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Résumé

La migration de particules fines dans un milieu poreux fait I’'objet de nombreuses études dans
différents domaines. Par exemple, la présence de particules fines dans les nappes phréatiques
constitue des voies de transfert de polluants (e.g. bactéries, virus, métaux lourds) a travers
les sols. Par ailleurs, les phénomenes complexes d’adsorption et de désorption des particules
fines dans le milieu poreux sont la cause de multiples dégats dans les systemes hydrauliques
(e.g. digues, puits pétroliers, filtres de traitements des eaux). Les particules fines forment des
agrégats et se déposent autour des grains collecteurs affectant la perméabilité du milieu poreux.
Ainsi, différents processus mécaniques et/ou physico-chimiques controlent le colmatage de la
matrice poreuse.

L’objectif de ce travail est d’étudier l'effet de I'hétérogénéité du milieux poreux (i.e. gra-
nulométrie, porosité) sur les phénomenes de transport et de dépot des particules colloidales en
suspension. La finalité de ce travail est de donner un modele prédictif de perméabilité afin de
pouvoir estimer la pérennité du systeme. Dans ce but, une campagne d’essais expérimentaux est
menée sur le suivi du transport et du dépot des particules fines argileuses dans différents milieux
naturels sableux. Ces travaux ont été réalisés dans des colonnes de laboratoire pour lesquels les
conditions hydrauliques peuvent étre controlées et ou la concentration des fines a l'entrée de
la colonne est imposée. Apres injection des particules fines, le suivi de la matrice poreuse dans
I’espace et dans le temps est réalisé en utilisant un banc gamma-densimétrique. L’évolution de
la perméabilité caractérisant le colmatage du matériau est analysée par l'intermédiaire de la
mesure de la chute de pression dans la colonne.

Les expériences menées dans les différentes colonnes ont permis de mettre en évidence 1'im-
portance de la taille des grains et la porosité du milieu ainsi que la vitesse d’injection dans
la formation du dépot. D’apres nos résultats, au début de I'essai le dépot de particules se fait
autour des collecteurs sur des sites de surface. Ensuite les ponts de liaison sont créés entre les
grains collecteurs. Nous avons constaté que la premiere partie du dépot est plus importante
dans le cas de grains de taille importante. Afin d’interpréter les résultats de I’évolution de la
perméabilité, nous avons utilisé le modele de Kozeny-Carman, ou nous avons introduit 1’évo-

lution du dépot dans 'estimation de la surface spécifique du milieu. Ce modele nous a permis



également de prendre en compte ’hétérogénéité du milieu et 1’évolution de chaque couche par
I'intermédiaire des parametres tels que la porosité et la tortuosité du milieu. Les observations
microscopiques et les mesures de porosités sur les échantillons colmatés ont étayé les schémas
de dépot et de saturation des sites de rétention.

Ce travail expérimental s’accompagne d’une modélisation par 1’équation de convection-
dispersion avec un terme de puits simulé par une cinétique du second ordre. Elle met en évidence
I'importance des particules déja déposées ainsi que la porosité initiale du milieu et la vitesse

d’écoulement.
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Les différentes variables utilisées dans ce travail sont présentées ici avec leurs dimensions.
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Motivations et plan de la these

L’eau est un élément vital a notre survie, longtemps adulée dans certaines croyances, elle a
toujours été présentée sous différents aspects, a la fois destructrice (i.e. marais, effondrement

de digue), mais aussi la source de vie (i.e. guérisseuse, protectrice et purificatrice).

Les eaux souterraines propres a la consommation humaine peuvent subir certaines pollu-
tions d’origine naturelle ou anthropique. Ces eaux souterraines en écoulement transportent des
particules fines, dont les colloidales, de tailles comprises entre Inm et 10um. Les particules sont
détachées du point d’origine (roches meres), transportées a travers le milieu et ensuite dépo-
sées a d’autres endroits. Les colloides naturels en suspension seuls ne constituent pas un grand
danger, cependant, par des phénomenes d’adsorption a leur surface, ils véhiculent a travers
le sol des polluants de divers origines (i.e. organiques, bactéries, métaux lourds, virus). L’ad-
sorption des polluants a la surface des colloides permet aux polluants de parcourir de longues
distances et de se déposer dans différentes couches. Les phénomenes physico-chimiques font
que les polluants se détachent des particules fines en suspension par désorption et se déposent
dans le milieu. Les phénomeénes hydrodynamiques font que I’ensemble de I'agrégat (particules
colloidales et polluants) peut étre entrainé vers les sites de rétention provoquant un blocage des
entrées de pores. Pour comprendre la contamination associée au transport colloidal, nous avons
besoin de savoir comment le mouvement des particules colloidales est affecté par les conditions

hydrauliques et géochimiques dans le milieu.

