rapport signal/bruit satisfaisant, soit, lors d’expériences longues,
pendant que le matériau est en mouvement. Dans ce dernier cas le réglage des parameétres
RMN permet de réduire le temps de mesure des profils de densité locales dans le but de
diminuer le bruit dii a ’apparition progressive d’hétérogénéités dans le matériau si elles sont
présentes. On peut alors mesurer les évolutions temporelles de modification des
concentrations locales. Enfin apres ces différents types de mesures (en rotation ou pas), le
fluide est réhomogénéisé sous agitation externe au Silverson L4RT a fin de mesurer un
second profil de référence pour évaluer si des changements irréversibles ont eu lieu durant
I’expérience.

2.5 Effets perturbateurs

Les effets perturbateurs pouvant intervenir dans ce type de géométrie sont multiples et
dépendent du matériau a étudier. Ils conduisent le plus souvent a une lecture erronée des
grandeurs physiques que l’on souhaite mesurer. Cependant, certains effets perturbateurs
peuvent €tre évités ou diminués par le biais de 'utilisation de matériels spécifiques. Ici nous
ne détaillons que les effets les plus couramment rencontrés.

2.5.1 Glissement aux parois

Le phénomene de glissement aux parois a pour origine la création d’une fine couche de fluide
sur la paroi en rotation ou a l’arrét. Cette couche de fluide provient de I’appauvrissement
naturel en particules ou en gouttelettes pres de la paroi en rotation. Ce phénoméne apparait
dans toutes les géométries utilisées en rhéométrie classique et conduit & une diminution de la
viscosité apparente mesurée. Pour éviter le glissement lors des mesures, une technique simple
est d’utiliser des géométries rugueuses. Les géométries sont alors striées ou sablées. La
"vane" ou croisillon permet également de diminuer le glissement réalisant un rotor
équivalent avec le matériau a étudier [78, 5, 7]. La taille des rugosités doit étre au moins égale
a la taille des plus gros éléments présents dans le fluide. Dans notre cas, le glissement aux
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parois peut conduire a une interprétation erronée des mesures réalisées spécifiquement aux
bas gradients de vitesse. L’ensemble de nos mesures est donc réalisé avec des géométries
adaptées.

2.5.2 Sédimentation

La sédimentation est le déplacement spontané des éléments dispersés sous 1’effet de la
pesanteur. Elle conduit a une hétérogénéité du matériau de bas en haut qui a pour
conséquence une différence de viscosité du matériau en fonction de la hauteur. Cet effet
perturbateur n’est pas simple a surveiller mais peut étre évalué en calculant une vitesse de
sédimentation moyenne au cours du temps ou tout simplement en la mesurant par relevés du
front de sédimentation. Ainsi on peut évaluer le temps qui nous permettra de réaliser nos
essais sans trop d’erreurs dues a ce phénomene. Dans notre cas, la vitesse de sédimentation
d’une goutte de rayon 1pm dans un fluide de viscosité 4.107 Pa.s est égale a 0.2 10° m.s™
(voir chapitre 1), elle peut étre ici négligée.

2.5.3 Migration

Au contraire de la sédimentation, la migration n’est pas spontanée et apparait sous
cisaillement. Elle est soit due aux effets inertiels, soit a I’hétérogénéité du cisaillement dans
I’entrefer ce qui se traduit par un déplacement des éléments dispersés dans des zones
préférentielles de I’entrefer.

Beaucoup d’études ont été réalisées sur des suspensions de particules rigides dans le but de
déterminer les influences des forces inertielles ou de I’hétérogénéité du cisaillement.

Dans le premier cas, les forces tangentielles induites par la rotation du cylindre interne se
répercutent a une plus petite échelle sur les gouttes en induisant alors leur déplacement. On
peut alors distinguer deux composantes de la force résultante des effets inertiels. La premiere
est simplement due a la vitesse du fluide suspendant. Les gouttes vont avoir tendance a se
déplacer vers le cylindre externe si la densité de celles-ci est supérieure a celle du fluide ou
vers le cylindre interne dans le cas contraire. La seconde est due aux effets hydrodynamiques
pres des parois qui vont alors repousser les gouttes vers le centre dans le cas d’une géométrie
Couette. La pression exercée sur les gouttes prés des parois étant supérieure, la position
d’équilibre est donc centrale.

Le second cas est moins trivial et résulte de la courbure des profils de vitesse dans le cas
d’écoulements quadratiques [46, 35, 36]. La vitesse du fluide est supérieure au niveau de la
paroi en rotation qu’au niveau de la paroi fixe o( de la localisation du cisaillement dans
I’entrefer (voir chapitre 1)). Les gouttes vont alors migrer vers les zones de faibles vitesses.
Cependant les effets de parois sont encore présents et peuvent décaler la position d’équilibre
vers une zone intermédiaire entre la paroi fixe et celle en rotation.

Il n’est pas évident de mesurer I’origine physique de la migration qui reste un phénoméne mal
connu et mal controlé. Pour les suspensions concentrées des mesures récentes par RMN dans
I’entrefer d’une géométrie Couette ont montré I’existence de phénomenes migratoires [70,
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81]. Dans ce cas les particules rigides se déplacent vers les zones de faibles cisaillements,
donc proche du cylindre externe. Pour les émulsions, des études ont été réalisées sur des
systémes allant de la goutte seule a des émulsions semi diluées (¢ < 10%), notamment par
Hollingsworth et al. [48] lesquels s’appuient sur les théories développées par Chan and Leal
en 1981 [16] puis par King and Leighton en 2001 [53] et Hudson en 2003 [50]. Elles montrent
que dans le cas ou I’écoulement est quadratique, au contraire des suspensions de sphéres
rigides, les gouttes tendent a migrer vers la paroi interne d’une géométrie de Couette et cela
en raison de la courbure du gradient de vitesse dans I’entrefer, et donc de la valeur de ce
dernier. Or nous venons de voir, dans le cas des suspensions de spheres dures, que
I’hétérogénéité du cisaillement induit normalement une migration vers les zones de faibles
vitesses. Les observations d’Hollingsworth et al. sont donc originales et montrent que le cas
des émulsions est plus complexe que pour les suspensions.

2.5.4 Apparition d’instabilités

Le passage d’un écoulement laminaire au régime de turbulence correspond a I’apparition
d’instabilités hydrodynamiques. Dans le cas de la géométrie de Couette cylindrique, elle
consiste en la création de rouleaux au sein de 1’entrefer si et seulement si c’est le cylindre
intérieur qui est en rotation. Cette instabilité est dite de Taylor-Couette. Les rouleaux
toroidaux apparaissent a partir d’'une vitesse critique de rotation du cylindre interne et se
développent dans un plan horizontal. Le rayon de ces tores est approximativement de la taille
de I’entrefer. Le nombre sans dimension gouvernant cette instabilité est appelé nombre de
Taylor-Couette (T,) et s’écrit :

2,43
T=QaR 250

a 2
v

ou () est la vitesse angulaire de rotation du cylindre intérieur, a représente 1’entrefer, R le
rayon du cylindre en rotation et v la viscosité cinématique. Ce nombre provient du rapport
entre les forces motrices et les forces visqueuses si on ne tient pas compte des constantes
géométriques. Le nombre critique des instabilités de Taylor-Couette est Ta, = 1712. Si le
nombre de Taylor est supérieur a Ta., les forces motrices I’emportent sur la dissipation
visqueuse et les rouleaux apparaissent. On peut par l1a méme calculer la vitesse angulaire de
rotation critique (). correspondant au nombre de Taylor critique pour un type de géométrie
Couette. Pour exemple la figure 25.1 montre quelques observations de ces instabilités.
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Figure 25.1 : Instabilités de Taylor Couette avec de gauche a droite : Sans instabilités, création de tores,
complexification et observation d’une spirale.

Dans le cas de la géométrie Couette utilisée en vélocimétrie IRM, I’entrefer est de 2cm, le
rayon du cylindre interne est de 4cm, la viscosité dynamique est de 40.107 Pa.s. On calcule
alors la vitesse théorique (). pour laquelle le nombre de Taylor-Couette atteint sa valeur
critique. On trouve une vitesse de rotation angulaire critique de 2,93 rad/s ce qui correspond a
une vitesse de rotation imposée de 30 tr/min. A partir de cette vitesse imposé€e, nous
considérerons possible dans 1’analyse des profils de vitesse d’avoir de telles instabilités.
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Chapitre 3

Matériau réel

Nous allons ici déterminer le plus précisément possible le comportement d’une boue de forage
a I’huile dont la formulation est donnée au chapitre précédent. Comme nous ’avons vu au
chapitre 1, les problémes qui nous intéressent ici se trouvent au niveau du régime solide, pour
le redémarrage des fluides aprés un temps de repos, et au niveau de I’arrét de 1’écoulement
c'est-a-dire lors de la transition liquide/solide. On ¢étudiera donc dans ce chapitre
successivement le régime solide du matériau réel en s’appuyant sur le protocole de mesures
normalisées de « gel », puis le régime liquide, et enfin la transition entre ces deux régimes.

3.1 Régime solide

L’une des problématiques apparentées aux forages complexes est la prédiction de la pression
nécessaire au redémarrage du fluide de forage dans le puit. Effectivement, en fonction du
temps d’arrét de circulation (temps de repos), la pression ou contrainte seuil nécessaire pour
permettre 1’écoulement du fluide augmente sensiblement. Apres un long temps de repos, pour
des raisons de maintenance par exemple, il est dans certains cas impossible de remettre en
circulation le fluide si les pompes a boue ont été mal dimensionnées au départ. Ici nous allons
nous intéresser a 1’évolution de la contrainte de redémarrage dans le cas de notre boue de
forage réelle apres différents temps de repos. De ce fait nous étudions les propriétés
mécaniques créées pendant ce temps de repos. Puis nous verrons comment a partir d’un
modele simple de fluide a seuil thixotrope, nous pourrons, a partir de mesures réalisables sur
chantier, prédire 1’¢lévation du niveau du seuil apparent conduisant au redémarrage de ces
fluides complexes.

3.1.1 Evolution de la contrainte de démarrage aprés un temps de repos

Nous réalisons des mesures de « gel », c'est-a-dire des mesures nous donnant la contrainte
maximum atteinte pour un cisaillement imposé de 5.1 s, ce qui correspond aux mesures
normalisées A.P.I.. Pour réaliser ces mesures nous utilisons le rhéomeétre a contrainte imposée
Haake RS 150 avec la cuve rainurée et la géométrie vane comme mobile. Nous appliquons
alors le protocole décrit au chapitre 2.
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Figure 31-1 : a. Mesure de « gel » a différents temps de repos pour un cisaillement de 5.1 s, b. Evolution de la
contrainte seuil apparente avec le temps de repos pour le systéme réel.

Sur la figure 31-1 a., nous observons tout d’abord aux temps courts que la contrainte
apparente augmente avec le temps de repos avant de relaxer vers un niveau commun a toutes
les mesures autour de 4 Pa. Au repos le matériau se structure progressivement avec le temps
et se déstructure sous cisaillement vers un état structurel d’équilibre pour le cisaillement
imposé considéré ici. Nous avons donc acces ici, sans réaliser de mesures dans le domaine
solide proprement dit (dans le régime lin€aire voir chapitre 1) au niveau de structuration en
fonction du temps de repos. Pour observer plus précisément son évolution, nous tracons la
contrainte seuil apparente, correspondant au pic de contrainte (Figure 31-1 a.), en fonction du
temps de repos imposé (Figure 31-1 b.). Nous remarquons alors que la contrainte seuil
apparente augmente trés rapidement lors des premiers instants du repos, et sature sur les
temps plus longs. La structure réalisée au repos évolue trés rapidement au temps courts puis
progressivement, la structuration ralentit vers un niveau maximal. La physico-chimie du
systéme réel présente une structuration élevée sur les premiers instants.

3.1.2 Modélisation

Sur le lieu du forage, la thixotropie est évaluée en regardant 1’é1évation de la contrainte seuil
suivant les mesures normalisées avec et sans temps de repos. Cette méthode ne prend pas en
compte les différents aspects des fluides thixotropes comme la cinétique de structuration mais
seulement les modifications mécaniques a I’issue d’un repos de 10 min. seulement (« gel
10 »). Nous proposons dans cette partie une description plus complete des propriétés
thixotropes du fluide de forage étudié. La méthode suivante est basée sur le méme type de
mesures simples, mais 1’utilisation d’un mod¢le thixotrope nous permet ici de prendre en
compte la cinétique de structuration sur des temps beaucoup plus longs et d’'une maniere
beaucoup plus juste.

Nous avons vu que I’évolution du seuil apparent d’écoulement était fonction de la
structuration du fluide au repos et que le cisaillement imposé permettait de casser la structure
créée, tendant a faire couler le fluide initialement a différents niveaux de structure vers un état
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fluide similaire. Pour décrire cela, nous allons maintenant utiliser le mode¢le thixotrope simple
décrit au chapitre 1.

1. Contrainte seuil apparente

Ce modéle ne décrit pas intrinséquement 1’arrét de 1’écoulement ou son démarrage et ne peut
prédire la transition solide / liquide pour un matériau initialement au repos. Cependant, pour
résoudre notre probléme, nous considérons que le matériau est initialement au repos dans un
état structurel Ay et nous imposons une contrainte constante t. Le modéle prédit que quand t
est inférieur a une valeur critique (t.), A augmente avec le temps et tend vers ’infini et donc la
viscosité tend également vers I’infini. On considére alors que 1’écoulement apparent du
matériau s’arréte. Ici le terme de structuration domine la compétition. Lorsque t est plus
grand que 1., le matériau s’écoule en régime permanent. On retrouve alors bien un
comportement similaire observé lors de nos mesures de « gels ». Nous pouvons écrire la
contrainte seuil a partir des équations 1.31 et 1.33 :

m(+4") 1y o
TO(%):Wza_OG% ! 3.10
0

Considérons maintenant notre expérience de mesure de « gel ». Le matériau a donc été
précisaillé a un fort cisaillement puis laissé au repos durant un temps At. A la fin du
précisaillement le paramétre de structure A est trés faible (Ai<<1). Alors le matériau se
restructure comme I’indique 1’équation 1.33 avec y =0. Nous avons donc a la fin de la

période de repos A=A; + At/B qui peut étre simplifié par At/0 tant que At > 6. Nous déduisons
alors I’expression de la contrainte seuil apparente apres un fort précisaillement et un temps de

repos At:
n-1
7 Atj
7,(A) » —=| — 3.11
a2
il. Détermination expérimentale des paramétres

Nous venons de définir I’expression de la contrainte seuil apparente dans nos conditions
d’expériences, nous cherchons maintenant a déterminer les paramétres du modele thixotrope a
partir d’une expérience simple réalisable sur chantier. Nous reprenons alors la méthodologie
des mesures normalisées A.P.I. de « gels ». Comme décrit dans le chapitre 2. Ces derniéres se
limitent & une mesure des propriétés initiales, le « gely », réalisée pour un temps de repos de
Aty=10 s, et a laquelle correspond la valeur de contrainte seuil apparente 1, et & une mesure a
At;=600s donnant 1, et correspondant a la mesure normalisée « geljo ». A partir de mesures
sur chantier, il est également possible d’obtenir la valeur de contrainte d’équilibre ., obtenue
dans 1’¢état stationnaire représenté sur la figure 31-1 a. par la valeur du plateau aux temps
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longs. A T’état stationnaire le fluide soumis a un gradient de vitesse y; a un parametre de

structure atteignant la valeur Ay =1/a6y, et d’apres les équations 1.32 et 1.33 la contrainte

1Y),
Ts=770[1+(a97. j ]75 3.12
S

A partir du protocole A.P.I. et de 1’équation 3.11, nous pouvons déterminer la valeur du

s’écrit :

parametre n en faisant le rapport entre les valeurs t; et 1, de 7, (At) prises aux différents temps
de repos At; et Aty respectivement :

n=14 2@ 7) 3.13

In(At, / At,)

A partir des courbes de la figure 31-1a. menant vers 1’écoulement permanent a 1’équilibre,
nous avancons que la contrainte atteint approximativement la valeur (t.+1.)/2 au temps

A Y= In2/ay, a partir duquel nous déterminons le second paramétre :
2

In2 3.14
%

Maintenant, en utilisant 1’équation pour 6 déterminée a partir de 1’équation 3.11 dans
I’expression du régime permanent 3.14, nous avons :

T, 1 " arT, 3.15
Noy=—""-—"| — — :
4 ay ) At
et
1/n
9=[iJ AT 3.16
ar,

A partir des expériences représentées sur les figures 31-1 a. et b. nous déterminons les valeurs
nécessaires au calcul des paramétres du modele : on trouve 1;=5.8 Pa et 1,=14 Pa, on
détermine le temps A;,= 0.6s. Nous pouvons maintenant calculer les paramétres du modele
d’apres les équations 3.13, 3.14, 3.15 et 3.16, on trouve :

n 1.215

a 0.227

Mo (Pa.s) 0.073
0.(s) 0.140
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1il. Validation du modéle

Nous appliquons maintenant le modele sur les données expérimentales en utilisant I’équation
3.13 et les paramétres calculés plus haut :
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Figure 31-2 : Prédiction et validation du modele en terme d’évolution de la contrainte seuil apparente en fonction
du temps de repos.

Nous pouvons voir sur la figure 31-2 le trés bon accord entre le modele thixotrope et les
données expérimentales. Il faut cependant remarquer que les expériences ont été réalisées
avec un rhéometre de laboratoire évolué, mesurant avec précision le pic de contrainte. La
lecture de la déviation maximale avec le Fann® 35 est loin d’étre aussi précise.

iv. Application : cas du redémarrage du fluide dans une conduite

Nous considérons maintenant un fluide de forage thixotrope circulant rapidement a travers
I’annulaire d’une conduite concentrique de longueur AL et de rayon interne Rjy et externe
Rext- Nous prendrons dans la suite pour simplifier un rayon équivalent R correspondant au cas
d’une conduite simple et fonction des caractéristiques rhéologiques de la boue de forage
considérée. La boue de forage circulant rapidement i.e. & un haut gradient de vitesse,
suffisamment longtemps, nous admettons que le fluide est complétement déstructuré et donc
que son parameétre de structure est proche de zéro. Nous supposons un arrét de circulation puis
une période de repos At. La circulation du fluide est relancée et comme dans nos expériences
rhéométriques, la pression dans I’annuaire augmente rapidement avant d’atteindre un
maximum a AP et de diminuer ensuite vers un état d’équilibre. La valeur de AP peut étre

prédite comme nous 1’avons fait précédemment pour les caractéristiques rhéologiques.
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A partir de 1’équation des moments a 1’équilibre dans la conduite, en supposant une vitesse
uniforme sur AL, et en négligeant les effets dus a la gravité et la pression hydrostatique, on a :
APzR* -27RALz, =0

Et donc :

W=y 3.17

A prés un temps de repos, la contrainte seuil apparente de la boue est donnée par 3.11, et nous
en déduisons la valeur maximum de pression aprés un temps de repos et au moment du
redémarrage :

n-1
Ap:ﬂ(gj AL 3.18
afR\ 6

Cette valeur peut étre comparée a la valeur en écoulement permanent pour un débit donné Q,
dans ce cas, en considérant qu’il n’y a pas de glissement a la paroi, le gradient de vitesse
newtonien a la paroi est donné par :
yodu_4Q 3.19
2R 7R’
Et le gradient de vitesse a la paroi est donné par 1’équation 3.12, nous obtenons cette fois la
pression atteinte en régime permanent :

3 n
AR _8Q|, [ ZR" 3.20
AL zR*| | 4a6Q

Nous pouvons maintenant calculer pour exemple la pression nécessaire au redémarrage et la
pression en régime stationnaire pour différents temps de repos. Nous considérons un rayon
équivalent R de 5.1 107 m et un débit de 1.5 10° L/min soit 9 10~ m’/h.

Temps de repos Pression de redémarrage | Pression nécessaire au
(heure) (Pa/m) régime stationnaire
(Pa/m)
0.5 700 770
1 813 770
12 1388 770
24 1611 770
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Cette estimation grossieére montre comment les propriétés de vieillissement de la boue
(thixotropie) modifient la pression de redémarrage nécessaire. En effet, nous voyons que cette
derniére double en 12 heures de repos et surtout devient également deux fois plus grande que
la valeur dans le régime stationnaire. Ceci n’est pas prédit par les calculs approximatifs
réalisés a partir des mesures de Gely et Geljp actuellement en place car les phénomeénes
transitoires ne sont pas pris en compte et le pic de pression initial n’est pas considéré dans les
calculs hydrauliques.

3.2 Régime liquide

Nous allons maintenant nous intéresser a I’écoulement du fluide de forage lorsque la
contrainte appliquée est supérieure a la contrainte seuil apparente du matériau, son régime
liquide.

3.2.1 Mesures normalisées

Une premiere étude rhéologique a mis en évidence I’existence d’un gradient de vitesse
critique et d’une forte thermodépendance de ce dernier [45] (voir chapitre 1). Pour notre part,
nous nous attacherons a étudier la rhéologie de ce fluide aux bas gradients de vitesse pour une
seule température.

Dans un premier temps, nous réalisons les mesures normalisées A.P.I. avec le viscosimétre
Fann® 35 (Figure 32-1) suivant le protocole défini au chapitre 2.
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Figure 32-1 : Mesures normalisées A.P.I. réalisées avec le viscosimeétre Fann® 35.
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La courbe d’écoulement sur la figure 32-1 est réalisée en rampe de vitesses de rotation
imposées décroissantes et fait apparaitre la limite du viscosimétre Fann® 35, puisque le
gradient de vitesse minimum possible est 5.1 s™. Des plus hauts aux plus bas cisaillements
imposés, la courbe décrit I’atteinte d’un plateau associé¢ dans les mesures A.P.I. au seuil de
contrainte du matériau. Ces mesures sommaires restent toutefois utiles puisque méme si la
valeur du seuil est surévaluée, elles permettent de dimensionner grossiérement et dans le cas
de forages simples certains parameétres comme la pression de redémarrage.

I1 est donc nécessaire de caractériser cette boue par un appareil de mesure plus précis.

3.2.2 Courbe d’écoulement

Nous utilisons le rhéométre Haake RS 150, avec lequel nous réalisons les mesures pour établir
une courbe d’écoulement suivant le protocole défini au chapitre 2. Ce protocole nous permet
d’observer le comportement du fluide aux bas gradients de vitesse.
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Figure 32-2 : Courbe d’écoulement de la boue de forage.

Sur la figure 32-2, la rampe croissante de contraintes imposées a une partie initiale a faible
cisaillement correspondant classiquement au régime viscoélastique, solide du matériau, i.e. le
matériau se déforme sous de faibles contraintes, inférieures a la contrainte seuil [26]. Apres
cette premicre partie, on peut voir une transition relativement douce vers le régime liquide qui
se caractérise par un plateau pour des contraintes inférieures a 1 Pa. Ce plateau est alors suivi
par des changements de pentes de cette partie de la courbe d’écoulement. De plus, on peut
voir une hystérésis importante entre la courbe de contraintes croissantes et la courbe en
contraintes décroissantes. Comme nous le précisons au chapitre 1.2.2, cette hystérésis est
caractéristique des effets thixotropes. La courbe d’écoulement décroissante correspondant en
théorie a un écoulement stationnaire et a une premicre partie classique pour les fluides a
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seuil : en échelle logarithmique, des hauts au bas gradients de vitesse, sa pente décroit
progressivement vers zéro avec un plateau le plus souvent associé a la contrainte seuil du
matériau.

Avant d’atteindre la région correspondante aux bas gradients, une rupture de pente apparait
(Figure 32-3).
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Figure 32-3 : Courbe d’écoulement en contraintes imposées décroissantes. Rupture de pente abrupte. Comparée
a la courbe d’écoulement obtenue par les mesures normalisée (issues de la figure 32-1).

L’aspect de cette courbe d’écoulement n’est pas " classique "et est proche de ’aspect typique
des courbes d’écoulement avec un glissement aux parois important [14, 68], seulement ici
nous utilisons des surfaces rugueuses qui empéchent en principe I’apparition de tels effets.
Une observation phénoménologique de la viscosité apparente de la boue laissée au repos tend
a indiquer qu’un régime d’écoulement stationnaire sous faibles contraintes est inattendu. En
effet, la boue laissée au repos a I’aspect d’une pate qui semble incapable de s’écouler en
dessous d’une contrainte appliquée suffisante. Cette rupture de pente permet de définir deux

valeurs critiques : y, et r., valeurs respectives du gradient de vitesse critique et de la

contrainte critique. On peut alors donner y, =0.147s™" et 7, =2.36Pa a la rupture de pente
mesuree.

La comparaison avec la courbe d’écoulement obtenue a partir des mesures normalisées met en
exergue la mauvaise évaluation des parametres rhéologiques du fluide de forage sur chantier.
En effet, la contrainte seuil du matériau est surévaluée et la gamme de mesure beaucoup trop
restreinte pour avoir une bonne observation du comportement complexe de ce matériau. Le

comportement aux faibles gradients de vitesse ne peut étre mesuré par le viscosimetre Fann®
35.
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3.3 Transition liquide/solide

Nous venons d’étudier les propriétés rhéologiques du fluide apres différents temps de repos
(régime solide) puis lorsqu’il s’écoule (régime liquide). Dans le but d’apporter des réponses
sur la rhéologie des fluides de forage aux faibles gradients de vitesse, nous nous intéressons
maintenant a 1’arrét de 1’écoulement du matériau, le passage du régime liquide au régime
solide : la transition liquide / solide.

3.3.1 Rhéométrie conventionnelle

1. Fluages et bifurcation de viscosité

Nous avons vu dans le chapitre 1 que la thixotropie peut étre mesurée par des expériences de
fluage, ici en appliquant des contraintes autours de la contrainte seuil du matériau (définissant
la transition), a partir d’'un méme état structurel dans notre matériau suivant le protocole décrit
au chapitre 2.

Nous réalisons donc ici des fluages systématiques a différents niveaux de contrainte apres un
précisaillement de 1020 s et nous observons les caractéristiques de 1’écoulement aux temps
longs.
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Figure 33-1 : Viscosité apparente en fonction du temps pour différents niveaux de contrainte appliqués pour le
méme matériau précisaillé avant chaque essai.

Les résultats sont regroupés sur la figure 33-1. Durant un temps relativement long (environ
200 s), la viscosité apparente est approximativement constante et croit légérement avec le
niveau de contrainte. Puis, la viscosit¢é commence a augmenter dans des proportions
différentes suivant la contrainte imposée. On peut alors distinguer deux régimes : au dessus
d’une valeur critique de la contrainte, comprise entre 2.80 et 2.85 Pa, la viscosité atteint

78



différentes valeurs finies en fonction du niveau de contrainte appliqué. Au dessous de cette
valeur critique, la viscosité¢ augmente de plusieurs décades et atteint une valeur trés élevée,
indépendante de la contrainte appliquée, mais le matériau semble continuer de s’écouler. Dans
ce cas, la déformation est tellement faible sur ces périodes que 1’échantillon se situe dans un
régime solide apparent. Cette différence de comportement fait apparaitre une large différence
entre la viscosité élevée atteinte dans le premier régime et celle atteinte dans le second : la
viscosité passe rapidement d’une valeur finie (5 Pa.s) a une viscosité presque infinie a la
valeur de la contrainte critique. Le matériau ne peut donc pas atteindre d’écoulement
stationnaire & une valeur apparente du gradient de vitesse en dessous de 0.57 s (valeur issue
des mesures du gradient de vitesse apparent lors des mémes expériences de fluages pour une
contrainte imposée de 2.85 Pa). Ce comportement correspond au phénomene de bifurcation de
viscosité observé pour différents matériaux (voir chapitre 1) et décrit par Coussot et al. [23,
24]. La particularité de ces résultats est que la bifurcation démarre aprés un temps tres
significatif d’écoulement dans un régime quasi newtonien et que le matériau n’arréte jamais
compleétement de s’écouler et atteint une unique viscosité apparente lorsque la contrainte
imposée est plus faible que la contrainte critique. Il est important de noter également que
I’effet de bifurcation est extrémement clair ici grace a l’intervalle entre les contraintes
appliquées autour de la valeur critique. Proche de cette valeur critique on peut voir
" I’hésitation " du matériau a atteindre le second régime, en effet le matériau semble en
premicre approximation s’arréter, puis il change brutalement de chemin et se dirige vers le
premier régime d’écoulement apres quelques temps.

Avec ce type de mesure, une des caractéristiques de ’écoulement est la possibilité¢ de
I’existence d’une région non cisaillée preés du cylindre externe, lorsque 1’on applique une
contrainte inférieure a la contrainte seuil apparente du matériau. Il est possible de calculer
I’épaisseur cisaillée a I’intérieur de I’entrefer de la géométrie Couette a partir de fluages a
différentes contraintes imposées, en considérant que 1’écoulement stationnaire en dessous de

7, =2.85Pa est négligeable. Pour cela, nous partons de 1’équation 1.29 avec M = 3.07 10"

Nm et nous calculons le rayon ry correspondant a la contrainte seuil apparente du matériau 1
dans notre géométrie. Nous obtenons 1o = 2.07cm. L’¢paisseur cisaillée, e, le long du cylindre
interne équivaut alors a la différence entre ryp et r; (le rayon du cylindre interne) soit
e =1.7mm. Dans ce cas seule une couche de matériau pres de la paroi intérieure en rotation
est cisaillée. Il suit que dans cette zone cisaillée le gradient de vitesse effectif pour 7, est plus

grand que (re - ri)/ e fois le gradient de vitesse apparent. On en déduit que le gradient de

vitesse critique en dessous duquel nous ne pouvons pas obtenir d’écoulement stable est de
I’ordre de 1,47 s pour notre jeu de géométrie.

il. Evolution des rhéogrammes apparents

En utilisant la série des gradients de vitesse apparents obtenus pour différentes valeurs de
contraintes a différents temps, nous pouvons construire la courbe d’écoulement apparente en
relevant pour différents temps les gradients de vitesse atteints pour les différentes contraintes
imposée et observer son évolution en fonction du temps (Figure 33-2). Cette dernicre peut étre
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bien représentée par un modele en loi de puissance (voir chapitre 1) ou I’exposant n décroit de
0.65 pour un temps de 12.4s a approximativement 0.4 pour un temps de 240s. Plus
précisément, apres 100s d’écoulement I’aspect de la courbe d’écoulement devient plus
complexe et trois régions peuvent étre distinguées. Pour des contraintes inférieures a environ
2.35 Pa, la viscosité apparente continue d’augmenter et tend vers 1’infini mais étonnamment le
gradient de vitesse tend a étre indépendant de la contrainte appliquée. Pour des contraintes
supérieures a environ 2.85 Pa le comportement apparent du matériau rejoint celui d’ un simple
fluide a seuil, avec la spécificité qu'un écoulement stable ne peut étre obtenu en dessous d’un
gradient de vitesse critique. Pour les contraintes intermédiaires (entre 2.35 et 2.85 Pa), la
courbe d’écoulement est approximativement verticale pendant une premiére période, i.e. le
gradient de vitesse apparent n’évolue pas dans cette gamme de contraintes, puis le gradient de
vitesse décroit rapidement et atteint le niveau de la premicre région. La région ou le gradient
de vitesse apparent semble constant est la caractéristique de [’apparition de certaines
instabilités d’écoulement, puisque le matériau ne peut s’écouler de maniére homogene a
différents gradients de vitesse pour une méme contrainte. Nous pouvons supposer que ce
phénomene est fortement lié¢ a une localisation de la déformation au sein de I’entrefer [60, 31],
nous ne pouvons cependant pas a ce stade avoir une explication complétement satisfaisante.
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Figure 33-2 : Courbe d’écoulement apparente pour différent temps.

3.3.2 V¢élocimétrie IRM

Les mesures par rhéométrie conventionnelle sont des mesures apparentes correspondante a la
mesure moyennée le long du cylindre interne en rotation. Les fluides thixotropes ont un
comportement rhéologique complexe qui dépend fortement de la distance a la paroi en
rotation dans notre cas. Pour étudier plus avant le comportement de ce fluide, nous allons
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réaliser des mesures de profils de vitesse par vélocimétrie IRM qui nous permettent d’obtenir
des mesures locales dans I’entrefer d’une géométrie a cylindres coaxiaux.

1. Profils de vitesse et bandes de cisaillement

Profils de vitesse

Sur la figure 33-3 est présenté ’aspect typique de profils de vitesse successifs en fonction du

temps pour une vitesse imposée de 8 tr/min. Ces mesures sont réalisées suivant le protocole
décrit au chapitre 2.
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Figure 33-3 : Profils de vitesse a 8 tr/min. En insert, aspect de certains profils de vitesse a une plus petite échelle.

Durant une premiere période le fluide est complétement cisaillé dans I’entrefer et les profils
de vitesse sont les mémes pendant une durée qui augmente avec la vitesse de rotation
imposée. Le comportement rhéologique du fluide a ces temps est celui d’un simple fluide en
loi de puissance : le profil de vitesse correspondant dans le cas d’un écoulement de Couette,

Le. V,(r)oc r(l’i_Z/” - I’e"z”‘) ou r est la distance depuis I’axe de rotation [26], peut étre bien

appliqué sur les données (Figure 33-4) avec n décroissant de 0.7 a 0.25 quand la vitesse
décroit de 100 a 6 tr/min. Ces valeurs semblent ne pas étre en bon accord avec les valeurs de
la loi de puissance issues des résultats en rhéométrie conventionnelle.
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Figure 33-4 : Premiers profils de vitesse pour différentes vitesses de rotation imposées. Les lignes correspondent
a une simple loi de puissance appliquée sur les données avec différents exposants n.

En fait, la gamme de gradient de vitesse observée en rhéométrie IRM pour une vitesse de
rotation donnée est trés restreinte, typiquement de 1’ordre de 7, 4 47, avec 7, allant de 0.6 5™

410 s quand la vitesse de rotation augmente de 6 a 100 tr/min. Finalement, dans la gamme
de gradients de vitesse couverte par les résultats en rhéométrie conventionnelle (entre 6 s™ et
40 s) les exposants de la loi de puissance obtenus par les deux techniques (0.65 et 0.7) sont
en relativement bon accord avec la courbe d’écoulement apparente initiale.

Bandes de cisaillement

Dans une deuxiéme période, les profils de vitesse évoluent et atteignent leur forme a 1’état
stationnaire. Un effet particulier apparait dans le régime transitoire, deux parties peuvent étre
distinguées sur les profils de vitesse (Figure 33-5) : Prés du cylindre interne (région A), le
profil de vitesse prend la forme correspondant a un fluide en loi de puissance mais, proche du
cylindre externe, les vitesses mesurées décroissent en fonction du temps (région B). Le profil
de vitesse dans cette région parait pratiquement horizontal avec un niveau moyen tendant
progressivement vers zéro. La pente plus petite dans la région B lorsque la contrainte varie
peu dans entrefer (comme 1’opposé de la distance au carré), indique que la viscosité dans la
région B est plus grande que dans la région A. De plus, le fait que le niveau du plateau tende
vers zéro démontre que la viscosité dans la région B augmente continiment et tend
apparemment vers 1’infini. Il y a donc une bifurcation de viscosité analogue a celle observée
lors des fluages en rhéométrie conventionnelle.
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Figure 33-5 : Profils de vitesse de la figure 33-3 en échelle logarithmique.

Du fait de cet arrét d’écoulement proche du cylindre externe, 1’état stationnaire fait apparaitre

une région non cisaillée dont la largeur augmente avec la vitesse de rotation imposée (Figure

33-6).
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Figure 33-6 : Etat stationnaire apparent des profils de vitesse a différentes vitesse de rotation. En insert, aspect de

certains profils a une plus petite échelle.

Ce comportement a des similarités avec celui d’un simple fluide a seuil. Cependant, a

I’approche de la zone non cisaillée, la pente du profil de vitesse est finie et de plus constante

sur plusieurs millimetres (voir 'insert de la figure 33-6). Il semble que le gradient de vitesse

apparent chute d’une valeur finie a zéro au niveau de ’interface entre les deux régions alors
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que la contrainte continue de diminuer avec la distance a 1’axe. Ce comportement a déja été
observé pour différents matériaux pateux [24]. Plus précisément, la valeur des pentes
correspondant a I’interface entre les deux régimes est proche pour différentes valeurs de
vitesses de rotation imposées, ce qui tend a prouver que c’est un paramétre rhéologique
intrinséque au comportement du matériau. Ce résultat est en accord avec les résultats obtenus
en fluage : on ne peut obtenir d’écoulement stable en dessous d’un gradient de vitesse critique
(7.). La valeur de 7, apparait fluctuante dans la gamme de gradients de vitesse [2.5; 7 s™'].
Ces variations peuvent étre dues a des incertitudes sur notre procédure globale (préparation,
mesures, etc.) laquelle est trés difficile a estimer. Nous retiendrons cependant que la valeur

moyenne de y, (4.5 s) est plus grande que la valeur limite basse déduite a partir de ’analyse

des fluages, i.e. y, =1.47s™".

Courbe maitresse

Avant toute supposition concernant 1’équation constitutive du fluide étudié, nous pouvons
utiliser une procédure qui rend possible 1’étude de la cohérence des données obtenues pour
différentes vitesses de rotation [26]. En considérant que le fluide reste homogéne, que les
surfaces libres restent horizontales et que les effets de bord et d’inertie sont négligeables, le
gradient de vitesse (7 ) et la contrainte (7 ) sont donnés par les équations 1.28 et 1.29.

Dans nos expériences, a chaque vitesse imposée correspond un rayon critique (r¢) associé a la
localisation de l’interface liquide-solide. A cette distance la pente du profil de vitesse
correspond au gradient de vitesse effectif a une distance r (équation 1.28) avec

y(ry=aov,/or—v,/r* et v,(r.)=0. La contrainte correspondante est 7, et nous avons alors
M =27Hr’z, . En utilisant cette expression, la contrainte & n’importe quelle distance peut étre
écrite comme 7(r)=17,(r./r)>=7,/R=7(R), oo R=r/r, est la distance adimensionnelle

depuis I’axe. Dans ce type de représentation, puisque la contrainte critique est fixée, la
distribution des contraintes ne change pas avec la vitesse de rotation imposée, seule la gamme
couverte par la contrainte augmente comme r. augmente avec la vitesse de rotation du
cylindre interne. De plus, dans cette représentation, la distribution du gradient de vitesse
(7(R)) associée avec la distribution des contraintes via une unique €quation constitutive du

fluide cisaillé doit aussi étre similaires pour différentes vitesses imposées. Puisque cette

distribution du gradient de vitesse est aussi reliée au profil de vitesse V(R)=v,/r, via

7(R) = |R8(V /R)/0OR|, nous déduisons que les différents profils de vitesse obtenus avec un

seul matériau et exprimés sous la forme de V(R) doivent étre similaire. C’est effectivement ce
qui apparait de nos données expérimentales (Figure 33-7) apreés une remise a 1’échelle en
utilisant les valeurs de r, estimées a partir de la localisation des ruptures de pente sur la figure
41-6 : tous les profils de vitesses tombent le long d’une courbe maitresse, excepté les profils
de vitesse pour des vitesses de rotation supérieures a 40 tr/min.
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Figure 33-7 : Etat stationnaire des profils de vitesse représenté en terme de vitesse adimensionnée par la distance
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thixotropique dans le régime permanent.