Outre la problématique tres importante de la pollution des eaux souterraines, le phéno-
mene de transport des particules fines peut étre rencontré dans un large éventail de situations
industrielles tels que la production de pétrole, 1’érosion des particules dans les sols affectant
les ouvrages en génie civil et le bon fonctionnement des lits filtrants en profondeur pour des
barrieres anti-pollution. La présence de quantité importante de colloide dans les systemes hy-
drauliques n’est pas favorable au bon fonctionnement du procédé, par exemple, les résidus
miniers qui constituent des boues a tres haute teneur en eau constituent la source des quantités

importantes des colloides dans les bassins de décantation.

Egalement, les mouvements et les dépots des particules sont connus pour étre a 1’origine de

sérieux problemes dans les réservoirs de pétrole. Les hydrocarbures sont récupérés des réservoirs



2 Contexte

au moyen de puits forés jusqu’a la surface. Pour améliorer le facteur de récupération du pétrole,
diverses techniques sont utilisées afin de maintenir la pression du réservoir et diriger le pétrole
vers les puits de production. Une des techniques les plus courantes est I'injection d’eau (e.g.
eau fraiche, eau de mer, eau de formation dans les réservoirs d’huile) en utilisant des puits
d’injection. Cependant, des réductions de perméabilité ont été observées dans de nombreux
réservoirs. Plusieurs sources sont reconnues comme pouvant contribuer a une réduction de
la production. Parmi-elles, les particules solides introduites par inadvertance dans les milieux
poreux a la suite de dommages dans le systeme de forage. Par ailleurs, les fluides de récupération
injectés sont chargés de particules fines avec des propriétés physico-chimiques (concentration
en sel dans 'eau, nature des particules fines). Les fluides comme la saumure mis en contact
avec la formation rocheuse peuvent étre sensibles entrainant des phénomenes de mouvement
de particules, des détachements dans la formation et méme des réactions de précipitations. Ces
particules présentes en suspension dans ’eau d’injection peuvent faire partie de la gamme de

molécules formant des solutions colloidales (diametre inférieur a 1pm).

Une autre problématique de la migration des particules fines sous l'effet d’'un écoulement
est 1’érosion interne dans les ouvrages hydrauliques. En génie civil, 1’érosion interne constitue
un risque majeur d’instabilité dans les ouvrages en terre (e.g. digues, chaussées). Le transport
de particules fines est la cause de 46% des ruptures de barrages en remblai, ce qui occasionne
des désastres humains et financiers tres importants. Sous 'action d’un écoulement, les parti-
cules fines qui constituent I'ouvrage hydraulique peuvent étre arrachées et transportées vers
d’autres milieux poreux. Par conséquent, les porosités locales ainsi que les granulométries des
constituants du systeme hydraulique sont modifiées, provoquant des changements au niveau
des propriétés hydrauliques et mécaniques de l'ouvrage. Comme répercussion de la migration
de particules, des pertes de I’étanchéité et des effets renards peuvent apparaitre ainsi que des
instabilités de 1'ouvrage (tassement, glissement). Tout cela conduit & la formation de breches

qui provoquent des ruptures dans les barrages.