Instabilités et temps de repos

Pour les mesures réalisées a des vitesses imposées supérieures a 30tr/min, et dans le cadre
d’un écoulement de Couette dans un entrefer large, nous avons calculé la valeur du nombre de
Taylor-Couette critique (T,.) pour lequel les instabilités du méme nom peuvent apparaitre
(voir chapitre 1). Nous prenons ici la valeur locale de la viscosité calculée a partir de la valeur
du gradient de vitesse local et de la contrainte correspondante en rhéométrie conventionnelle.
Pour une vitesse de rotation supérieure a 40 tr/min, les valeurs de T, obtenues pres du cylindre
interne sont plus grandes que la valeur critique du nombre de Taylor-Couette. Cela veut dire
que des instabilités d’écoulement de Taylor-Couette peuvent apparaitre, donnant alors des
vortex plus ou moins importants avec la méme valeur de la vitesse de rotation.

Finalement nos résultats pour des vitesses de rotation imposées inférieures a 40 tr/min (pour
lesquelles T,<T,.) montrent toute la cohérence de notre hypothése sur I’existence d’un rayon
critique associ¢ a une valeur de gradient de vitesse critique et a une contrainte critique, et
donc I’existence d’un seul comportement rhéologique pour le fluide dans la région
d’écoulement. Maintenant, la courbe maitresse peut étre comparée avec 1’équation de la
vitesse adimensionnelle pour un fluide en loi de puissance dans une géométrie de Couette :

V(R):gyc(Rz/”—l)R 321

avec n=0.21 et y, =0.46s".
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Ces valeurs ne semblent pas complétement en accord avec la moyenne de la pente apparente
de la courbe d’écoulement en échelle logarithmique dans cette gamme de gradients de vitesse
comme obtenue par la rhéométrie conventionnelle (derniére courbe d’écoulement apparent a
3600s sur la figure 33-2). En fait, le domaine de validité¢ de ce comportement de fluide a seuil
est encore plutot limité, la gamme de gradients de vitesse couverte par nos données dans ces
expériences étant effectivement [4.6; 24.7s']. D’autre part ceci suggére que I’équation
constitutive compléte est plus complexe qu’un simple comportement en loi de puissance.
Nous avons également réalisé des expériences avec différents temps de repos avant d’imposer
une vitesse de rotation constante. Les profils de vitesse résultants montrent les aspects
qualitatifs décrits ci-dessus, mais le temps caractéristique auquel la transition entre le régime
ou le matériau est complétement cisaillé et le régime stationnaire démarre semble décroitre
lorsque le temps de repos augmente (Figure 33-8).
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1'écoulement (s):
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Figure 33-8 : Profils de vitesse mesurés pour une vitesse de rotation imposée de 20tr/min apres un temps de
repos de 600s.

il. Rhéogramme local

A partir des mesures de vitesses dans I’entrefer pour une vitesse de rotation de 8tr/min et du
couple appliqué pour obtenir cette vitesse de rotation, nous sommes capable de calculer le
gradient de vitesse local et la contrainte locale dans I’entrefer. Pour cela, nous utilisons les
équations 1.28 et 1.29. Nous sommes alors en mesure de construire le rhéogramme local
correspondant (Figure 33-9).

Nous retrouvons alors les comportements décrits lors de I’étude du régime transitoire a partir
des profils de vitesse. En effet, nous observons que pour les premiers temps de 1’écoulement
le comportement du matériau correspond a celui d’un fluide en loi de puissance. Puisque,
progressivement, les réarrangements internes prennent le pas sur le cisaillement imposé et le
matériau se restructure, faisant apparaitre un seuil d’écoulement. Cette partie correspond bien
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au début de la localisation du cisaillement dans 1’entrefer de la géométrie de Couette. Enfin au
terme de la transition, le régime permanent fait apparaitre un quasi plateau de contrainte i.e.
variation de 0.3Pa pour une gamme de gradients de vitesse allant de 0.3 4 4 s”'. Nous
remarquons également que pour les contraintes entre 3.3 et 3.7 Pa, les gradients de vitesse
atteints augmentent au cours du temps. On retrouve ce phénomeéne sur les profils de vitesse
puisque progressivement, durant le régime transitoire précédant la localisation finale du
cisaillement dans I’entrefer, la pente de la partie cisaillée s’accentue. Cette derni¢re étant
reliée au gradient de vitesse local, il est donc normal d’observer une augmentation de celui-ci
au cours du temps pour les plus hautes contraintes. Par contre, la diminution du gradient de
vitesse apparent de la figure 33-2 ne peut s’expliquer que par un changement structurel.
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Figure 33-9 : Evolution temporelle du rhéogramme local construit a partir des profils de vitesse a 8tr/min.

3.2.3 Interprétation physique

Dans ce paragraphe nous allons considérer, comme nous le montre d’ailleurs I’ensemble des
résultats présentés précédemment, qu’aprés un précisaillement ou une forte agitation le
matériau a le comportement rhéologique d’un simple matériau en loi de puissance sur une
gamme de gradients de vitesse incluant zéro, comme si il était déstructuré. Si la contrainte
appliquée est plus faible que sa valeur critique, il commence a se restructurer apres un certain
temps augmentant avec le niveau de contrainte et sa viscosité apparente croit et tend
progressivement vers I’infini. Si la contrainte appliquée est supérieure a la valeur critique, la
déstructuration prend le pas sur la structuration et le matériau s’écoule. Pour tester cette idée,
on peut comparer ces résultats expérimentaux aux prédictions du modele thixotrope présenté
au chapitre 1 qui, rappelons le, décrit le matériau en termes de sa viscosité apparente (77)

fonction de I’état de la structure du matériau controlé par un seul " parameétre de structure " A
[92] suivant les équations 1.32 et 1.33. A chaque instant, nous avons calculé numériquement
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la valeur de ce paramétre suivant 1’équation 1.33 puis celle de la viscosité suivant 1’équation
1.32 pour toutes les positions dans I’entrefer suivant un pas d’espace de 40pm. Nous avons
alors réitérer le calcul au pas de temps suivant. Nous avons pris comme condition initiale un
paramétre de structure A = Ao (matériau complétement déstructuré), une vitesse nulle a la
paroi du cylindre externe, une vitesse imposée au niveau de la paroi du cylindre interne
correspondante a la vitesse de rotation imposée et comme limite d’espace la taille de
I’entrefer.

1. Résultats

Ce modéle apparait dans un premier temps capable de prédire les propriétés de 1’état
stationnaire de notre matériau (Figure 33-7) (la forme des profils de vitesse adimensionnés en
¢coulement de Couette peut en effet étre prédite uniquement par la valeur du parametre n, les
autres parametres ne contrdlant que la chute de la courbe a 1).
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Figure 33-10 : Profils de vitesse en fonction du temps pour une vitesse de rotation imposée de 20tr/min. Les
lignes continues et en pointillés correspondent au modéle thixotropic appliqué sur les données (voir texte).

De ce fit nous déduisons la valeur de n = 1.043. Alors, nous pouvons comparer ces
prédictions avec nos données dans le régime transitoire. Un exemple est donné sur la figure
33-10 sur laquelle nous avons fait correspondre au mieux les valeurs de fet o (6 =0.45s et
a =0.15). Nous pouvons remarquer que bien que les temps expérimentaux ne sont pas
quantitativement prédits par le modele, il est toutefois remarquable de noter que ce dernier
reproduit effectivement le développement du pseudo-plateau pres du cylindre externe observé
expérimentalement. Le modele est par contre incapable de prédire la décroissance de
I’épaisseur cisaillée dans le régime permanent quand le temps de repos est significatif, i.e.
lorsque les effets de structuration ont évolué au repos de fagon assez conséquente (Figure 33-
11).
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Figure 33-11 : Profils de vitesse en fonction du temps pour une vitesse de rotation imposée de 20 tr/min et un
temps de repos de 600s. Les lignes continue et en pointillés correspondent au modele thixotrope fitté sur les
données.

L’utilisation de ce modele, d’un point de vue global, décrit remarquablement les tendances
rhéologiques principales de notre systeme, mais, du fait de sa simplicité, il est incapable de
décrire certaines caractéristiques en détail.

11. Caractéristiques détaillées de 1’écoulement

Nous allons maintenant examiner les caractéristiques détaillées de 1’écoulement de ce
matériau et discuter de ses origines physiques. En premier lieu, on peut remarquer que le
comportement initial (en loi de puissance) au dessus d’une certaine gamme de contraintes
apres un précisaillement indique que le matériau est dans un état déstructuré et qu’il a donc
perdu temporairement son caractere de fluide a seuil. La longue durée de la période initiale en
loi de puissance indique que la restructuration est un processus associ¢ a des réarrangements
structuraux qui prennent place apres des temps assez longs.

Au dessus d’une contrainte critique, le matériau subit une structuration croissante prouvée par
I’augmentation de la viscosité apparente mais il continue de s’écouler. En dessous de cette
contrainte critique, le matériau se restructure aussi mais meéne a un arrét complet du matériau.
En fait un effet particulier apparait durant cette période : lorsque le matériau s’arréte
progressivement dans la région B, des fluctuations de vitesses, plus grandes que ’incertitude
de mesure de 'IRM (10 m.s™), se développent. Ceci implique que la vitesse peut étre en
certains points plus €élevée alors que la contrainte est plus petite (distance a I’axe plus grande),
une situation qui ne peut apparaitre dans un fluide que dans le cas d’instabilité¢ d’écoulement.
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Un autre effet original peut étre observé a partir des profils de vitesse en échelle linéaire (voir
figure 33-3). La pente du profil de vitesse apparait comme étant plus petite dans la région B,
dans un premier temps, que la pente prés du cylindre externe. Cela veut dire que le gradient de
vitesse local (indirectement relié a la pente du profil de vitesse) pour de tels écoulements
transitoires augmente d’une fagon monotone alors que la contrainte décroit continiiment du
cylindre interne au cylindre externe. C’est en fait ce que tend a confirmer notre description de
I’état du matériau dans la région B, comparé a un solide fragile : il se comporte comme une
matiere granulaire qui peut avoir un comportement le long d’une paroi solide trés différent du
comportement de I’ensemble. En pratique, ceci explique la localisation transitoire du
cisaillement que peut développer le matériau le long du cylindre externe méme si ce dernier
est rugueux et si le reste du matériau s’écoule. De tels effets expliquent donc la forme des
courbes dans le régime transitoire (voir figure 33-3) : En dessous de 2.4 Pa, le matériau se
restructure complétement et il n’y a pas de possibilité de localisation du cisaillement le long
des parois ; Entre 2.4 et 2.82 Pa, il y a une localisation transitoire le long de la paroi externe
lorsque 1’ensemble du matériau se restructure dans sa majeure partie et également peut étre
pres de la paroi.
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3.4 Conclusion

Nous pouvons donc conclure ici que le régime solide du matériau réel est marqué par une
structuration au repos induisant des ¢lévations significatives de la contrainte seuil du
matériau. En utilisant un mod¢le simple de thixotropie, nous avons montré qu’il est possible
de prédire la pression de redémarrage pour une boue de forage a I’huile. A partir de ce modele
nous montrons bien que le comportement du matériau est confronté a une compétition entre
structuration au repos (vieillissement) et déstructuration sous cisaillement (rajeunissement).
Au repos le vieillissement induit des changements structurels qu’il est nécessaire de prendre
en compte lorsque 1’on veut prédire par exemple la pression de redémarrage du fluide
structuré, ce qui est une partie importante de notre problématique.

L’étude de la transition liquide / solide au sein du matériau réel montre qu’a partir de fluages
systématiques combinés avec des mesures de vélocimétrie par IRM, il apparait, lorsque le
fluide s’écoule, un gradient de vitesse critique marquant 1’effet de bifurcation de viscosité
obtenu lors des fluages: En dessous d’une contrainte critique le fluide s’arréte
progressivement alors qu’au dessus il continue de s’écouler a un gradient de vitesse supérieur
a une valeur finie, comme démontré par les fluages et la rupture de pente visualisée sur les
profils de vitesse délimitant I’interface liquide/solide. Le comportement thixotrope de ce
matériau peut étre bien représenté par un modele thixotrope tres simple. De plus, nous avons
vu en examinant plus particulierement les données issues de vélocimétrie IRM, que dans la
région B ou la viscosité augmente, le matériau se transforme lentement en un solide fragile
qui conduit a I’arrét total de 1’écoulement. Ce matériau fragile est également capable de
développer une localisation transitoire du cisaillement prés de la paroi externe (rugueuse), qui
pourrait étre a l'origine de la forme particuliere des profils de vitesse et surtout de la
particularité de la courbe d’écoulement apparente (la partie verticale de gradient de vitesse
constant, figure 33-2). Nous pouvons sans trop de difficultés dire que cet effet est di a la
fragilit¢ de la structure formée. Concernant la sédimentation dynamique des agents
alourdissant, 1’étude rhéologique sur ce matériau réel nous donne de précieuses informations,
en particulier concernant le temps d’apparition de la bifurcation de viscosité. Cette dernicre
pourrait en effet gouverner 1’occurrence de la sédimentation aux tres faibles cisaillements.
Plus précisément, la sédimentation pourrait apparaitre si la partie de 1’écoulement
correspondant a un fluide en loi de puissance est suffisamment étendue.
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Chapitre 4

Matériaux modeles

Dans le but de mieux comprendre I’origine du comportement rhéologique de la boue de
forage, et particuliérement 1’origine des effets thixotropes, nous avons formulé un matériau
modele sur la base de la formulation du fluide de forage réel. Au-dela des considérations
rhéologiques liées a nos problématiques, nous voulons ici généraliser notre étude au cas des
fluides thixotropes. Dans ce cadre, nous avons tout d’abord cherché a définir une formulation
stable nous permettant de retrouver puis de décrire les effets thixotropes de la boue de forage.
Puis nous avons poursuivi par une étude de la structuration dans le régime solide, de la
transition liquide / solide et enfin du régime liquide du matériau.

4.1 Rhéologie exploratoire des systemes modéeles

Dans le but de définir une formulation stable pour 1’é¢tude de nos systeémes modeles, nous
avons ¢tudié dans un premier temps les propriétés rhéologiques d’émulsions inverses
mélangées a des particules d’argile organophile. Puis nous avons fait varier les concentrations
des différents constituants (rapport eau/huile, argile et surfactant) pour déterminer les
concentrations ou le matériau modele présenterait le comportement rhéologique recherché
dans une large gamme de concentration en gouttelettes et dans des conditions optimales de
stabilité (faible sédimentation) et de reproductibilit¢ des matériaux (protocole identique pour
tout les matériaux mode¢les, taille de goutte de I’ordre du micrométre).

4.1.1 Propriétés rhéologiques des systeémes modeles

Pour cela, nous avons formulé un premier fluide modele ayant une concentration en phase
dispersée de 30%, une concentration en argile de 2% et une concentration en surfactant de
1%. Nous avons alors utilisé le protocole de formulation définit au chapitre 2.

Ce fluide a alors été testé en rhéométrie conventionnelle (rhéometre Bohlin CVOR200) en
réalisant des séries de fluages suivant un protocole défini (voir chapitre 2). On a alors regardé
I’évolution de la viscosité apparente au cours du temps pour différentes contraintes appliquées
(Figure 41-1).

Sur la figure 41-1, nous observons que le comportement rhéologique est différent suivant la
contrainte imposée. Comme pour le matériau réel, nous obtenons une bifurcation de viscosité.
Lorsque I’on applique une contrainte inférieure a une contrainte critique, la viscosité
augmente de plusieurs décades mais le matériau continue de s’écouler sur le temps
expérimental considéré, alors que pour une contrainte appliquée supérieur a la valeur critique,
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la viscosité temps vers une valeur finie dépendante du niveau de contrainte imposée, le
matériau s’écoule en régime permanent.

Ici, nous retrouvons donc dans un premier temps une partie du comportement rhéologique des
fluides de forage a base d’huile, sous la forme de propriétés thixotropes. Nous pouvons alors
affirmer que notre matériau modele peut, moyennant quelques précisions sur la formulation,
représenter le comportement rhéologique des systémes plus complexes que sont les boues de
forage a I’huile.
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Figure 41-1 : Evolution de la viscosité apparente sur 2400s pour différentes contraintes imposées.

On peut cependant remarquer que méme si le comportement du fluide modele a des propriétés
thixotropes similaires au matériau réel, il reste différent au niveau notamment de la cinétique
de la bifurcation et également au niveau des premiers instants de 1’écoulement. En effet, nous
pouvons voir que la bifurcation intervient pour une contrainte critique entre 4 et 5 Pa et apres
environ 100s d’écoulement. Pour le matériau réel la contrainte critique était inférieure a
2.85Pa et la bifurcation démarrait aprés une phase d’écoulement de 300s ou le fluide se
comportait comme un simple fluide en loi de puissance. Nous pouvons cependant nous
intéresser a I’existence d’un gradient de vitesse critique, ce que nous souhaitions également
obtenir par cette formulation. Nous regardons alors I’évolution temporelle du rhéogramme
apparent reconstruit a partir des mesures en fluages en prenant a différents temps et pour les
différentes contraintes imposées les gradients de vitesse correspondant (Figure 41-2).

Sur cette figure on peut tout d’abord voir que I’on ne retrouve pas le comportement en loi de
puissance pour les premiers instants de 1’écoulement. Le comportement rhéologique est tout
de suite marqué par une rupture de pente sur la courbe d’écoulement a 16s. Au cours du
temps, ce phénomene s’accentue et on identifie alors un gradient de vitesse critique pour de
trés faibles cisaillements.
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Figure 41-2 : Evolution temporelle du rhéogramme apparent pour le systéme modéle avec ¢ = 30%. Données
issues de la figure 41-1.

La formulation simplifiée ne représente donc pas de manicre exacte tous les phénoménes
identifiés et étudiés pour le matériau réel mais possede les principales caractéristiques
rhéologiques pour notre étude : seuil d’écoulement, bifurcation de viscosité (thixotropie).

4.1.2 Influence de la fraction volumique en phase dispersée

Nous allons maintenant nous intéresser a I’influence de la concentration en gouttelettes sur les
propriétés rhéologiques globales des systemes modeles. Pour cela, nous formulons un
matériau ayant des concentrations en argile et en surfactant identiques au matériau précédent
mais nous augmentons la fraction volumique en phase dispersée jusqu’a 60%. Nous réalisons
des mesures identiques en fluage et nous regardons la viscosité apparente au cours du temps
pour différentes contraintes appliquées (Figure 41-3).

Nous retrouvons le méme comportement rhéologique global avec une bifurcation de viscosité
cependant moins marquée. On peut noter que la contrainte critique du matériau a augmenté
passant de 4.5 a 11 Pa. La bifurcation de viscosité débute ici a un temps supérieur de 900s au
temps du systeme modele avec 30% de gouttes (100s), les propriétés thixotropes ont donc été
modifiées par 1’ajout de gouttelettes.
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Figure 41-3 : Evolution temporelle de la viscosité apparente pour différentes contraintes appliquées sur le
systéme avec ¢ = 60%.

Les courbes d’écoulement apparentes (figure 41-4) sont également différentes. Aux hauts
gradients de vitesse on ne retrouve pas le comportement unique que nous avions sur la figure
41-2 pour le systeme avec une fraction volumique en phase dispersée de 30%. Nous
observons également I’existence d’un gradient de vitesse critique pour cette concentration.
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Figure 41-4 : Evolution temporelle du théogramme apparent pour le systéme avec ¢ = 60%. Données issues de la
figure 41-3.

Il faut cependant garder a I’esprit que nous réalisons ici des mesures apparentes qui ne
reflétent pas la probable complexité de 1I’écoulement dans la géométrie de Couette a cylindres
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coaxiaux. Nous savons ici que les propriétés thixotropes sont modifiées lorsque 1’on augmente
le nombre de gouttes dispersées dans le systéme.

4.1.3 Influence de la concentration en argile

Nous allons étudier I’influence de la concentration en argile dans la phase continue sur les
propriétés rhéologiques des fluides modeles.