D’un autre coté, le colmatage est un probleme majeur lors de I’exploitation et la maintenance
associées a de nombreuses applications impliquant 1’écoulement souterrain pour le traitement
des eaux usées ou polluées et peut finir par limiter la durée de vie du systeme. Par exemple, pour
traiter les eaux souterraines polluées, il existe différentes méthodes, parmi lesquelles on citera
par exemple les Barrieres Perméables Réactives (BPR). La barriere est constituée de filtres
perméables laissant passer les particules fines polluantes sous un gradient hydraulique naturel.
Le transport et le dépot des particules fines dans la barriere constituée d’un milieu granulaire
s’accompagnent souvent d’un colmatage du milieu poreux et cela dépend de plusieurs facteurs.
La difficulté de I'étude se situe dans les différents parametres qui entrent en jeu, tels que

les conditions hydrodynamiques, les conditions physico-chimiques, la microstructure du milieu
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poreux, les propriétés des particules fines polluantes ainsi que les mécanismes de transport et

de capture des particules fines a travers le milieu poreux.

: détachement de particules fines
: agglomération des particules fines

: blocage physique des particules
: blocage d’une particule dans un site de restreint

: dépdt sur un site de surface

: blocage d’une particule dans un volume mort

: blocage dans des sites de caverne

: transport dispersif et diffusif des particules vers
d’autres sites de rétention

Figure 1 — Processus controlant la mobilité des particules colloidales dans un milieu poreux saturé.

Dans tous les cas, les particules solides en suspension se déposent progressivement autour
des collecteurs dans des espaces poreux accessibles par les différents processus mécaniques ou
physico-chimiques qui peuvent étre prédominants dans le milieu. La figure 1 regroupe les dif-
férents procédés de capture. Ces formations de dépot créent deux phénomenes problématiques,
(i) au début une augmentation significative des concentrations en polluants qui peut dépasser
les concentrations acceptables, par exemple dans le cas des nappes phréatiques, (ii) une accu-
mulation locale des particules fines qui affectent la perméabilité et donc le bon fonctionnement
de I'ouvrage (e.g. digues de barrage, puits de forage). Si la perméabilité locale est affectée, un
dysfonctionnement de 'ouvrage hydraulique est occasionné et la pérennité de 'ouvrage peut

étre touchée.

L’objectif général de ce travail est d’étudier expérimentalement et numériquement la migra-
tion des particules fines et leurs dépots dans les différentes couches du milieu poreux. L’étude
est abordée en utilisant a I’échelle du laboratoire, des colonnes d’essais constituées de sables
de tailles polydisperses, constituant des porosités non homogenes. A travers les milieux po-
reux, des solutions de faibles concentrations en particules argileuses sont injectées et cela en
variant le débit. Ce travail est organisé en quatre parties a l'issue desquelles des conclusions et
perspectives sont données :

— La premiere partie expose un état de I'art sur la filtration en milieu poreux. Elle évoque
les différentes filtrations pouvant étre rencontrées, les forces qui interagissent entre les
différents constituants du milieu et les mécanismes de transport-dépot mis en jeux. Une
synthese des études et des résultats évoqués dans la littérature sur le transport et le dépot

des particules dans les milieux poreux est décrite, suivie par les objectifs et la démarche
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scientifique choisie dans le cadre de cette these.

La deuxieme partie est consacrée aux essais expérimentaux. Le pilote expérimental utilisé
est détaillé ainsi que les autres matériels qui ont permis la caractérisation des phénomenes
rencontrés. La suite est consacrée a la caractérisation des matériaux utilisés (sable, kao-
linite P300) et enfin la mise en place de 'essai expérimental avec le choix des différentes
conditions expérimentales sont décrits.

Dans la troisieme partie, les résultats des essais expérimentaux sont présentés. L’inter-
prétation de I’évolution des perméabilités expérimentales est décrite par les modeles de
perméabilités déja existants (i.e. Kozeny-Carman, Chapuis, Hazen). Les différentes hypo-
theses permettant d’interpréter les différentes évolutions de perméabilité des filtres dans
le temps sont détaillées, en s’appuyant sur les essais a 1’échelle microscopique.

Dans la quatrieme partie, la modélisation des mécanismes de transport et de dépot obser-
vés dans le chapitre précedent est étudiée. Tout d’abord un état de I’art sur les modeles
existants dans la littérature est donné. A partir des différents résultats a I’échelle de la
colonne et a 1’échelle des pores, le développement d'un modele macroscopique de convec-
tion dispersion avec un terme puits est exposé. L’apport de ce travail est en partie dans la
détermination du terme puits qui prend en compte les particules déja déposées, les capa-
cités maximales de particules déposées en fonction de la porosité, les tailles et la rugosité
des particules de sables, les tailles des particules fines argileuses et les débits d’injection.
Dans la derniere partie, les conclusions issues des travaux expérimentaux et de la modé-
lisation sont présentées avec les principaux résultats trouvés. Enfin des perspectives sont
proposées afin d’améliorer I'étude et la compréhension du phénomene de transport et de

dépot dans des milieux naturels.