Nous réalisons des expériences similaires que précédentes (fluages) sur deux systemes dont
les fractions volumiques en gouttelettes et en surfactant sont fixes, mais avec une fraction
volumique en argile qui varie de 2% (Figure 41-5 a.) a 3% (Figure 41-5 c.).
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Figure 41-5 : Viscosité apparente en fonction du temps pour différentes contraintes imposées et différents
systémes de concentration en phase dispersée ¢ = 50%, a. avec 2% d’argile, c. avec 3% d’argile. Evolution de la
courbe d’écoulement apparente issue des fluages, b. avec 2% d’argile, d. avec 3% d’argile.

La modification de la concentration en argile ne modifie pas intrinséquement le
comportement rhéologique du fluide. Nous pouvons noter cependant que la bifurcation de
viscosité intervient plus tard pour le matériau le plus chargé en particules argileuses (Figure
41-5 a. et c.). Les rhéogrammes apparents ont également le méme aspect. La rupture de pente
se situe a un niveau similaire mais le comportement aux hauts gradients de vitesse semble
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différent. Aux hauts gradients de vitesse (7 >1s™"), la courbe d’écoulement apparente du

matériau avec 2% d’argile organophile a un comportement identique durant toute 1’expérience
(Figure 41-5 b.), alors que pour la concentration plus élevée (3%), la courbe d’écoulement
apparent du matériau semble se décaler vers les faibles gradients de vitesse. Ce dernier point a
¢été observe sur la figure 33-2 pour le matériau réel.

D’une maniére générale, on peut supposer que si les particules d’argiles interagissent avec les
gouttes de I’émulsion inverse (voir chapitre 6), elles sont en excés par rapport aux gouttes
pour des concentrations relativement faibles (inférieures a 0.5% du volume d’huile) du fait de
leur rapport de forme (voir chapitre 2). Du coup, il est logique de ne pas voir de grande
modification entre les deux concentrations testées ici (1 et 3% d’argile par rapport au volume
d’huile). De la méme maniere, lorsque I’on fait varier la fraction volumique en gouttelettes,
pour des gouttes de dimensions identiques, dans la phase continue contenant un exces d’argile
pouvant interagir, le nombre de ces particules libres dans 1’huile va diminuer quand la
concentration en phase dispersée va augmenter et inversement.

Il nous faut donc une concentration minimum permettant d’avoir a peu pres le méme nombre
d’interactions entre gouttes lorsque le nombre de celles-ci augmente. Ce qui nous permettrait
d’étudier I’influence de la concentration en gouttes sur les propriétés thixotropes par exemple.

Ici, 1l nous semble raisonnable de fixer la concentration en argile a 3% du volume d’huile
pour étudier plus en avant les propriétés thixotropes de ces fluides en lien avec notre
problématique.

4.1.4 Influence de la concentration en surfactant

La concentration en surfactant influence peu la rhéologie des systémes modéles si elle n’est
pas excessive. Elle joue par contre un grand role sur la stabilité de I’émulsion mais également
sur les interactions particules d’argile organophile / gouttes (voir chapitre 6).

Comme pour la concentration en argile nous avons tout intérét a fixer la concentration en
surfactant a une valeur assez ¢levée pour pouvoir formuler des émulsions concentrées jusqu’a
70% en phase dispersée avec un rayon de gouttes de I’ordre du micromeétre. Nous choisissons
alors de fixer la concentration en surfactant a 2% du volume d’huile formulé.

4.1.5 Bilan formulation

Dans un premier temps, nous avons vu que la formulation simplifiée que nous proposons
permet d’obtenir les propriétés thixotropes intrinseéques de la boue de forage pétrolier étudiée
dans le chapitre précédent. Nous observons une bifurcation de viscosit¢ autour d’une
contrainte critique a laquelle nous associons un gradient de vitesse critique relevé lors de la
construction des rhéogrammes apparents. L’étude de 1’effet des différents constituants de nos
matériaux modeles préliminaires montre qu’il est raisonnable de fixer la concentration en
argile et en surfactant respectivement a 3% et 2% du volume d’huile dans le matériau.
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Dans la suite, nous ¢étudierons donc des systémes modéles ayant une phase continue avec des
molécules de surfactant et des particules d’argile en exces avant ajout de la phase dispersée
(voir le protocole de formulation au chapitre 2), ce qui nous permet de faire varier la fraction
volumique en phase dispersée entre 10% et 70%. Au-dela de ces valeurs le protocole de
formulation ne peut étre validé les appareils ne le permettant pas et la taille des gouttes
pourrait alors étre complétement modifiée.

4.2 Régime solide

Maintenant que nous avons fixé nos formulations dans les termes décrits au chapitre 2, nous
commengons a étudier nos systémes modeles dans le régime solide en mesurant leur module
¢lastique sous déformation et fréquence constante.

4.2.1 Elasticité du matériau

Apres avoir précisaillé le systeme modele étudié, nous appliquons une déformation et une
fréquence constante de valeur respective égale a 1% et 1Hz. Nous mesurons alors I’évolution
du module ¢lastique au cours du temps pour nos systémes modeles a différentes fractions
volumique en gouttelettes. Le protocole est décrit au chapitre 2.

Module Elastique (Pa)

100 + e 5 g Sysiemes modeéles
] oottt o 20080 ]
o 30/70

" A 40160

oo v 50/50
< 60/40

< 70/30

Temps (S)
Figure 42-1 : Evolution temporelle du module élastique pour les différentes concentrations en gouttelettes.

La figure 42-2 montre le résultat des mesures effectuées pour les différentes fractions
volumiques formulées. Le module élastique de chaque matériau augmente avec le temps, ce
qui est comme nous I’avons vu précédemment la marque des effets thixotropes et donc de
I’évolution de la structure au cours du temps dans le domaine solide. Un autre fait

remarquable est I’augmentation de la valeur initiale de G’ avec ¢. Nous observons donc une
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augmentation des propriétés mécaniques. Ces courbes indiquent donc que la structure des
différents matériaux étudiés évolue avec la fraction volumique en phase dispersée : plusil y a
de gouttelettes de saumure dans la phase dispersée, plus la structure est mécaniquement
rigide. Ce qui est le signe qu’elle devient de plus en plus complexe (voir chapitre 6).

4.2.2 Effet de I’argile

Pour regarder I’influence de I’argile sur les propriétés mécaniques, nous comparons les
modules ¢élastiques de I’émulsion concentrée a 70% avec et sans argile. Nous appliquons le
protocole décrit au chapitre 2 sur nos deux matériaux et nous normalisons nos mesures par
leurs valeurs respectives a 40s.

1'6_; —m— 70/30 avec argile

—0— 70/30 sans argile

1.4

G '/G ‘405

1.2

Temps (s)

Figure 42-2 : Modules ¢élastiques normalisés par leur valeurs a 40s pour une émulsion 70/30 avec et sans argile
organophile.

La figue 42-2 montre le résultat de D’application d’une déformation et d’une fréquence
identiques suivant le méme protocole pour nos deux matériaux. Nous pouvons voir que les
variations de module élastique sont différentes suivant le matériau. En effet, nous mesurons
une ¢€lévation de G* d’environ 7% pour I’émulsion sans argile, alors que le module élastique
de I’émulsion avec argile augmente de 76% sur le méme temps. Ce résultat met en évidence
que I’argile induit des modifications structurelles qui augmentent les propriétés mécaniques.
Nous discutons plus en détails de ce résultat au chapitre 6.

4.2.3 Généralisation et temps caractéristique
Les courbes de la figure 42-1 présentent des évolutions similaires avec ¢. Nous proposons

maintenant une remise a 1’échelle dans le but de déterminer si le comportement rhéologique
observé pour une formulation peut étre généralisé a toutes les autres.

100



Nous avons vu que le module élastique augmentait avec la fraction volumique en phase
dispersée. Nous essayons une simple remise a 1’échelle suivant I’évolution des propriétés

mécaniques initiales avec G’(t,0)/G’o($p)=1(t), et G’¢(9), la valeur initiale du module €lastique.

GG, (0)

It(;)lllllo

Figure 42-3 : Evolution des modules élastiques pour différents ¢ aprés remise a I’échelle par leurs valeurs
initiales respectives.

La figure 42-3 montre le résultat de cette remise a 1’échelle. Nous constatons que cette
derniére ne permet pas d’obtenir une courbe maitresse, les courbes restent bien distinctes.
Nous voyons ici que les propriétés mécaniques ne sont pas les seules a étre modifiées. En
effet, la cinétique d’évolution de la structuration est également modifiée par la présence de
plus en plus de gouttelettes dans le systeme. Ceci semble tout a fait concorder avec une
hypothése de modification de la structure par les particules d’argiles et les gouttelettes. En
effet d’apres notre formulation, nous intégrons de plus en plus de gouttes dans une suspension
identique pour toutes les formulations. La cinétique de cette modification structurelle est donc
modifiée par 1’ajout de nouvelles configurations structurelles, sous la forme de gouttelettes.

Nous reprenons alors notre mise a I’échelle en incluant un parametre supplémentaire pour
prendre en compte les effets temporels. Nous introduisons 6(¢) tel que :

G [t
Gy 6(9) 410
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Figure 42-4 : Courbe maitresse obtenue en utilisant I’équation 3.23.

Nous obtenons maintenant, sur la figure 42-4, une courbe maitresse avec un bon
recouvrement entre les différentes courbes expérimentales. Cette courbe maitresse généralise
le comportement de toutes nos formulations et t/0(¢p) représente 1’état structurel de notre
matériau au temps t. On peut voir ici que le matériau le plus concentré (¢ = 70%) se structure
plus lentement que les matériaux de plus faibles concentrations. A t/6(¢p) = 10 correspond un
¢tat structurel identique pour toutes nos formulations. On remarque alors que le temps
nécessaire a I’émulsion la plus concentrée pour atteindre cet état est beaucoup plus grand que
celui de I’émulsion la moins concentrée. La structuration est beaucoup plus lente dans le cas
des émulsions les plus concentrées que pour les fluides a faibles ¢. Ceci peut s’expliquer par
le fait que plus la fraction volumique en phase dispersée est grande, moins les particules
d’argile vont interagir dans le matériau et pouvoir modifier de cette fagon la structure interne.
La structuration est alors ralentie lorsque ¢ augmente.

4.2.4 Discussion

Nous avons vu que les temps de structuration étaient fonction de ¢ et que 1’état structurel de
chaque matériau pouvait €tre représenté par t/6(¢). On peut alors considérer 6(¢) comme un
temps caractéristique de structuration au repos. En tragant les évolutions des deux parameétres
de remise a I’échelle par rapport a la fraction volumique en gouttelettes, nous pouvons
montrer que le parametre le plus pertinent pour décrire le régime solide est ce temps
caractéristique de structuration au repos (Figure 42-5).
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Figure 42-5 : Parametres de la remise a 1’échelle suivant 1’équation 3.23 en fonction de la fraction volumique en
phase dispersée ¢.

Le vieillissement de nos systéeme modeles représentés par la création et 1’évolution d’un
réseau structurel domine donc les effets mécaniques purs marqués par le parametre de remise
a I’échelle Go(¢). Le temps caractéristique de structuration augmente fortement pour les fortes
fractions volumiques en gouttes. Il semble probable que I’espacement entre les gouttes soit
alors a I’origine de cette rapide structuration pour les faibles ¢. Ici, nous voyons bien que
I’évolution de la structure a pour origine la combinaison entre la fraction volumique en
gouttelettes et celle en particules d’argiles dans la phase continue huile.

4.3 Transition liquide/solide

Intéressons nous maintenant a la transition liquide / solide dans les matériaux mod¢les dont la
formulation est détaillée au chapitre 2. Nous avons tout d’abord étudié cette transition par des
mesures en fluage par rhéométrie conventionnelle, puis par des mesures de profils de vitesse
en vélocimétrie IRM.

4.3.1 Rhéométrie conventionnelle

Dans un premier temps et comme pour le matériau réel, nous réalisons des fluages
systématiques sur 1’ensemble de nos matériaux modeles. Pour cela nous appliquons le
protocole détaillé au chapitre 2.
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Figure 43-1 : Evolution sur 300s de la déformation en fonction des différentes contraintes appliquées (fluages).
a. $=20%,b. d =30%., c. $ =40%, d. d =50%, e. ¢ = 60% et f. ¢ = 70% La ligne en pointillés correspond a la
droite de pente 1.

Les résultats obtenus pour ¢ = 20% montrent que pour des contraintes appliquées entre 8 et 20
Pa, la pente finale des courbes est égale a 1, le matériau s’écoule et est en régime permanent.
Pour les plus faibles contraintes, entre 0.1 et 3 Pa, la pente finale des courbes est quasiment
nulle, le matériau est a I’arrét. Entre 3 et 8§ Pa, nous sommes dans la transition liquide / solide
de notre matériau modele. Cette derniére semble d’ores et déja complexe puisque la pente des
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courbes dans cette gamme de contrainte ne reste pas stable pendant le temps expérimental.
Pour ces valeurs intermédiaires et contrairement au matériau réel, il n’est pas évident de
déterminer avec précision la contrainte seuil ou le matériau passe de I’écoulement a 1’arrét, du
liquide au solide. On retrouve ce comportement pour toutes les fractions volumiques en phase
dispersée mais pour différents niveaux de contraintes appliquées. En effet nous pouvons
extraire les trois comportements décrits précédemment sur les courbes de la figure 43-1 a.. Ce
type de comportement peut donc étre généralisé pour toute la gamme de concentration étudiée
comme nous pouvons le voir sur les différents résultats présentés sur la figure 43-1.

Nous remarquons également une autre différence entre le matériau réel et le matériau modele
au niveau des premiers instants de I’écoulement. En effet, pour le matériau réel les deux cents
premieres secondes montrent une faible évolution de la viscosité (Figure 33-1) comme si la
structuration du matériau était ralentie. Les matériaux modeles présentent une évolution forte
de la déformation et donc de la viscosité sur cette période.

4.3.2 Vélocimétrie IRM

1. Mesure de la transition

Nous avons vu précédemment que les résultats de fluages systématiques sur les systémes
modeles ne permettaient pas de conclure sur la valeur de la contrainte seuil ou la transition
liquide / solide intervient. Nous utilisons maintenant la vélocimétrie IRM pour mesurer plus
en détails le passage de I’écoulement a I’arrét du matériau.

Nous réalisons donc des mesures de profils de vitesse pour une vitesse de rotation imposée de
15 tr/min sur le systéme modele le plus concentré.

Profils de vitesse pour ¢ = 70% Profils de vitesse pour ¢ = 70%

T T T T T T T T T

0.05- R

V (m/s)

0.014

0.00 e a5 0
40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60 40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60
R (cm) R (cm)

a. b.

Figure 43-2 : Profils de vitesse pour le matériau modéle avec ¢=70%, pour une vitesse imposée de 15 tr/min a.
en échelle linéaire, b. en échelle semi-logarithmique.

Les profils en échelle lin¢aire faisant apparaitre ce phénoméne sans précision (Figure 43-2 a.),
nous reportons les données dans une échelle semi—logarithmique (Figure 43-2 b.). Les
mesures montrent une localisation progressive du cisaillement dans [’entrefer avec
initialement la coexistence des deux phases liquide et solide. Ce résultat peut étre généralisé a
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I’ensemble de nos systémes modéles dans la gamme de concentration en phase dispersée
considérée.

Durant I’écoulement transitoire, la distance cisaillée passe de 1.6 cm a 0.7 cm pendant un
temps d’environ 10” s. Entre ces deux distances, la partie initialement en écoulement s’arréte
progressivement alors que la contrainte varie entre 19.37 Pa et 27.5 Pa. La structuration dans
la zone s’arrétant entraine une divergence de la viscosité qui conduit ce matériau a étre
considéré comme un solide. Ici nous mesurons donc directement la transition liquide / solide
de notre matériau.

Nous avons également appliqué ce protocole sur I’ensemble de nos matériaux modeles. Les
résultats de ces expériences sont présentés sur la figure 43-3.

O imis)

R {om)

& = 40%

W (s

W (mes)

. W (mis)

$%
———30
%

Figure 43-3 : Profils de vitesse (semi-logarithmique) pour ¢ entre 20 et 60 %, respectivement de a. a e., la figure
f. représente les profils de vitesse du régime permanent des différents fluides. Vitesse imposée, 20tr/min.

Au terme du régime transitoire, aprés environ 10° s, I’écoulement atteint un régime permanent
avec une partie liquide et une partie solide (Figure 43-3 f.). On peut observer sur les profils de
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vitesse correspondant une trés forte localisation du cisaillement au niveau de 1’interface
liquide / solide. De plus, on remarque sur la figure 43-3 f. représentant les profils de vitesse
dans le régime permanent que la taille de la zone cisaillée augmente avec la concentration en
gouttes dans la suspension. Cependant cette zone de transition est difficile a positionner avec
précision. Nous prendrons donc dans la suite la position dans I’entrefer de la derniére mesure
nous montrant I’apparence d’un arrét comme lieu de la transition liquide / solide.

Aussi, en reportant cette position en fonction du temps pour un de nos matériaux modeles
dans un premier temps (Figure 43-4 a.), nous pouvons remonter a la vitesse de déplacement
du front de « solidification » qui correspond a la valeur absolue de la pente pour les
différentes positions de la courbe figure 43-4 a.. On obtient ainsi la figure 43-4 b. ou I’on voit
finalement la cinétique de structuration sous cisaillement du matériau modéle de

concentration ¢ = 70%.
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Figure 43-4 : a. Données expérimentales de la position de I’interface solide / liquide lissée par une fonction
exponentielle décroissante b. Vitesse du front de la zone solide en fonction du temps.

La cinétique de structuration du matériau modele avec ¢ = 70% a une évolution rapide aux
temps courts (t <400s), puis plus lente apres.

Nous pouvons suivre un protocole identique pour toutes nos formulations a partir des figures

43-4 a. a 43-4 e., et ainsi comparer les cinétiques de structuration sous cisaillement pour
I’ensemble de nos matériaux modeles (Figure 43-5).
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Figure 43-5 : Cinétique de structuration pour les différentes formulations.

Nous pouvons voir sur la figure 43-5 1’évolution de la cinétique de structuration sous
cisaillement pour I’ensemble de nos formulations. Ce résultat montre que pour les faibles
concentrations, la vitesse de I’interface liquide / solide au sein de ’entrefer de notre géométrie
Couette est beaucoup plus élevée que pour les concentrations supérieures ou égales a 40%. Il
est remarquable de voir ici que la cinétique de structuration ne varie quasiment pas pour une
large gamme de concentrations, de 40 a 70%. A ces concentrations, il semble que 1’on
atteigne une fraction volumique équivalente due a la présence de nombreuses plaquettes
d’argile organophile dans la phase continue.

1. Comportement critique

Intéressons nous maintenant a 1’évolution de la courbe d’écoulement locale. Comme nous
I’avons fait pour le matériau réel, nous reconstruisons le rhéogramme local. Sur la figure 43-6
nous pouvons voir 1’évolution de ce dernier pour le matériau avec une fraction volumique en
gouttelettes de 70%.
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Figure 43-6 : Evolution temporelle du rhéogramme local.

Nous observons que le comportement rhéologique est modifié au cours du temps. En effet la
premicre mesure fait apparaitre des valeurs critiques d’écoulement de 18.4 Pa pour la
contrainte et de 0.24 s pour le gradient de vitesse. Nous observons alors dans la suite de
I’écoulement et durant le régime transitoire que la gamme de gradient de vitesse pouvant étre
atteinte se réduit progressivement jusqu’au régime permanent. Lorsque I’on compare le
rhéogramme local a 30s et celui a 1050 s (Figure 43-7), nous pouvons voir le changement
abrupt dans le comportement rhéologique de ce fluide.
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Figure 43-7 : Comparaison entre le rhéogramme local initial et celui du régime permanent. Mise en évidence du
gradient de vitesse critique.
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Dans le régime permanent, nous pouvons voir la discontinuité de 1’écoulement qui est marqué

comme pour le fluide réel par I’existence d’un gradient de vitesse critique y, ayant pour

-1
valeur 1.56 s™.
1ii. Discussion

La transition liquide / solide est abrupte et induit un comportement original au niveau de
I’interface solide / liquide. Ce phénomeéne a probablement une origine structurelle dans le sens
ou le matériau se bloque complétement lorsque le gradient de vitesse local au sein de
I’entrefer atteint une valeur inférieure a celle du gradient de vitesse critique. L’état critique au
niveau de la transition correspond a une certaine configuration structurelle qui ne permet plus
au fluide de s’écouler. Cette configuration est différente pour chaque matériau et est donc li¢e
aux nombres de gouttes et au nombre de particules d’argiles en solution. Nous reviendrons sur
ce phénomene dans le chapitre 6.