Chapitre 1

Filtration en milieux poreux

granulaires

Sommaire
1.1 Introduction . ... .. ... .. i ittt 7
1.2 Facteurs intervenant lors d’une filtration en profondeur . ... .. 8
1.2.1 Différents types de filtration . . . . . . . .. .. o oo 9
1.2.2  Sites de rétention des particules . . . . . . . .. ... ... 10
1.2.3 Processus de capture et de réentrainement des particules. . . . . . .. 11
1.2.4  Forces exercées lors de la filtration . . . . . ... ... ... ... ... 15
1.2.5 Types de filtration en profondeur . . . . . . . .. ... ... ... ... 17

1.3 Syntheéses des travaux précédents : transport des particules . . . . 21

1.3.1 Introduction . . . .. . ... . ... 21
1.3.2 Transport des particules : les parametres importants . . . . . . . . .. 23
1.4 Démarche adoptée pour l'orientation des recherches ... .. ... 28
1.4.1  Choix des matériaux . . . . . . . . . .. . L L 28
1.4.2  Choix de la méthode expérimentale . . . . . . . . .. . ... ... ... 29

1.1 Introduction

Le transport de particules fines dans un milieu poreux structuré fait I’'objet de nombreuses
études depuis plusieurs dizaines d’années, dans différents domaines : pétroliers (Moghadasi et al.,
2004), environnementaux (particule colloidale vecteur de pollution) (McCarthy et Zachara,

1989) et industriels. Ces travaux ont donné naissance a de nombreuses approches théoriques et
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empiriques ainsi qu’a différentes classifications des mécanismes de dépot rencontrés. La diffi-
culté de I'étude se situe dans la variété des différents parametres qui entrent en jeu, telles que
les conditions hydrodynamiques, les conditions physico-chimiques, la microstructure du milieu
poreux, les propriétés des particules fines ainsi que les mécanismes de transport et de capture
des particules fines a travers le milieu poreux granulaire. En raison de tous ces facteurs, le

probleme de la modélisation de transport-dépot reste encore ouvert.

Dans ce chapitre, une premiere partie est consacrée a la filtration, en passant en revue les
phénomenes intervenant dans ce procédé, les parametres qui la conditionnent et les forces exer-
cées ainsi que les mécanismes de capture des particules dans le filtre. Selon les orientations des
travaux, il existe dans la littérature différentes organisations pour la classification des para-
metres de filtration, allant de la plus générale a la plus détaillée et cela a différentes échelles (a
I'interface — a 1’échelle du collecteur — a ’échelle du filtre ). Dans la deuxieéme partie, nous
allons donner une liste non exhaustive des travaux de filtration de particules fines, en regardant
I'influence de certains parametres ainsi que les conditions d’essais. Enfin nous évoquerons le

choix de la technique de filtration ainsi que les matériaux utilisés.

1.2 Facteurs intervenant lors d’une filtration en profon-

deur

On appelle filtration, le procédé permettant de séparer les particules et le fluide dans lequel
les particules s’y trouvent en suspension par le biais d’'un milieu poreux. Ce phénomene se
trouve dans les sous-sols en contact avec la nappe phréatique, dans des digues de barrages en
terre,... etc . Il ne faut pas confondre la filtration a travers un milieu avec l'infiltration qui

désigne la pénétration au départ du fluide dans le milieu par le phénomene d’injection.