4.4 Régime liquide

Nous allons maintenant nous intéresser au comportement rhéologique de nos matériaux
modeles dans le régime liquide et tout d’abord regarder les effets dus a ’argile organophile
présente dans la phase continue.

4.4.1 Effet de I’argile

1. Du fluide a seuil simple au fluide a seuil thixotrope

Nous avons vu au chapitre précédent que 1’écoulement transitoire mesuré par vélocimétrie
IRM avant I’arrét du matériau est marqué par un comportement critique identifi¢é par une
discontinuité du gradient de vitesse sur la courbe d’écoulement locale. Maintenant nous nous
intéressons aux effets de I’argile sur le comportement du fluide en régime liquide. Pour cela,
nous comparons les courbes d’écoulement du systeme modele le plus concentré ($=70% et
3% d’argile organophile) et de la méme émulsion sans argile. Les mesures sont réalisées via
I’IRM pour obtenir des données locales sur les deux systemes. Plusieurs vitesses de rotation
ont alors été imposées pour obtenir le plus d’informations possibles et ainsi avoir les courbes
d’écoulement les plus complétes. L’ensemble de ces mesures est représenté sur la figure 44-1,
et montre une grande différence de comportement.
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Figure 44-1: Courbe d’écoulement locale pour I’émulsion pure (cercle) et I’émulsion avec argile (carré plein).
Ces courbes sont obtenues en réalisant des expériences a différentes vitesses imposées : 0.5, 15, 50 et 100 tr/min
pour I’émulsion pure et 15, 50 et 100 tr/min pour 1I’émulsion avec argile. La ligne noire correspond au modéle
d’Herschel-Bulkley appliqué sur nos données (voir texte ci dessous).

En effet, nous pouvons voir que le comportement de 1’émulsion pure est comparable a celui
d’un fluide a seuil simple qui peut étre trés bien représenté par un modele de type Herschel-
Bulkley avec 1. = 7.5 Pa, K= 6.5 Pa.s™® et n = 0.5. La courbe d’écoulement locale du systéme
modele est fortement différente et correspond bien a celle d’un fluide a seuil thixotrope. En
ajoutant les plaquettes d’argiles organophiles nous passons donc d’un fluide a seuil simple a
un fluide a seuil thixotrope.

Les comportements des deux fluides sont différents pour des gradients de vitesse inférieurs a
20 s alors que ’on retrouve le méme comportement rhéologique pour les deux fluides au
dessus de cette valeur. Ces différences de comportements ont sans doute pour origine des
microstructures différentes. Dans le cas de D’émulsion sans argile, la floculation des
gouttelettes et la compacité de I’émulsion entrainent le comportement observé. Pour
I’émulsion avec argile, I’origine microstructurelle est différente et vraisemblablement induite
par les plaquettes d’argile en solution. Ces dernieres doivent avoir la capacité a former un
réseau entrainant le changement de comportement pour des cisaillements inférieurs a 20 s et

I’arrét du matériau en dessous de y,. Les deux matériaux ont donc un comportement en

régime liquide similaire au dessus d’une certaine contrainte, mais 1’émulsion argileuse fait

apparaitre une discontinuité a la valeur critique y,, en dessous de laquelle nous ne pouvons

obtenir d’écoulement permanent.

1. Comportements rhéologiques locaux

Nous regardons maintenant le gradient de vitesse local en fonction du temps (Figure 44-2).
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nos formulations.

courbes d’arrét.

I’entrefer. (Données issues de la figure 43-2)

I’écoulement critique en dessous de y.
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Figure 44-2 : Evolution temporelle du gradient de vitesse local en fonction de la contrainte atteinte dans

Nous observons deux types de comportement : Au dessus d’une certaine contrainte, environ
27.65 Pa, le matériau s’écoule et atteint un régime permanent ou le gradient de vitesse est
constant (symboles pleins), en dessous de cette contrainte, le gradient de vitesse décroit et
donc le matériau s’arréte (symboles vides). Ceci correspond bien a [’évolution des
rhéogrammes locaux détaillée au chapitre 3. Nous retrouvons bien ici le phénomene de
bifurcation de viscosité avec un gradient de vitesse critique en dessous duquel nous ne
pouvons obtenir d’écoulement permanent. On retrouve ce comportement pour I’ensemble de

Regardons plus précisément I’évolution des gradients de vitesse locaux pour une contrainte
donnée en dessous de la contrainte critique (symboles vides sur la figure 44-2) et étudions
ainsi le régime d’écoulement critique avant le régime permanent. Ces courbes d’arrét ont un
aspect identique. Nous allons alors essayer de généraliser ce comportement original vers
I’arrét du matériau en réalisant une remise a I’échelle des courbes d’arrét suivant 1’équation

vy, =f(t/0) avec y, (r) et 6?(1) deux facteurs appropriés de remise a I’échelle pour ces

La figure 44-3 montre le résultat de cette remise a I’échelle. Nous obtenons avec des
parametres appropriés une courbe maitresse représentant le comportement généralisé de

Ce régime liquide est particulier mais a déja été observé sur des suspensions diverses
(moutarde, suspensions d’oxyde de titane et suspensions de bentonites) par Ovarlez et
Coussot [81] ou comme pour la remise a 1’échelle des modules ¢lastiques dans le domaine
solide, ils obtiennent une courbe maitresse ou le module élastique et le temps sont remis a



I’échelle en utilisant des fonctions appropriées de la contrainte. De méme nous proposons

deux fonctions représentant I’évolution de 7, (7)etde 6(z) :
7}0(7):[(2'_2'0)/(1'0_2'0)]7}9 4.20

k
9(7):(2_ 5 421

Figure 44-3: Courbe maitresse obtenue aprés remise a I’échelle par les facteurs (T ) et 0 (T) . L’insert

montre les valeurs des deux paramétres en fonction de la contrainte et les lignes pointillées sont le résultat du

modéle empirique (équations 4.20 et 4.21) avec 7, =17.9Pa, k =1.75Pa.s ,et 7, =27.5Pa.

Ces similarités de comportement suggerent fortement que 1’état structurel du matériau est
uniquement une fonction de &=t/6, qui peut €tre considéré comme représentant 1’age
physique du matériau i.e. I’état de structure durant une telle expérience. Ici il est remarquable
que ces parametres dépendent uniquement de la contrainte, ce qui contraste avec les modeles
usuels dans ce domaine qui présentent une dépendance unique avec le gradient de vitesse.
Ceci dit, nous avons pu voir que la cinétique de structuration i.e. vitesse du front de
solidification, déterminée a partir de la vitesse de I’interface liquide / solide ne dépendait pas
du gradient de vitesse mais uniquement de la position dans ’entrefer et donc uniquement de la
contrainte. Nous retrouvons ici un résultat similaire.

D’apres les équations 4.20 et 4.21, nous déduisons le comportement apparent de ce matériau :

r=1,+(m/ 1(£)7(&) 4.22
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Ou n,=(r,—7,)/ ¥,

Dans 1’équation 6.10, le premier terme T est indépendant de 1’état de la structure dans notre
matériau et peut étre considéré comme représentant la contrainte seuil. L’origine de celle-ci
est alors le blocage des gouttes entre elles dans le réseau avec une possibilité que les
particules d’argile modifient la tension interfaciale entre 1’eau et 1’huile. Le second terme est
associé¢ avec les effets visqueux et la structure du matériau dans la phase d’arrét de
I’écoulement.

A partir de ce résultat, nous évoquons, au chapitre 6, les origines structurelles liées a 1’arrét du
matériau.

4.4.2 Influence de la fraction volumique en phase dispersée

Nous venons de voir les effets dus a I’argile sur le passage entre le comportement rhéologique
d’un fluide a seuil simple et celui d’un fluide a seuil thixotrope. Nous allons maintenant nous
intéresser a 1’évolution du comportement rhéologique dans le régime liquide avec la variation
de la fraction volumique en phase dispersée.

1. Rhéologie locale

Nous avons réalisé des mesures systématiques de profils de vitesse par vélocimétrie IRM pour
toutes nos formulations. Dans ces mesures nous appliquons au rotor une vitesse de rotation de
15 tr/min, et nous mesurons un profil de vitesse toute les 30 s d’écoulement. Puis nous
mesurons les couples correspondant pour chacun des matériaux modeles afin de déterminer la
courbe d’écoulement locale d’aprés les équations 1.28 et 1.29. Ainsi nous construisons les
courbes d’écoulements locales a to=30s et a t; = 1050s dans le régime permanent (Figure 43-
4).
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Figure 44-4 : Rhéogrammes locaux initiaux (a 30s) et dans le régime permanent (a 1050s) pour I’ensemble des
systémes modéles.

Comme nous I’avons déja détaillé pour le matériau modele avec ¢ = 70%, le rhéogramme
local de chaque matériau mode¢le fait apparaitre un régime transitoire entre la premiere mesure
et le régime permanent. Ce dernier est marqué par un comportement original ou apparait
systématiquement un gradient de vitesse critique qui ne semble pas évoluer de fagon
significative avec la concentration comme nous le montre la figure 44-5 a..
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Figure 44-5 : Evolution du gradient de vitesse critique et de la contrainte seuil dans le régime permanent en
fonction de la fraction volumique en gouttelettes ¢.
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Les contraintes seuil quant a elles augmentent pour des valeurs de concentrations comprises
entre 40 et 70% (Figure 44-5 b.). Cette augmentation est étonnamment linéaire puisque 1’on
peut noter une augmentation de 15% de la valeur du seuil pour ¢ = 20% pour chaque
augmentation de concentration en gouttelettes de 10%.

1l. Généralisation du comportement

Revenons maintenant sur les courbes d’écoulement locales présentées sur la figure 43-4.
L’ensemble des courbes aprés 30s d’écoulement et celles dans le régime permanent semble
suivre une évolution similaire tout comme 1’écart pour chaque concentration entre la premiére
mesure (a 30s) et le régime permanent. Ceci nous pousse encore une fois a tenter de
généraliser le comportement de ces fluides. Pour cela nous utilisons une remise a 1’échelle
basée sur I’équation 5.24 :

L iomg 5.24
ng [ 9)

Avec 1o(9), la contrainte seuil dans le régime permanent (Figure 44-5 b.) et 6(¢) un temps
caractéristique. En appliquant ces parametres sur les courbes de la figure 44-4 nous obtenons
deux courbes maitresses représentées sur la figure 44-6.

o (%)
. 30s  1050s
= m 20 *x 20
o o 30 * 30
& B 40 % 40
o 50 * 50
B 60 * 60
B 70 x 70
1_
I%‘
X lé'h
T T
10" 10° 10"

y*0(¢)
Figure 44-6 : Remise a I’échelle des différentes courbes d’écoulement locales en utilisant les paramétres to(¢) et
0(¢) décrit par I’équation 5.24.

Nous obtenons donc des comportements similaires pour toutes nos formulations dans le

domaine liquide. Ce dernier est marqué dans le régime permanent par I’existence d’un
gradient de vitesse critique. On retrouve ici une représentation similaire a la figure 44-1 ou
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nous observons le passage entre un fluide a seuil simple et un fluide a seuil thixotrope. Ici il
semble donc que le comportement du matériau soit initialement celui d’un fluide a seuil
simple. Le seuil est alors d au blocage des gouttes entre elles.

De plus, les paramétres de remise a 1’échelle pour chaque concentration sont identiques pour
la courbe d’écoulement initiale a 30s et pour le régime permanent aprés 1050s d’écoulement.
Ceci implique des évolutions similaires du comportement entre ces deux temps avant
d’atteindre le régime permanent pour tous nos matériaux modeles. Une grande partie des deux
courbes maitresses se superpose pour les gradients de vitesse importants ce qui semble
indiquer un état structurel en écoulement relativement proche.

1il. Discussion
Pour entrer plus en détails dans la description du comportement des matériaux modeles dans

le régime liquide, nous tracons les paramétres to(¢) et 0(¢) adimensionnés par leurs valeurs
respectives a ¢ = 20% (Figure 44-7).

2al —m— 7 ()7, (=20%)
T —A—0(0)/6(9=20%) u
w224
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Fraction volumique en gouttes (%)
Figure 44-7 : Evolution relative des paramétres de remise a 1’échelle des courbes d’écoulement de la figure 44-6.

L’évolution relative des paramétres de remise a I’échelle n’est pas suffisante pour impliquer
de forts changements de comportement dans le domaine liquide. En effet, il semble que
lorsque le matériau s’écoule, et donc que la contrainte appliquée est suffisante pour maintenir
un certain état structurel, le comportement de celui-ci n’est pas modifié par le nombre de
gouttes présentes dans ce dernier. En fait, nous pouvons distinguer deux régimes : le premier
correspond aux forts cisaillements et est marqué par un écoulement homogene quel que soit la
formulation du fluide mod¢le. Le second pour de plus faibles cisaillement mais supérieurs au
gradient de vitesse critique voit la formation d’une structure mais celle-ci est controlée et
limitée par le gradient de vitesse.
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4.5 Conclusion

Les systémes modéles formulés dans le but de comprendre les principales caractéristiques
rhéologiques de la boue réelle font apparaitre un comportement étonnant avec la variation de
la fraction volumique en phase dispersée puisque la cinétique de structuration du matériau est
ralentie avec I’inclusion de plus en plus de gouttelettes de saumure. Une remise a 1’échelle
des modules élastiques suivant un parametre mécanique (Go(¢)) et un parametre exprimant le
vieillissement du systéme nous a permis d’extraire un temps caractéristique de structuration
au repos 0(¢). Ce dernier apparait comme le parametre le plus pertinent pour comprendre et
évaluer 1’état structurel du matériau apres un temps de repos.

Les matériaux modeles montrent que I’on retrouve le comportement rhéologique complexe du
matériau réel a partir d’une formulation simple. Une différence est notable au niveau du
régime transitoire puisque les matériaux modeles ne font pas apparaitre de semi plateaux de
vitesses constantes. Le régime permanent est quant a lui marqué par une discontinuité¢ du
cisaillement dans I’entrefer représentée par une forte localisation des profils de vitesse finaux.
En nous basant sur I’évolution spatiale de la zone a 1’arrét, nous avons pu mesurer les
cinétiques de structuration sous écoulement menant au régime permanent. Nous avons alors
pu voir que cette cinétique ¢€tait plus rapide pour les faibles concentrations (20 et 30%) et
montrait un phénomeéne de saturation a partir de 40%. Ce phénoméne est probablement di a
I’encombrement du systéme réalis€ par 1’intégration des particules d’argile au sein de
I’émulsion inverse.

Nous avons dans un premier temps vu les effets de 1’argile qui sont bien a I’origine de la
thixotropie dans nos matériaux modeles puisque I’ajout de ces particules colloidales fait
passer une émulsion modele qui a un comportement de type fluide a seuil simple a un fluide a
seuil thixotrope marqué par une grande différence entre leurs courbes d’écoulement
respectives aux bas gradients de vitesse. Nous avons démontré également que 1’influence de
I’argile était annulée sous de forts cisaillements. En regardant avec précision les évolutions
temporelles des gradients de vitesse locaux en fonction de la contrainte appliquée, nous avons
encore une fois mis en évidence le phénomene de bifurcation de viscosité. En dessous d’une
certaine contrainte critique le matériau s’arréte progressivement. Nous avons analysé ces
courbes d’arrét pour obtenir une courbe maitresse représentative d’un comportement unique
de I’écoulement vers 1’arrét, correspondant a un régime liquide critique. Les paramétres de
remise a I’échelle ont la particularité¢ de ne dépendre que de la contrainte.

Enfin nous avons encore une fois ¢tudié¢ I’influence de la concentration en phase dispersée sur
la rhéologie des systemes modeles dans le régime liquide. Pour cela nous avons généralisé le
comportement des différents fluides représentés par leurs courbes d’écoulement locales
initiales et dans le régime permanent. De plus, nous avons expliqué 1’origine de
I’augmentation de la contrainte seuil par le fait que plus le syst¢tme modele sera concentré
plus la structure formée sera dense et donc difficile a briser. Enfin, nous montrons en étudiant
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I’évolution des parameétres de remise a I’échelle que le régime liquide de nos matériaux
modeles n’est pas modifié de maniére importante par I’augmentation de la fraction volumique
en phase dispersée.

Ici la plupart de ces résultats semblent étre couplés a un état structurel. Nous reviendrons sur
certains d’entre eux en terme d’analyse structurelle au chapitre 6.
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Chapitre 5

Caractérisation des matériaux

Les mesures sur les différents aspects des phénomenes liés a la thixotropie de ces fluides sont
réalisées dans I’hypothése que le matériau reste homogéne pendant le temps expérimental
nécessaire. Dans ce contexte nous avons ¢t¢ amenés a réaliser différentes mesures. En
particulier nous avons étudié 1’homogénéité du matériau modele par des mesures de densités
locales réalisées par RMN. Puis nous avons réalisé des essais de visualisation de la structure
des matériaux sous microscope a contraste de phase dans le cadre d’expériences de type
écrasement entre deux plaques ou « squeeze flow ».

5.1 Hétérogénéité¢ du matériau

L’hypothése de base de la rhéométrie est que le matériau étudié est homogene. Si ce
n’est pas le cas, les résultats sont alors erronés dans la mesure ou, lors d’un cisaillement de
Couette par exemple, les couches successives de matériau en mouvement ne sont pas de
mémes compositions. Dans le cas précis de la localisation de 1’écoulement dans un entrefer
large, 1I’hétérogénéité du matériau peut remettre en cause la mesure et toute I’interprétation
qui en découle. Ici par le biais d’une technique RMN présentée au chapitre 2, nous allons dans
un premier temps essayer de mesurer des différences de concentrations induites par un
cisaillement appliqué au fluide.

5.1.1 Mesures de concentrations locales

Pour réaliser ces mesures nous avons besoin d’un contraste suffisant entre les temps de
relaxation de la phase continue (huile) et de la phase dispersée (eau). La quantité de signal
mesurée étant proportionnelle a la quantité d’eau ou d’huile dans la zone de mesure, et
compte tenu des temps de relaxations propres des deux fluides purs, le rapport signal sur bruit
devient satisfaisant dans le cas des émulsions concentrées au-dela de 50%. En dessous de
cette valeur, la différence entre les temps de relaxation des deux phases est trop faible pour
permettre une mesure correcte. Nous avons donc choisi ici de commencer notre étude sur
I’émulsion concentrée a 70% en phase dispersée (saumure), cette derniére présentant la
meilleure différence entre les deux temps de relaxation. Suivant la technique de mesure
décrite en détail dans le second chapitre, nous réalisons une expérience qui consiste dans un
premier temps a homogénéiser le matériau sous un fort cisaillement en utilisant le Silverson
L4RT (6000 tr/min pendant 5 min), puis, nous introduisons le fluide dans I’IRM. Nous
mesurons alors un profil de densité de référence pour I’eau et I’huile qui nous permettra de
mesurer par comparaison si nous avons des hétérogénéités de concentration dans notre cellule
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de Couette. Le matériau est ensuite réhomogénéisé dans les mémes conditions que
précédemment avant d’étre réinséré dans I'IRM. Nous calculons les différences de
concentrations (¢ (R)) par comparaison avec les profils de références des deux phases qui
correspondent alors a la formulation du fluide étudié selon 1’équation suivante:

_S®
=5 (R)qi,f 5.10

ref

¢(R)
Ou pour I’espece 1, Si(R) est le signal mesuré, Si.f(R) est le signal de référence et ¢ir est la
concentration de la phase i d’aprés la formulation.