La technique de filtration des particules fines dans un milieu poreux s’accompagne généra-
lement par un blocage des pores souvent di au dépot de particules fines, ou bien au dépot de
particules formées par des précipités chimiques dans le cas de réactions chimiques entre les sols
et les eaux polluées. Afin de comprendre le mécanisme de filtration d’une particule (e.g. colloide,
matiére en suspension, précipité, aérosols) dans un milieu poreux (e.g. sableux, membrane, géo-
textiles, bille de verre), il faudrait se poser les questions suivantes : quel type de filtration est
adapté a notre probleme? quel type de site de rétention existe t-il au sein du milieu poreux ?
quelles sont les forces d’entrainement et de capture dominantes dans le domaine? Tous ces

points seront développés dans les paragraphes suivants.
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1.2.1 Différents types de filtration

Lors de la filtration de particules a travers un milieu poreux, un dépot de particules entraine
une obturation. De ce fait, il est nécessaire de positionner les parametres qui influencent la
rétention de particules, dans le but de maintenir la pérennité du filtre le plus longtemps possible.

Les parametres a imposer et a controler sont :

1. Le milieu poreux : décrit par la porosité, le diametre et la forme des pores, le diametre et

la forme des grains dans le cas d'un filtre granulaire ;

2. Les particules présentes dans la suspension : elles sont caractérisées par leur concentration,

leur taille, leur forme et leur densité;

3. Le fluide : il est caractérisé par le débit d’écoulement, la viscosité, la densité, le pH, la

force ionique et la température dans le milieu.

Suivant les différents types de particules, ainsi que leurs propriétés, Ghidaglia (1994) et Nadji
(1998) mettent en avant quatre types de filtration afin de procéder a la séparation particules -

fluide (Figure 1.1). Elles sont présentées dans les paragraphes suivants :

écoulement

(c) filtration avec formation de cake

SSIVE

écoulement
—_ e ¢ ° o ° ° ° ]
(b) filtration a écoulement transverse (d) filtration en profondeur

Figure 1.1 — Différents types de filtration.

Filtration moyenne

Dans ce procédé, on choisit une taille des pores plus petite que les particules de la suspension
a filtrer. Pour les particules de dimensions supérieures a 50um, le filtre est utilisé comme un
tamis. Pour les petites particules, on utilise le plus souvent des membranes dont la taille de
pores est bien déterminée. Cette méthode de filtration conduit a une obturation tres rapide du

filtre ce qui nécessite des arréts réguliers du processus de filtration pour nettoyer le filtre.
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Filtration transverse

Dans ce procédé, on choisit une direction de I’écoulement de la suspension parallele a la
surface du milieu filtrant. Cela est assuré par un taux de cisaillent de maniere a éviter le dépot
de particules dans les pores. Ce choix préserve la continuité du procédé de filtration en évitant

le colmatage du milieu poreux.

Filtration avec formation de cake

Ce procédé de filtration est utilisé pour les suspensions fortement concentrées. Il comporte

deux étapes :
1. Les particules solides s’accumulent tout d’abord dans les pores;

2. La filtration a travers le paquet de particules solides déja déposées, dans ce cas le dépot

de particules est important et le filtre se colmate rapidement.

Filtration en profondeur

Ce procédé de filtration a été utilisé pour la clarification des eaux. Dans ce cas, la filtra-
tion des particules en suspension est appliquée pour des concentrations inférieures ou égales
a 0,5g/1 (Tien et Payatakes, 1979) et pour des particules de dimensions inférieures a 30um.
Ces particules en suspension de tailles inférieures a la taille des pores pénetrent dans le milieu
poreux et y circulent suivant les lignes d’écoulement. Certaines de ces particules sous I'action de
forces multiples se déposent a différentes profondeurs du milieu filtrant d’ou le nom de filtration
en profondeur. Développée par Herzig et al. (1970), la théorie repose sur 1’étude des profils de
concentration et de rétention a l'intérieur des lits poreux.

Les particules qui circulent dans le milieu poreux peuvent subir certains blocages dans des
sites de rétention. Une particule indépendante se dépose soit sous l'effet des forces d’attraction
exercées, soit par blocage physique lors de la filtration dans des passages trop étroits. On
peut avoir I'interaction de plusieurs facteurs de blocage instantanément. Les différents facteurs
intervenant lors d’un blocage d'une particule dans un milieu poreux sont détaillés dans les

prochains paragraphes.