Ici, nous appliquons une vitesse de rotation de 15 tr/min pendant 1h, puis nous arrétons
I’écoulement et nous mesurons de nouveaux les profils de densités.
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Figure 51-1 : Profils de concentrations de I’huile et de I’eau aprés 1 heure de rotation a 15 tr/min et profil de
vitesse final.

La figure 51-1 fait apparaitre une hétérogénéité du matériau apres 1h de cisaillement. En effet
les profil de concentration de I’eau et de 1’huile montre respectivement une augmentation de
6% au maximum et une diminution de 5.5% au maximum. Les deux profils sont donc tout a
fait corrélés. On retrouve bien également une concentration moyenne dans les deux cas
correspondant a la mesure de référence. De plus nous pouvons voir que le profil de vitesse est
localis¢ dans I’entrefer. La partie hétérogéne du matériau correspond alors précisément a la
partie en écoulement du matériau. Nous confirmons cela en réalisant une expérience identique
a une vitesse de rotation de 50tr/min (Figure 51-2).
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Figure 51-2 : Profils de concentrations de I’huile et de I’eau aprés 1 heure de rotation a 15 et 50 tr/min et profils
de vitesse finaux correspondant.

Il est cependant important de remarquer ici que la concentration en eau et en huile varie
proche du cylindre interne en rotation (sur environ 5.5 mm). Ceci est tout a fait inhabituel
puisque théoriquement les éléments de masse volumique supérieure migrent vers les faibles
cisaillements, ou pour le cas des émulsions diluées vers le centre de ’entrefer (voir chapitre
1). On remarquera également que I’interface liquide/solide est le si¢ge d’une inversion de
concentrations. Ces observations nous ameénent donc a conclure sur [’existence
d’hétérogénéités induites par le cisaillement de notre fluide pendant une heure. Celles-ci sont
completement corrélées avec 1’existence de la localisation du cisaillement dans I’entrefer.

Il n’est cependant pas établi si nous avons a faire a des phénoménes migratoires (« inverse »)
ou a une infiltration du fluide interstitiel (huile) dans le matériau arrété qui se comporterait
alors comme un matériau poreux. Dans le but de valider nos expériences rhéologiques, nous
sommes amenés a étudier la cinétique d’apparition de ce phénoméne et sa compléte
corrélation avec la localisation de 1’écoulement dans 1’entrefer, ou encore si 1’inclusion des
particules d’argile organophile a une influence sur 1’apparition de ces hétérogénéités de
concentration, enfin, puisque nous avons étudié une émulsion trés concentrée ou la phase
dispersée est proche de 1’empilement maximum (74%), quel est I’effet de la concentration en
gouttelettes de saumure sur les différences de concentration induites par le cisaillement.

5.1.2  Cinétique

Les premiers résultats ont montré 1’existence d’hétérogénéités dans 1’entrefer de la cellule de
Couette apres un cisaillement long. Nous allons maintenant étudier ce phénomene en fonction
du temps. Nous avons vu dans les chapitres précédents que 1’écoulement de ces émulsions
thixotropes était marqué par une forte localisation du cisaillement dans I’entrefer. La premiére
mesure de concentration apres une heure de cisaillement a montré que cette localisation était
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corrélée spatialement avec I’apparition des hétérogénéités dans 1’entrefer. Pour aller plus loin,
nous allons étudier plus précisément ce phénomeéne (corrélation du cisaillement et
hétérogénéité du matériau) en regardant également son évolution temporelle puisque comme
vu dans les chapitres précédents, les émulsions thixotropes font apparaitre une localisation
progressive du cisaillement dans 1’entrefer.

Nous travaillons ici toujours avec le méme fluide. Nous réalisons une expérience longue (5h)
pendant laquelle nous mesurons pour une vitesse de rotation de 15 tr/min les profils de
vitesses et les profils de concentrations sous cisaillement.
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Figure 51-3 : Cinétique d’évolution des profils de concentration d’eau et d’huile et évolution du profil de vitesse
sur la période correspondante.

Nous pouvons voir sur la figure 51-3 la cinétique d’apparition des hétérogénéités induites par
le cisaillement. Dans une premiere phase durant 13min, le fluide reste homogeéne dans
I’entrefer alors que les profils de vitesse se localisent progressivement. Puis, le phénoméne
s’amorce et est a ce moment la compleétement corrélé avec la localisation quasi définitive du
cisaillement dans I’entrefer comme nous pouvons le voir ici. En effet, ce n’est qu’une fois
I’interface liquide/solide stabilisée dans I’entrefer que les différences de concentrations
apparaissent. On remarquera également que le profil de vitesse varie peu entre 12min et Sh
alors que la concentration en eau et en huile dans la partie du matériau en écoulement varie
entre 3 et 12%. La partie a 1’arrét est peu ou pas modifice par les différences de
concentrations, tout se passe au niveau de D’interface liquide / solide. Au bout des 5h
d’expériences, les concentrations en phases dispersées atteintes dans la partie cisaillée sont
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supérieures a 80%, on parlera alors de mousses bi-liquides, ou chaque goutte est déformée par
ces voisines et recouverte d’une fine couche de phase continue.

5.1.3 Influence de I’argile

Nous réalisons maintenant des mesures de densités servant de références pour 1’émulsion
70/30 sans argile puis nous appliquons un cisaillement durant 1h en imposant une vitesse de
rotation de 0.5 tr/min. Les profils de densité de la figure 51-4 ne montrent pas d’hétérogénéité
de concentration pour I’émulsion sans argile alors que nous avons vu précédemment que
I’émulsion chargée, thixotrope, montrait de fortes hétérogénéités de concentrations dans les
mémes conditions expérimentales.
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Figure 51-4 : Profils de concentrations pour I’émulsion sans argile a. pour une vitesse de rotation de 0.5 tr/min
avec le profil de vitesse correspondant, b. pour une vitesse de 100 tr/min.

Nous avons alors voulu vérifier si la migration n’était pas induite pour de forts taux de
cisaillement. En effet, a ces concentrations ¢élevées, les gouttelettes de 1’émulsion sont en
contact et déformées. Nous pouvons supposer qu’en absence d’argile aux interfaces eau/huile,
les gouttes mémes petites peuvent glisser les unes sur les autres dans le cas des faibles
vitesses. Pour les hautes vitesses, nous devrions retrouver une migration théorique vers les
faibles gradients de vitesse due aux forces centrifuges induites et & la masse volumique
supérieure de la saumure, donc des gouttes. Pour vérifier cela, nous réalisons la méme
expérience que précédemment mais a une vitesse de rotation de 100 tr/min. Les résultats
montrent encore une fois que ce matériau reste homogeéne dans tout I’entrefer sous un fort
cisaillement pendant 1h (Figure 51-4 b.). On peut alors estimer le taux de migration (®) induit
par les forces centrifuges agissant sur une particule de rayon a = lum suivant I’équation
simplifiée suivante :

I+u, Qa’

=6 o (py—pr) 5.11
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Avec py la viscosité dynamique de la phase continue, Q la vitesse de rotation du cylindre
interne (en rad/s), vr la viscosité cinématique de la phase continue et p, et pr les masses
volumiques respectives de la goutte et de la phase continue. En considérant dans notre cas pir
= 40mPa.s, v = 20mPa.s, Q = 10.47 rad/s (100tr/min), p, = 1200 Kg/m’ et py = 850 Kg/m’,
on trouve un taux de migration ® = 1.74 10" s™'. La migration radiale dans notre cas pour
une vitesse de rotation de 100 tr/min est donc totalement négligeable, ce qui explique le
résultat de la figure 51-4 b..

5.1.4 Effet de la concentration volumique en phase dispersée

Nous regardons maintenant I’effet de la fraction volumique en gouttelettes sur I’apparition
d’hétérogénéités sous cisaillement dans D’entrefer de la géométrie de Couette. Nous
commengons par étudier une émulsion inverse concentrée a 60% toujours avec 3% d’argile
organophile dans le volume de phase continue.
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Figure 51-5 : Profil de concentrations d’eau et d’huile pour une émulsion a 60% et profil de vitesse apres 45 min
de rotation & 20 tr/min

Les profils de concentrations en huile et en eau sur la figure 51-5 montrent I’existence
d’hétérogénéités de concentration dans I’entrefer pour une émulsion ayant 60% de gouttelettes
dans le volume total. En effet, aprés 45 min. d’écoulement nous mesurons une augmentation
d’environ 4% de la concentration en eau prés du cylindre interne. Cette augmentation n’est
cependant pas répercutée sur la concentration en huile puisque cette derniére ne diminue que
de 2% au maximum. Malgré I’aspect qualitatif de ces mesures, nous montrons ici 1’existence
d’une hétérogénéité de concentration pour les plus forts gradients de vitesse comme pour
I’émulsion chargée a 70%. Le profil de vitesse du régime permanent indique encore une fois
ici que la localisation du cisaillement dans 1’entrefer entraine la création d’hétérogénéités dans
le matériau.
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Figure 51-6 : Profil de concentrations d’eau et d’huile pour une émulsion a 50% et profil de vitesse apres 45 min
de rotation & 20 tr/min

Pour ¢ = 50% (Figure 51-6), les profils de concentrations mesurés apres 45 min d’écoulement
font apparaitre de fortes hétérogénéités. En effet, nous pouvons voir une croissance de la
concentration en eau preés du cylindre interne, comme pour les autres concentrations, mais
¢galement une diminution de la concentration en eau dans la zone a 1’arrét d’apres le profil de
vitesse associé a ces mesures. Le profil de concentration de 1’huile suit les tendances inverses.
A la position correspondante a la localisation finale du profil de vitesse, nous notons une
équité entre les deux profils de concentrations.

5.1.5 Discussion

Nous avons vu que des hétérogénéités apparaissaient au sein de I’entrefer de notre géométrie
Couette. Cependant, ces hétérogénéités apparaissent uniquement apres la localisation finale
du cisaillement dans I’entrefer. Le point le plus important ici est donc que le matériau reste
homogene pendant la phase d’écoulement précédent le régime permanent, ce qui valide notre
¢tude rhéologique.

On peut revenir sur les observations réalisées par Hollingsworth et. al. [47] sur des émulsions
diluées. Ces observations présentaient des effets migratoires vers la paroi du cylindre en
rotation. Ici, nous pouvons confirmer ce résultat mais pour des émulsions concentrées.
L’origine physique de cette différence de concentrations n’est cependant pas trés claire. Ici
nous sommes dans le cas d’une émulsion inverse ou la différence de densité ne peut expliquer
ce phénoméne. On n’est donc pas dans le cas ou les effets inertiels induisent la migration. Il
semble que I’hétérogénéité du gradient de vitesse dans la zone en écoulement soit responsable
de ce phénomene.

Un phénomene difficile a mesurer apparait aprés un long cisaillement. Il peut étre décrit
comme une démixtion du matériau dans la zone d’écoulement aprés la localisation finale de
I’interface liquide / solide. En effet, apres plusieurs heures de cisaillement les différentes
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phases semblent se séparer. L. origine physique de cette séparation de phase n’est pas claire,
cependant, nous pouvons avancer que lorsque la concentration en gouttes augmente proche du
cylindre interne ces derniéres sont en contact les unes avec les autres ce qui peut provoquer la
coalescence des gouttes et donc déstabiliser 1I’émulsion.

5.2 Essai de caractérisation structurelle

Nous allons maintenant essayer de caractériser la structure de notre matériau. Pour cela nous
allons utiliser un microscope a contraste de phase et réaliser une observation entre deux
plaques de verres. La mise en place de la lame de verre supérieure sur la goutte de matériau a
¢tudier induit un écoulement sous écrasement ou « squeeze flow ». Cet écoulement est délicat
a controler dans notre cas puisque le matériau doit avoir une viscosité assez ¢élevée pour
permettre une visualisation de ce dernier mais pas trop pour ne pas empécher la lame
supérieure de descendre sous 1’effet de la gravité. Nous pouvons avant toutes visualisations
expliciter le principe et les équations régissant ce type d’écoulement.

5.2.1 Formalisme mathématique de I’écoulement sous écrasement

Les écoulements sous écrasements sont nombreux dans I’industrie et particulierement
importants pour I’industrie agroalimentaire. Depuis peu, le " squeeze flow " est utilis¢é comme
outil de caractérisation rhéométrique [34, 95, 96]. Ici nous allons considérer un écoulement
sous écrasement axisymétrique avec conservation de la masse. La figure 52-1 définit le
systéme de coordonnés auquel nous nous référerons.
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Figure 52-1 : Systéme de coordonnées et dimensions de base utilisés pour décrire I’écoulement sous écrasement
axisymétrique.

Dans le cas d’un matériau visqueux, I’extension biaxiale uniforme avec un taux de

compression donné par é=H/H (avec H la vitesse relative des plaques) a un champ de
vitesse de la forme :
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Vi 2
v, £z
Auquel on peut associer le tenseur des contraintes :
“€ 0o o
2
. g 5.21
=2n(y)l O Y 0
0 0 -¢

Avec 7n7(y) une fonction de la viscosité ou y = NE) |5| dans le cas d’un écoulement uniaxial de

compression.
A partir de 1’équation de la conservation des moments et en négligeant les forces de gravité et
la tension de surface, on peut écrire la contrainte a I’interface entre la plaque et le fluide :

5.22

o :_p+Tzz

De plus en considérant la continuité des forces normales a I’interface entre le fluide et 1’air, il
vient :

Grr=—p+Trr=_p0 5.23

Avec les équations 5.21 et 5.22, 5.23 devient :

O-zz__p0+277(7/)(8+5j 5.24

= =P, + 37(7)é =—p, +3n(~3]¢]) ¢

La contribution de py est le plus souvent négligée au regard de la contrainte due a la
déformation.

Pour le systeme de coordonnées choisi, on peut écrire 1’équation généralisée du cisaillement

dans le cas d’un fluide non-Newtonien a volume constant sans glissement et en prenant en
compte les effets inertiels, le champ de vitesse est de la forme :

129



1. ..
——hrf (z,t
2 (z,1)

—~ 5.25
V= 0
hf (z,t)
Avec dans notre cas I’expression de f(z,t) de la forme suivante :
z 7’
f(z,t):%(3—pj 5.26
On déduit alors le champ des taux de déformation :
z’ rz
= h?
. 2
Q(r,z)=% 0 %—1 0 527
rz z’
el 0 2 [1 - FJ
Et ’expression généralisée du cisaillement en tout point :
L ez 3(h? =22
7(&2):?]—?\/ (2 ) 5.28

Le probléme restant au niveau de la mesure de la vitesse d’écrasement de la goutte de
matériau étudiée représentée dans I’équation 5.28 par la dérivée de la distance h entre les
plaques.

Cette équation montre cependant 1’évolution du gradient de vitesse dans les directions r et z
entre les deux plans (Figure 52-2). On peut donc s’attendre a certains problémes de
visualisation lors de 1’écrasement de la goutte de matériau modele par la lamelle, dus aux
vitesses ¢levées atteintes par les gouttes dans les premiers instants de 1’écoulement.
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Figure 52-2 : Gradient de vitesse généralisé calculé a partir de 1’équation 5.28. Les zones noires correspondent
aux gradients de vitesse les plus élevés.
5.2.2  Visualisation de la structure

1. Principe du contraste de phase

La microscopie en lumicre ordinaire nous montre les différences de teintes de gris (de
couleur) entre un objet et son milieu. Un objet incolore et transparent d’indice de réfraction n
et d’épaisseur e dans un milieu incolore et transparent d’indice de réfraction n’ est a peu pres
invisible sauf si le bord de I’objet produit une diffraction importante. Dans ces conditions, un
rayon lumineux qui traverse 1’objet suit un chemin différent de celui qui traverse uniquement
le milieu on dit alors que I’objet & une différence de phase.

Cette différence de phase s’exprime par I’équation:

27A 5.29

La différence de phase ¢ est:

e proportionnelle a la différence de chemin optique A.

e inversement proportionnelle a la longueur d’onde A.

La microscopie en contraste de phase est un systéme optique qui transforme la différence de
phase en intensité de gris permettant ainsi de voir des objets autrement invisibles. Le systeme
optique est composé de deux anneaux dits de phase. Un de ces anneaux est placé dans
I’objectif tandis que I’autre est dans le condensateur.

1. Ecrasement entre lame et lamelle

Les observations de matériaux hétérogénes opaques nécessitent 1’obtention d’une épaisseur
d’échantillon relativement fine (expérimentalement 10um), c’est pourquoi nous utiliserons le
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couple lame-lamelle pour observer nos échantillons. Le matériau sera donc écrasé par la
lamelle sans pression extérieure, le seul poids de la lamelle suffit a écraser doucement le
matériau lui permettant de s’écouler pendant un temps assez long entre les deux plaques. Il
faut également choisir des matériaux ni trop visqueux (risque de bloquer I’écrasement avant
d’atteindre 1’épaisseur de visualisation), ni pas assez (temps de visualisation écourté et
influence d’un écrasement rapide sur le matériau). Il est important de bien doser le volume de
I’échantillon. En effet, si le volume est trop important, le matériau atteignant les bords de la
lamelle est arrété par les forces dues a la tension interfaciale de 1’échantillon. Cet écrasement
s’apparente donc a du « squeeze flow » ou écoulement sous écrasement.

Le matériel de mesure utilisé dans cette partiec se compose d’un microscope a contraste de
phase de marque Leica® et du couple lame/lamelle. Les dimensions caractéristiques de ce
couple sont :

Pour la lame : longueur, 76 mm, largeur, 26 mm et épaisseur, 1 mm.

Pour la lamelle : Longueur, 26 mm, largeur, 26 mm et épaisseur, 0.5 mm.

Le poids de la lamelle de verre est donc de 0.845 g et la contrainte appliquée par celle-ci va
varier en fonction de la surface en contact avec le fluide, la quantité initiale de fluide a
échantillonner est donc trés importante.

Les grossissements disponibles sur le microscope sont 10x, 20x et 40x.

5.2.3 Résultats

1. Protocole avant visualisation

Les observations réalisées a 1’aide de ce matériel suivront le protocole suivant : En premier
lieu une faible quantité de matériau a étudier est déposée au centre de la lame (partie
inférieure). Puis nous posons le plus horizontalement possible la lamelle (partie supérieure)
sur I’échantillon. La lamelle écrase le matériau a une vitesse dépendante de la structure du
matériau. Les observations peuvent commencer lorsque 1’épaisseur entre la lame et la lamelle
est d’environ 40pm.

1. Observation de la structure

La définition du microscope Leica n’étant pas suffisante pour observer directement les
interfaces eau-huile, eau-argile ou eau-argile-huile, nous réalisons des émulsions grossicres
dans le but d’avoir une taille de goutte de 1’ordre de la dizaine de micromeétres dans lesquelles
on a préalablement dispersé¢ des particules d’argile modifiées. Puis nous observons ces
systémes sous microscope avec le plus fort grossissement (40x).
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Figure 52-3 : Observation d’une émulsion grossiére en présence de particules d’argile modifiée.
(Grossissement 40x).

La figure 52-« permet de discerner la structure formée. On peut voir que des liens existent
entre les gouttes de I’émulsion. Nous pouvons supposer que 1’argile vient se positionner aux
interfaces entre gouttes pour créer des ponts les reliant les unes aux autres. Il faut remarquer
que I’on est ici dans le cas d’une émulsion diluée avec une fraction volumique d’argile de
moins de 1%.

1ii. Ecoulement sous écrasement

Ici, nous voulions dans un premier temps pouvoir accéder a une visualisation de la structure
de nos matériaux modeles. Le matériel n’était donc pas prévu pour réaliser des expériences
controlées en " Squeeze Flow ".

Pour pouvoir réaliser une observation du matériau, il faut une épaisseur maximale de 40pm. A
partir de cette distance entre les plaques de verre, nous pouvons voir évoluer I’écoulement en
fonction du temps.

Evolutions temporelles
Au début de I’observation (dans les premiéres secondes), I’écoulement est multidirectionnel a
partie du centre de 1’échantillon dans le plan entre la lame et lamelle (voir figure 52-2). Le

matériau modele apparait homogene lors de son écoulement relativement lent (Figure 52-4
a.). Puis des zones d’écoulement préférentiel apparaissent (Figure 52-4 b.).
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Figure 52-4 : Images de 1’émulsion 50/50 — 2 au début de I’écoulement sous écrasement, a. écoulement
homogene et b. écoulement induit dans une direction préférentielle (suivant la fléche).
(Grossissement x10)

La contrainte exercée sur le matériau diminuant en fonction de 1’étalement de ce dernier, la
structuration va peu a peu ralentir I’écoulement de certaines parties mais induire une
localisation du cisaillement entre ces parties plus ou moins structurées.

Les zones d’écoulement préférentiel vont étre de plus en plus nombreuses et de plus en plus
marquées sur une période relativement longue (environ 10 min). La concentration en gouttes a

I’intérieur des zones en écoulement va progressivement diminuer et donc le cisaillement
augmenter. Comme le montre les Figures 52-5 a. et b., des zones fortement structurées vont
croitre et des zones peu concentrées assimilables a des fractures vont se créer.

¥ i i

Figure 52-5 : Images de I’émulsion 50/50 — 2 aprés quelques minutes d’écoulement, écoulement dans une zone
préférentielle autour de parties structurées a. (x10) et b. (x20).

Ensuite, les observations au-dela de 10min d’écoulement montrent la formation de fractures
au sein du matériau (Figures 52-6 a. et b.), contrastant avec des zones fortement structurées.
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Figure 52-6 : Images en négatif de I’émulsion 50/50 — 2 aprés 10 minutes d’écoulement, Apparition de canaux
autour de parties structurées a. (x40) et b. (x20).

Il est important de noter que I’on peut visualiser des agrégats de différentes tailles évoluant
dans ces fractures en régime dilué (Figure 52-6 b.).

5.2.4 Emulsions pures

Nous avons également cherché a obtenir des informations sur les matériaux sans argile que
nous nommons €émulsions pures. Nous avons alors observé deux émulsions la premiere est
concentrée a 50% et la seconde a 70%.

Figure 52-7 : a. Emulsion pure a I’arrét (50/50) présentant des agrégats, b. Emulsion pure (70/30) en écoulement
autours d’un obstacle (bulle d’air).

La figure 52-7 a. fait apparaitre un systéme de gouttes floculées pour une émulsion pure
concentrée a 50%. Il est tout a fait logique d’obtenir ce type d’observation au repos puisque
les tensioactifs recouvrant les gouttes vont étre plus attirés par les molécules de surfactant que
par le milieu organique qui les entoure. On peut également supposer que cette structure est
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extrémement fragile, le matériau a alors un seuil d’écoulement trés faible qui devient difficile
a mesurer. Lorsque I’on augmente la concentration en gouttelettes, nous n’observons plus
d’agrégats mais un matériau homogene a ’arrét et en écoulement (Figure 52-7 b.). On se rend
bien compte ici que le seuil de cette émulsion concentrée a 70% va prendre son origine
physique dans sa compacité. On va étre en effet dans les conditions du « jamming » ou
blocage des gouttes discutées au chapitre 4.

5.2.5 Discussion

Des observations identiques sont présentes dans la littérature, Varadan et al. [104] font état de
telles structures pour des gels concentrés de silices. L’apparition de fractures semble éEtre
dépendant de la fraction volumique en phase dispersée comme 1’indique Mason et al. [67]
pour des émulsions concentrées a plus de 70%.

Ces observations qualitatives de la structure formée dans un échantillon modéle montrent une
hétérogénéité en concentration de phase dispersée évoluant au cours du temps [49]. Cette
évolution est marquée chronologiquement par la création aux premiers instants, aprés une
phase d’écoulement homogene, de zones d’écoulement préférentielles qui vont montrer des
vitesses d’écoulement plus importantes que le reste du matériau. Ceci va conduire a la
diminution de concentration dans ces zones pour des temps allant de quelques secondes a une
dizaine de minutes, puis lorsque la concentration en gouttelettes mélangées a I’argile devient
trop faible, il reste des canaux de différentes largeurs. Les comportements rhéologiques
décrits pour les différents systémes modeles ne peuvent étre comparés a ces observations du
fait de la grande différence entre les deux types d’expériences. On peut juste supposer ici que
I’interface fortement marquée entre la zone liquide et la zone solide observée par vélocimétrie
IRM peut étre due a des fractures similaires @ nos observations en écoulement sous
écrasement. Cependant, nous avons confirmation ici de I’agrégation des gouttes entre elles.

5.3 Conclusion

Issue d’une méthode innovante notamment au niveau de la séparation des espéces, les
mesures locales de densités ont montré I’apparition d’hétérogénéités sous cisaillement dans
notre géométrie Couette. Ces mesures locales, les premicres réalisées sur des systémes aussi
concentrés, montrent une croissance de la concentration en phase dispersée proche du cylindre
interne en rotation donc dans la zone de forts cisaillements. Nous avons ensuite montré la
corrélation entre la localisation du cisaillement d’une part et la zone ou les hétérogénéités
apparaissent. En étudiant la cinétique du phénomene, nous montrons que les hétérogénéités
n’apparaissent qu’apres la localisation du cisaillement dans 1’entrefer donc une fois que le
régime permanent d’écoulement est atteint. Ceci implique que nos résultats et donc leur
analyse ne sont pas a remettre en cause.

Les essais de visualisation de structure aux échelles en jeu ici sont délicats dans le sens ou la
taille des gouttes correspond a la limite de visualisation des appareils optiques dont nous
disposions. De plus I’opacité des matériaux modeles rend impossible toute visualisation sans
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avoir recours au contraste de phase. Cependant, nous avons réussi a observer la structuration
du matériau sous cisaillement induit par I’écrasement de ce dernier entre deux plans. La
cinétique de cette structuration fait apparaitre plusieurs phases montrant le pouvoir structurant
de nos matériaux modeles. A la fin des canaux de phase continue apparaissent et peuvent
s’expliquer de deux maniéres différentes : Premiérement la phase continue a filtré a travers le
matériau structuré qui se comporte alors comme un matériau poreux, ou la migration des
gouttes vers les zones structurées a induit de la fracturation et donc les canaux. D’autres
techniques de visualisation ont été testées (tomographie X) sans donner de résultats ou
simplement envisagées (Diffusion de Neutron au Petits Angles ou microscopie électronique)
sans pouvoir étre utilisées sur nos matériaux.
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Chapitre 6

Interprétation structurelle

Nous avons vu au chapitre précédent qu’il n’était pas évident de réaliser des observations ou
mesures directes sur la structure des matériaux modeles suivant différentes techniques.
Cependant, nous pouvons revenir sur certains de nos résultats obtenus a la fois sur le matériau
réel et sur les matériaux modeles en les analysant en fonction de leurs structures sous-
jacentes. Nous allons dans un premier temps définir cette structure en réalisant des mesures
rhéologiques susceptibles d’éliminer certaines hypotheses.

6.1 Structure

Hypothéses

Dt a sa formulation complexe (plus d’une dizaine de constituants) et empirique, il n’est pas
¢vident d’interpréter les résultats rhéologiques obtenus sur la boue de forage en terme de
structure. La physicochimie de ces systemes fait intervenir différents stabilisants pour
I’émulsion, un agent mouillant et différents solides de différentes tailles. Cependant, les
propriétés de thixotropie qui nous intéressent ici et que nous avons étudiées en détails dans le
chapitre 3 sont principalement dues a 1’ajout des particules d’argiles organophiles. La surface
des argiles est classiquement chargée négativement ce qui les rend solubles dans 1’eau. La
modification organophile est due au greffage de chaines de polymeéres sur leurs surfaces,
recouvrant les argiles de chaines carbonées. Ces argiles ainsi modifiées sont solubles dans les
milieux organiques comme [’huile de I’émulsion inverse qui constitue la base des fluides de
forage a I’huile. Toutefois, cette modification n’est pas complete a 100% et peut entrainer une
polarité résiduelle qui leur permet de garder une attirance limitée pour le milieu aqueux. Les
tensioactifs utilisés pour stabiliser I’émulsion agissent de méme en recouvrant la surface de la
goutte par une couche de chaines carbonées. On peut supposer trois origines physiques pour la
microstructure de ce fluide. Soit la thixotropie, et donc la structure, est due a la formation
d’un réseau argileux pur sans interactions avec les gouttes. Soit les argiles modifiées viennent
s’agréger entre les gouttes, via les chaines carbonées, pour former des liens structuraux entre
celles-ci et ainsi former une structure a longue portée. Et enfin, soit la microstructure est due a
la combinaison des deux précédentes, c'est-a-dire a la fois un réseau argileux et des liens
argiles — gouttes. Ces hypothéses sont schématisées trés simplement sur la figure 61-1. Le cas
réel est bien différent puisque par formulation, le nombre de particules élémentaires d’argile
par gouttes varie entre environ 5000 et 800 quand la concentration varie de 20 a 70%.
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Figure 61-1 : Représentation schématique de nos hypothéses sur la structure des matériaux modeles avec a. un
réseau purement argileux sans interactions avec les gouttes, b. création de liens argileux entre les gouttes
uniquement et c. création de liens et d’un réseau argileux.

Suspension d’argile
Nous avons voulu tester la premicre et la troisieme hypothése (Figure 61-1 a. et c.) en

réalisant des fluages sur une suspension d’argile organophile concentrée a 3% dans de ’huile
suivant le protocole décrit au chapitre 2 pour le rhéométre Bolhin (Figure 61-2).
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Déformation
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Figure 61-2 : Evolution de la déformation au cours du temps pour différents niveaux de contraintes sur une
suspension d’argile organophile (3% du volume d’huile).

Nous observons que 1’évolution temporelle de la déformation est similaire pour les différents
niveaux de contrainte appliqués : les courbes ont une pente finale égale a 1 ce qui signifie que
le matériau s’écoule en régime permanent et ce quelle que soit la contrainte appliquée dans la
gamme [2.107: 1.5 Pa]. Nous pouvons conclure que la suspension d’argile n’a pas de seuil
d’écoulement mesurable, elle ne fait pas apparaitre de propriétés thixotropes comparables a
celles observées sur les matériaux modéeles, comme la bifurcation de viscosité par exemple.
Ici il n’y a pas de structure induite par 1’argile. Nous pouvons d’ores et déja rejeter les
hypothéses représentées sur les figures 61-1 a. et c..
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Incorporation de gouttelettes

Pour définir I'influence de D’inclusion gouttelettes de saumure, nous ajoutons dans la
suspension d’argile étudiée 5% de gouttes par rapport au volume d’huile. Nous appliquons sur
ce matériau le méme protocole de mesures en fluage que précédemment mais a des niveaux

de contraintes différents.
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Figure 61-3 : Evolution de la déformation au cours du temps pour différents niveaux de contraintes sur une
suspension d’argile organophile (3% du volume d’huile) avec 5% en volume de gouttes dispersées.

Le résultat est représenté sur la figure 61-3. Les courbes en fluage pour des contraintes
supérieures a 4 Pa ont un comportement similaire a celle de la suspension seule, le matériau
s’écoule en régime permanent. Mais en dessous de cette valeur, la pente finale de la
déformation en fonction du temps est nulle, le matériau est a I’arrét. Nous avons donc ici un
matériau ayant une transition liquide / solide au niveau de la bifurcation de viscosité pour une
contrainte seuil appliquée entre 3 et 4 Pa. L’ajout de seulement 5 % de gouttes a
complétement modifié le comportement rhéologique de la suspension, ce que nous
confirmons en comparant les rhéogrammes apparents reconstruits a partir des fluages ci-
dessus pour un temps de 300s (Figure 61-4).
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Figure 61-4 : Rhéogrammes apparents de la suspension d’argile a 3% et de cette derniére avec ajout 5 % de
gouttes (données issues des figures 61-2. et 61-3).

La figure 61-4 nous montre le changement radical de comportement rhéologique entre les
deux matériaux considérés. La suspension d’argile seule a un comportement newtonien tout
au long de la gamme de contraintes considérées. La méme suspension avec 5% de gouttelettes
a un comportement de fluide a seuil. Nous pouvons également noter I’apparition d’un gradient

-1

. .. 3 .
de vitesse critique de valeur 3.10” s, en dessous duquel nous ne pouvons obtenir

d’écoulement permanent.

La seule hypothese structurelle qui pourrait permettre une description de I’ensemble de ces
résultats est la seconde (Figure 61-1 b.). Elle correspond a la création de liens argileux entre
les gouttes de saumures.

Nous allons maintenant reprendre certains de nos résultats rhéologiques en les analysant d’un
point de vue structurel.

6.2 Fluctuations de vitesse dans le régime transitoire du matériau réel

Sur les figures 33-5 et 33-8, nous avons observé des fluctuations de vitesses plus grandes que
I’incertitude de mesure de 'IRM (10 m.s™). Ici, une explication possible de ce phénoméne
est que la structuration commence par la création d’agrégats au sein de la zone ou la viscosité
croit. Ces derniers sont suivant notre représentation de la structure formés de quelques gouttes
reliées par des liens argileux. Durant la phase d’arrét, ces agrégats deviennent de plus en plus
grands et peuvent se mettre en rotation d’une maniere rigide au lieu d’étre cisaillés. Ainsi, du
a cette rotation, les régions externes de ces agrégats peuvent donner parfois des vitesses
supérieures a celles attendues. Lorsque la viscosité apparente dans cette région augmente, les
agrégats croissent de plus en plus et conduisent a un phénomene de percolation qui induit un
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arrét global du matériau dans une certaine zone. Dans un bon accord avec cette interprétation,
les résultats avec un temps de repos montrent des fluctuations plus importantes dans le temps,
ce qui suggere que le matériau est plus proche de son état solide au démarrage de la mesure.
Pour des temps de repos plus importants, on peut s’attendre a ce que le matériau ne redémarre
pas dans la région B, indiquant par la méme qu’une structure suffisamment rigide a été
formée.

Ainsi, la boue de forage parait se restructurer sous la forme d’un solide a la structure
complexe qui semble cependant facile a casser pour permettre au matériau de s’écouler. Ceci
suggere que la rigidité de la structure est assurée par un grand nombre de liens plutdt que la
force de ces derniers. Dans ce contexte, I’hypothése que cette structure solide soit formée par
un réseau de gouttelettes connectées par de faibles liens via les particules d’argile est
cohérente avec les observations décrites ci-dessus concernant les caractéristiques initiales de
I’écoulement : en premier quelques liens sont créés, qui tendent a augmenter la viscosité
apparente de la boue qui malgré tout prend le comportement d’un simple fluide en loi de
puissance ; alors les agrégats percolent entre eux et forment un réseau continu de gouttelettes
reliées, et le matériau commence a montrer un comportement solide ; enfin, ce solide est
continlment cassé mais le nombre moyen de liens créés continus d’augmenter et donc la
rigidité du matériau augmente et provoque I’arrét de 1I’écoulement dans la région B.

6.3 Courbes d’écoulement locales en régime permanent des matériaux modeles

Nous avons mesuré¢ les courbes d’écoulement locales dans le régime permanent pour nos
matériaux modeles a différentes fractions volumiques en phase dispersée (Figure 44-4). Nous
avons montré que les régimes permanents de ces matériaux étaient marqués par 1’existence
d’une discontinuité sur les courbes d’écoulement locales a des valeurs de gradients de vitesse
critiques. Nous avons relevé la valeur de ces derniers et également la valeur des contraintes
critiques correspondantes en dessous desquelles nous ne pouvons obtenir de régime
permanent (Figure 44-5 a. et b.). Ces mesures montrent que le gradient de vitesse critique
n’évolue pas de maniere significative avec la fraction volumique en gouttelettes alors que le
seuil augmente de 10 Pa entre ¢ = 40% et ¢ = 70%. A partir de la description de la structure
réalisée précédemment, nous allons essayer de relier ces mesures rhéologiques a la
microstructure du matériau.

Concernant I’évolution du gradient de vitesse critique, il est probable que dans notre cas
I’¢loignement entre les gouttes di a la diminution du nombre d’entre elles lorsque 1’on baisse
¢ n’induit pas de changement significatif sur la discontinuité des courbes d’écoulement
locales dans le régime permanent. En fait nous pouvons supposer que lorsque 1’on augmente
I’espace de mobilité des argiles i.e. en augmentant la distance entre gouttes, les particules
d’argile vont pouvoir créer plus facilement et plus rapidement des liens entre les gouttes et
donc de former des agrégats de taille croissante. Lorsque la taille des agrégats atteints une
taille critique ou le contact entre agrégats devient possible, le systéme percole et I’écoulement
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du matériau s’arréte. Nous ne pouvons malheureusement pas vérifier expérimentalement cette
supposition.

Concernant ’¢1évation du seuil de 10 Pa nous pouvons nous référer a 1’augmentation du seuil
pour les émulsions. Celui-ci est nul pour des concentrations en gouttes inférieures a 50 % et
sature a I’approche de la concentration correspondant a I’empilement maximal, dans le cas ou
les gouttes sont indéformables [64, 66]. Nous pouvons dire que : pour nos matériaux mod¢les,
dans le cas des concentrations inférieures a 50%, le seuil est induit par les liens argileux entre
les gouttes. La résistance a la rupture des liens est alors responsable du seuil d’écoulement
mesuré. Au dessus de 60 %, le seuil doit avoir pour origine le blocage des gouttes di a
I’approche de I’empilement maximal mais cet effet est limité par la présence des plaquettes
d’argiles aux niveaux des interfaces eau / huile. Enfin entre 50 et 60 %, les deux effets sont a
prendre en compte.

Ici des mesures seraient nécessaires pour déterminer par exemple la résistance a la rupture du
lien argileux. Il est cependant délicat d’utiliser certaines techniques en milieu organique.

6.4 Régime transitoire des matériaux modeles

Comme pour le matériau réel nous pouvons supposer que la création d’une phase solide lors
du régime transitoire (Figure 42-2) passe par la naissance d’agrégats dans une partie de
I’entrefer soumise a un gradient de vitesse donné. Puis progressivement les agrégats percolent
et entrainent la croissance de la zone solide a I’arrét. Nous sommes donc en présence d’un
front de percolation di a la création d’agrégats réalisés par les liens argileux entre les
gouttelettes. Ce front progresse de la paroi externe vers le cylindre interne jusqu’a une
position d’équilibre correspondant a la transition liquide / solide en régime permanent. Cette
explication est des plus logique puisque la vitesse locale dans la zone transitoire décroit avec
le temps pour une position donnée alors que la contrainte reste fixe pour cette position. On a
donc un « front de solidification » qui se propage. Il est représenté par la position ou la vitesse
devient nulle dans D’entrefer. Cette hypothése est représentée sur la figure 64-1. Cette
description du systeme explique les différents temps de structurations sous cisaillement en
fonction de la variation de la fraction volumique en gouttelettes.

144



o
MAmd % R I R R R’ R /11/1”
Mihikhhaae

_____
555555
S S S S o S
oooooo

AAAAAA

o
VRN N\ X S /A”,ro
\ N
Y
\ /”3
y
NS IR
Ww ™ |5
AN y
RN y ~
5 Yw &
< | T
/ o X
N5
7 N ©
8 N
1
= ©
S <
NN | <
<
&
[ N
e <
N
o

ivant différents t

modele avec
gime permanent (1050s).

de

emps et basé sur

I’hypothése d’un front de perc

Figure 64-1 : Schématisation

profils de vitesse

30s, b. apres

¢ =70%, a. apres

¢locimétrie

par IRM pour le matériau

145



6.5 Elasticité et structure

Sur la figure 42-1, nous avons mesuré les modules ¢lastiques d’une émulsion avec 70% de
phase dispersée avec et sans argile organophile. Nous avons pu observer une augmentation de
G’ avec le temps pour I’émulsion chargée en particules d’argile organophile alors que le
module élastique de I’émulsion pure ne varie que trés peu au cours du temps. Les propriétés
¢lastiques de I’émulsion chargée sont donc fortement augmentées par la présence des
particules d’argiles dans le systéme. Cette augmentation est corrélée par la capacité du
systéme a créer une structure au cours du temps, en d’autres termes, au nombre de liens entre
les gouttes pouvant augmenter ’¢élasticité du matériau modele.

Nous avons démontré que 1’évolution du module élastique pour I’ensemble de nos systémes
modeles pouvait étre généralisée lors d’une remise a 1’échelle faisant intervenir deux
parametres (Figure 42-4). Nous allons nous intéresser a I’évolution de I’un de ces parametres :
Go(¢). Celui-ci représente 1’évolution de 1’élasticité initiale des systemes modeles dans nos
conditions expérimentales et en fonction de la fraction volumique en phase dispersée. Sur la
figure 42-5, nous pouvons voir que ce parametre n’évolue pas de maniere importante alors
que la fraction volumique en phase dispersée augmente fortement. On s’attend ici a obtenir
une divergence de ce parametre proche de la concentration correspondant a 1’empilement
maximal de spheére monodisperse. Nous pouvons a partir d’une représentation simplifiée de la
structure retrouver théoriquement ce parametre Go(¢).

Prenons un réseau cubique simple d’arréte de longueur 1, de gouttes de rayon a, reliées entre
elles par des liens argileux d’¢lasticité k et de longueur (1-2a) (Figure 65-1)

Figure 65-1 : Représentation d’une maille élémentaire d’un réseau cubique simple et des longueurs
caractéristiques du réseau.

Le volume de cette maille élémentaire est V. = I, elle contient au totale 1 goutte compléte de

4 : . .
volume V, = 57[8.3 . La fraction volumique s’exprime alors comme le rapport du volume de la

goutte sur le volume de la maille élémentaire :

a 6.10
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La contrainte macroscopique est le rapport de la force appliquée sur la surface 1> d’une paroi
du cube :
Mo 6.11

|2

Et la force s’exprime en fonction de la raideur du ressort équivalent a la plaquette d’argile et
en fonction de la déformation subie dans le cas des gouttes non déformables :

5(I—2a)~k ol 6.12
I-2a | -2a

F~k

Avec la déformation y subit par un €¢lément de longueur I : y = dl/1.
On a alors I’expression de la contrainte macroscopique suivante :

w_ k3l 1 ky

T (—2a) 1 1(1-2a) 6.13
Ou encore en fonctionde G et ¢ :
M 2 2/3
G="-- @ ~£z ? 173 6.14
V4 azlz(l_zlaj a l-a¢ .

La constante k/a’ représente les liaisons argiles / gouttes, dans la suite nous posons G, = k/a’,
et a est un parametre morphologique que nous déterminons en considérant 1’empilement

maximal que peut atteindre le systeme ¢, :

1
a =W 6.15
On a alors :
G ¢2/3
6.16

Nous tragons alors cette fonction de ¢ pour ¢, = 0.64 dans le cas du réseau cubique simple, et
nous la comparons a 1’évolution de Go(¢) puisque ce dernier correspond a G (Figure 65-2) :
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Figure 65-2 : Valeurs expérimentales de G, (¢) comparées au modele de maille cubique simple suivant
I’équation 6.16 pour différents ¢y,

La figure 65-2 montre la comparaison entre 1’expérience et notre interprétation basée sur le
réseau cubique simple pour ¢, = 0.64. A cette valeur de I’empilement maximal, I’équation
6.16 diverge au contraire des valeurs expérimentales. On peut supposer que pour les
concentrations proches de ¢, les gouttes sont empilées et compressées par la présence des
argiles et vont finir par se déformer. La non sphéricité des gouttes induit une augmentation de
la fraction volumique maximale pouvant étre atteinte. Cette augmentation de ¢, au-dela de
0.74 (empilement maximal de sphéres monodisperses pour un réseau hexagonal compact) a
pour effet de rapprocher la prédiction a partir de 1’équation 6.16, des valeurs expérimentales.
Nous devons cependant garder a 1’esprit que le cas du réseau cubique simple est loin de

représenter la réelle complexité du matériau (polydispersité relative des gouttes, effets des
argiles, etc.).

Bien que tres simple, cette interprétation basée sur I’existence de liens argileux élastiques
entre les gouttes permet de décrire qualitativement I’évolution des modules ¢€lastiques initiaux
de nos matériaux mod¢les a différentes fractions volumiques en phase dispersée.

6.6 Influence de I’ajout de particules d’argile dans une émulsion pure

Nous avons mesuré les courbes d’écoulement locales des émulsions avec et sans argile pour
une concentration volumique en saumure de 70% (Figure 44-1). Le comportement observé est
différent selon le matériau. Pour 1I’émulsion pure, la courbe d’écoulement locale peut étre
représentée par le modele d’Herschel-Bulkley avec un seuil apparent de 7.5 Pa.. La courbe
d’écoulement locale du matériau avec argile présente un tout autre comportement pour les
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faibles gradients de vitesse. On observe un arrét brusque au niveau du gradient de vitesse
critique atteint pour une contrainte critique de 28 Pa..

Nous pouvons alors considérer que ce comportement est marqué par des effets dynamiques de
croissance des agrégats au sein du matériau. Cependant nous pouvons voir ici que lorsque le
cisaillement est trop important les liens argileux entre les gouttes ne peuvent étre maintenus et
forment alors une structure a longue portée. On retrouve le comportement de I’émulsion pure
pour les gradients de vitesse élevés. Puis lorsque le cisaillement diminue, le nombre de liens
pouvant étre créés augmente et induit la formations d’agrégats de plus en plus grands qui
finissent par percoler et former un réseau structurel dans tout 1’échantillon. Ceci conduit a

I’arrét du matériau lorsque le cisaillement est inférieur a y_qui correspond alors a un seuil de

percolation dynamique.

L’ajout d’argile dans une émulsion inverse pure induit donc de forts changements structurels
responsables des modifications de I’élasticité au repos et du gradient de vitesse critique
apparaissant sur les courbes d’écoulement locales des différents fluides modéles. Ici nous
pouvons proposer une origine physique pour le gradient de vitesse critique :

Le gradient de vitesse critique correspond a la valeur du cisaillement pour laquelle les
agrégats vont avoir une taille assez grande pour leur permettre de créer un réseau structurel
dans tout 1’échantillon. Ce réseau structurel produit I’arrét de 1’écoulement du matériau pour
des gradients de vitesse inférieurs a la valeur critique.

6.7 Discussion

Nous avons vu au chapitre 4 sur la figure 44-3, que les courbes d’arrét du matériau pouvaient
étre réunies sur une seule courbe maitresse démontrant 1’unité du comportement rhéologique
lors de la transition vers 1’arrét. Ce résultat nous indique également que 1’état structurel est
uniquement dépendant d’une fonction de t/06. D’apres cette description, nous pouvons voir
cette émulsion argileuse comme une suspension d’éléments reliés formant des agrégats dans
un fluide interstitiel de viscosité équivalente 1 et de contrainte seuil ty. Ce fluide interstitiel
correspond au matériau mod¢ele étudi€¢ mais non agrégé.

Nous avancons I’hypothése qu’a un instant donné¢ les liens argileux entre gouttes forment plus
ou moins un réseau capable de piéger un certain volume de fluide interstitiel. Des modéles
variés existent pour décrire la viscosité d’inclusion rigide sphérique [54, 75] mais il semble
plus intéressant d’utiliser une expression dérivant de considérations sur 1’énergie de
dissipation dans le contexte d’une suspension visqueuse de particules agrégées comme celle
de Mills et al. [71, 72, 99, 100] :

n=no(1—¢agg)£l—(¢;jﬂn 6.17
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Avec (qge un paramétre qui représente la fraction volumique de fluide interstitiel piégée dans
le réseau formé par les liens argileux entre les gouttes. La fraction volumique maximum ¢,
est égale a 4/7. Ce terme visqueux peut étre associ€¢ avec mo/§ puisque les deux termes
décrivent la viscosité apparente de la suspension dans un liquide simple de viscosité 1, ce qui
nous donne une correspondance entre ¢ €t & Par exemple une relation de la forme

3/5 . ’ . ’ y oy .y
Pogg <& rend possible une bonne représentation des données généralisées sur la courbe

maitresse (Figure 66-1).

'102 10° | '[/9

Figure 66-1 : La ligne continue représente le modeéle de Mills [71, 72] appliqué aux données de la figure 44-3
(avec Poyy = 0.00432&°7)

Comme nous l’avons décrit pour la transition liquide/solide, I’arrét de I’écoulement
correspond alors a une taille d’agrégats tendant vers l’infini et donc la contrainte
correspondant contribue a accroitre la contrainte seuil du matériau, ce qui explique que la
contrainte seuil de I’émulsion avec argile est supérieure a celle de 1’émulsion pure (Figure 44-
1).

L’équation 6.17 nous donne la relation entre I’avancement effectif de 1’agrégation et le temps
et la contrainte appliqués. Notons encore une fois qu’il est remarquable ici que la contrainte
est uniquement mise en jeu dans cette relation alors qu’en général pour ce type de phénomene
physique le temps caractéristique est proportionnel a 1/y . Ceci nous donne un possible début

d’explication de ces effets dans la description usuelle des liquides simples [40] ou des
systemes vitreux [74] dans lesquels il est habituel de décrire ces phénomenes par le piégeage
des éléments dans un puits de potentiel ayant une barriére énergétique AE.
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6.8 Conclusion

En reprenant 1’analyse de certains résultats dans le but de comprendre les relations entre les
aspects macroscopiques des mesures et les phénomeénes physico-chimiques intervenant a
I’échelle des gouttes, nous avons pu aller au-dela de la simple hypothése structurelle. En effet,
I’ensemble des mesures reprises ici nous permet de conclure sur la structure formée dans nos
matériaux mode¢les alors que la visualisation directe nous est impossible. Cette structure est
basée sur la formation de liens argileux entre les gouttelettes de saumures. Lorsque nous
faisons varier la concentration en gouttes dans nos matériaux modeles nous faisons varier le
nombre de liens par gouttelettes et ce dernier va modifier les propriétés rhéologiques du
fluide. Nous avons également pu voir que la dynamique de I’arrét du matériau dans 1’entrefer
et que sa cinétique de structuration au repos pouvaient étre explicitées. La premiére étant
I’effet de la formation d’agrégats sous certaines conditions d’écoulement dans une zone de
I’entrefer de la géométrie Couette, la taille de ces agrégats finit par atteindre un diameétre
critique qui leur permet de percoler et donc de former une structure dans tout 1’échantillon
étudié et ainsi de provoquer I’arrét du matériau. La seconde étant I’effet de la mise en place
des liens argileux a I’arrét qui ont la propriété d’augmenter I’¢lasticité du matériau. Enfin, par
le biais de [lutilisation d’un modele d’agrégation simplifié, nous montrons que le
comportement généralisé de 1’arrét du matériau a pour origine la formation d’agrégats.
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Conclusion

Ce travail a été¢ conduit au départ pour comprendre le lien entre les propriétés physiques
macroscopiques et la microstructure des matériaux thixotropes en écoulement, a 1’arrét ou lors
de leur transition liquide / solide. Nous avons étudié précisément le comportement d’un de ces
fluides : une boue de forage a base d’huile. Deux problématiques apparentées au forage de
puits pétroliers sont en relation avec les propriétés thixotropes de tels fluides. La premicre
correspondant aux problémes de redémarrage du fluide de forage aprés un temps de repos, et
la seconde étant la sédimentation des agents alourdissant aux faibles cisaillements que 1’on
retrouve a I’approche de la transition liquide / solide. Pour répondre a la premicre, nous avons
étudié le régime solide de ce matériau industriel en essayant d’utiliser des techniques proches
de celles utilisées sur chantier i.e. mesures normalisées dites de « gelp » et de « geljp ». Nos
mesures ont révélé que les effets thixotropes de ce matériau dans le domaine solide sont
couramment sous estimés. Pour pallier a ce manque nous avons utilis€ un modele permettant
d’estimer plus justement I’influence de la thixotropie du fluide sur le redémarrage de la boue
aprés un temps de repos et ceci a partir de mesures simples réalisables sur chantier.

Pour étudier la problématique liée a la sédimentation des agents alourdissant pour les faibles
gradients de vitesse i.e. écoulement lent avant la transition liquide / solide, nous avons réalisé
des mesures proches de cette transition en rhéométrie conventionnelle par des mesures en
fluages sur des temps longs et a différents niveaux de contraintes, mais également par des
mesures de profils de vitesse en vélocimétrie IRM. Les résultats de test en fluages ont montré
I’existence d’une bifurcation de viscosité pour les faibles gradients de vitesse mettant en
exergue la complexité de la transition liquide / solide. De plus, aux temps courts le matériau
se comporte comme un simple fluide en loi de puissance ce qui est sans doute a I’origine de la
sédimentation des particules de densités élevées. Nous avons retrouvé ce comportement sur
les premiers profils de vitesse. Ces derniers sont cependant suivis par un comportement
transitoire complexe li€ a la structuration du matériau sous cisaillement. Le mode¢le thixotrope
nous a permis de représenter qualitativement ce régime transitoire précédant la transition
liquide / solide lors de 1’écoulement.

Pour comprendre les origines physiques ou physico-chimiques de cette structuration, donc de
la thixotropie, nous avons formulé un matériau modele ayant qualitativement les propriétés
thixotropes du fluide industriel.

Nous avons étudié ce matériau en faisant varier la fraction volumique en gouttelettes de
I’émulsion inverse tout d’abord dans le régime solide. Ce dernier est marqué par 1’existence
d’un temps caractéristique de structuration au repos qui permet une bonne représentation de
I’état de structure du matériau pour un temps de repos donné et en fonction de la
concentration en gouttes dans 1’émulsion. Ce temps caractéristique de structuration au repos
semble étre le paramétre le plus pertinent pour décrire le régime solide de ces matériaux
modeles.
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Dans un deuxiéme temps nous avons étudi¢ précisément la transition liquide / solide. Nous
avons mesuré et étudié cette derni¢re en fonction de la fraction volumique en gouttelettes dans
nos matériaux modeles. Nous avons alors pu généraliser le comportement de ces fluides a
I’approche de la transition, au niveau de la cinétique d’arrét de ces derniers. Nous avons
démontré que cette cinétique était plus rapide pour les matériaux les moins concentrés en
gouttes. Au niveau de la transition liquide / solide, une fois le régime transitoire terminé, le
comportement du fluide est marqué par une discontinuité entre la phase en écoulement et la
phase a I’arrét. Cette derniére ce traduit par ’existence d’un gradient de vitesse critique qui
n’évolue pas avec la concentration en phase dispersée.

Dans le régime liquide, nous avons mesuré les rhéogrammes locaux pour différentes
concentrations en gouttelettes et leurs évolutions au cours du régime transitoire. Ces
comportements ont pu étre généralisés sous la forme de courbes maitresses régies par deux
paramétres. Ces derniers n’évoluant pas sensiblement avec la concentration en gouttes nous
avons conclu que I’écoulement des différents matériaux restait sensiblement le méme une fois
que I’écoulement était créé.

Toutes ces mesures sur les différents aspects des phénomenes liés a la thixotropie de ces
fluides sont fortement induites par la structure sous-jacente, mais sont également sous
condition d’avoir un matériau homogene lors de celles-ci. Dans ce contexte nous avons été
amenés a réaliser différentes mesures.

Tout d’abord concernant I’homogénéité du matériau pendant le temps de nos différentes
expériences, nous avons réalisé des mesures innovantes de concentrations locales par RMN.
Le résultat de ces derniéres montre que le fluide reste homogene pendant le régime transitoire
préalable au régime permanent lors des mesures de profils de vitesse par vélocimétrie IRM.
Apres I’établissement du régime permanent, une hétérogénéité de concentration apparait dans
la zone cisaillée. Cette derniere est complétement corrélée a la localisation du profil de vitesse
dans D’entrefer de la géométrie a cylindres coaxiaux. Ce qui conforte notre hypothese sur
I’homogénéité du matériau lors de nos mesures rhéologiques en écoulement. De plus cette
hétérogénéité de concentration est marquée par une augmentation proche du cylindre interne
en rotation. Nous avons alors mesuré la cinétique d’évolution de cette différence de
concentrations proche du cylindre interne. Celle-ci aboutit aprés Sh de cisaillement a une
démixtion du systéme dans la zone considérée.

Par la suite, nous avons voulu réaliser une observation directe de la structure de ces
matériaux. Différentes techniques furent envisagées mais abandonnées car ne pouvant étre
mise en ceuvre sur nos matériaux ou ne donnant aucun résultat. Seule la microscopie a
contraste de phase nous a permis d’observer la structure formée mais a une échelle trop
grande pour pouvoir conclure quant a 1’origine physico-chimique de la structure formée.
Cependant, ces observations ont permis d’observer un phénomeéne de structuration particulier
avec la présence de fractures lors d’expériences d’écrasement entre deux plans. Ces
observations ont alors ét¢ comparées a celles d’'une émulsion concentrée. Cette derniére ne
faisant pas apparaitre d’hétérogénéité sous cisaillement, nous avons pu conclure que le
résultat obtenu sur les matériaux modeles était dii a une structuration du matériau via les
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particules d’argile organophile. Nous avons alors soulevé 1I’hypothése d’une structure formée
par des liens argileux entre les gouttes.

Pour vérifier cette derniére et voir sa cohérence avec les résultats rhéologiques préalablement
réalisés, nous avons repris 1’analyse de ces derniers avec cette considération structurelle. Nous
avons ainsi pu montrer que les différents résultats rhéologiques pouvaient étre expliqués au
niveau structurel avec cette hypothése et ainsi décrire plus en avant le processus de
structuration de tels matériaux. Il peut étre décrit par la création d’agrégats formés par des
gouttes liées entre elles par les nombreuses particules d’argile. Ces agrégats induisent une
augmentation de la viscosité locale du fluide et grossissent avec la diminution du gradient de
vitesse, pour atteindre une taille critique de percolation ou un réseau structurel dans tout le
matériau existe. Ce réseau est a I’origine de la transition de 1’état liquide vers I’état solide. Le
régime permanent obtenu aprés la transition vers 1’arrét est fortement marqué par une
discontinuité du cisaillement dans 1’entrefer identifiée par 1’existence d’un gradient de vitesse
critique nécessaire au maintien de [’écoulement du fluide dans la zone cisaillée. Ce
cisaillement critique ne permet pas au fluide de se restructurer et correspond dans cette
interprétation au cisaillement nécessaire pour empécher la percolation des agrégats.

D’un point de vue général, nous sommes ici allé au-dela des simples mesures rhéologiques
qui sont de mise dans le domaine de la rhéologie des fluides complexes. Les techniques et
interprétations de mesures présentées dans ce document sont pour la plus part originales et ont
été développées pour étudier plus précisément les effets thixotropes dans ces fluides
particuliers. Cependant, il reste encore beaucoup a faire pour comprendre les différents
aspects des fluides thixotropes pour enfin pouvoir les contrdler avec plus de justesse en vue
des différentes applications. Ceci passera par une meilleure connaissance de la microstructure
responsable du comportement rhéologique de ces matériaux. Dans ce domaine nous avons vu
que beaucoup de choses sont encore a faire notamment au niveau de la visualisation directe de
structures complexes qui reste souvent délicate. Dans un certain sens, une meilleure
modélisation des phénomenes thixotropes en lien avec la structure sera nécessaire pour une
compréhension plus compléte du comportement de ces fluides en écoulement, a 1’arrét et lors
de la transition entre ces deux régimes.
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