1.2.2 Sites de rétention des particules

Les sites de rétention des particules en milieux poreux ont été distingués par Delanchambre
(1966). 11 décrit quatre types principaux (Figure 1.2), selon le blocage de la particule a l’entrée

du milieu ou en profondeur dans les couches du milieu, qui sont :



Chapitre 1. Filtration en milieux poreux granulaires 11

(a) Sites de surface (b) Sites de crevasse

(c) Sites de caverne (d) Sites de restreint

Figure 1.2 — Sites de rétention (Delanchambre, 1966).

— Sites de surface (Figure 1.2a) : la rétention de la particule se fait sur la surface du milieu
poreux. Lorsque la surface du milieu est orientée normalement a la direction d’écoulement
de la suspension, la pression cinétique peut appliquer la particule encore en suspension
contre cette surface et ainsi contribuer a la stopper.

— Sites de crevasse (Figure 1.2b) : la particule en suspension se trouve au voisinage de la
ligne de contact entre deux surfaces convexes. La particule peut étre retenue par coincage
mécanique dans la crevasse.

— Sites de caverne (Figure 1.2¢) : les sites ont des formes concaves et se trouvent générale-
ment dans les coudes des pores, de sorte que le fluide qui s’y trouve soit immobile et ne
participe pas a 1’écoulement.

— Sites de restreint (Figure 1.2d) : les sites qui se trouvent en amont d’un rétrécissement de
pores dont les dimensions sont inférieures a celles des particules en suspension. Le site le

plus fréquent est formé par trois grains convexes en contact.

1.2.3 Processus de capture et de réentrainement des particules

La particule en mouvement dans le fluide peut subir un entrainement vers un des sites de

rétention décrits auparavant. La collision des particules fines sur une surface du milieu, appelée
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« collecteur », peut entrainer la capture de la particule dans un site et cela suivant différents
mécanismes. Cette collision est fonction de plusieurs parametres a la fois physiques, tels que la
vitesse de I’écoulement, les diametres des pores, la densité et la taille de la particule fine, mais
aussi chimiques, tels que les charges surfaciques, le pH du milieu et la force ionique. L’orga-
nisation de la liste des mécanismes peut différer d’une publication & une autre. Delanchambre
(1966) avance que le transport vers un site de rétention peut s’effectuer suivant quatre procédés
de capture. La figure 1.3 présente les mécanismes de capture dominant d’une particule vers un

collecteur, par sédimentation, interception directe et mouvement brownien.

Direction d’écoulement i

trajectoire de
particule
— — ligne d’écoulemen

[
|
|
[
|

t

collecteur

~

A. Sédimentation
B. Interception direct

|
|
C. Diffusion l

I
I
I
I

Figure 1.3 — Mécanismes de transport et de capture dominant pour une particule dans un collecteur

sphérique (Tien et Payatakes, 1979).

— La sédimentation (Figure 1.3 cas A) : la collision des particules avec un collecteur (un
grain du filtre) se fait soit sous I’action de la force de pesanteur, soit a cause de leur inertie
lors de changements de direction d’écoulement. Les particules vont étre déviées des lignes
de courant dans le sens de la force gravitationnelle. Le parametre qui controle la force
gravitationnelle pour les particules en suspension sphériques de diametre d,, est exprimé

par la loi de Stokes. La vitesse de sédimentation (équation 1.1) est donnée par :

g 2
- _J . _ -d 1.1
=154 (pp = ps) - dy (1.1)

avec p la viscosité dynamique du fluide, g l'accélération gravitationnelle, p, et ps les
densités respectivement de la particule et du fluide. Cet effet s’annule lorsque les particules

ont la méme masse volumique que le fluide;
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— L’interception directe (Figure 1.3 cas B) : les particules en mouvement suivent les
lignes de courant du fluide. Cependant n’ayant pas la possibilité de se déformer comme
le fluide, elles peuvent entrer en collision avec un collecteur et étre arrétées dans des sites
de crevasse, ou bien par des sites de restreint provoqués par des changements de taille des
pores ;

— La diffusion (Figure 1.3 cas C) : ce processus n’est valable que pour les particules
dont la dimension est inférieure au micron. Il résulte du mouvement brownien aléatoire
des particules dans le fluide qui dévient des lignes de courant. En I'absence de forces
d’interaction de surface, le coefficient de diffusion s’écrit :

ky-T

= — 1.2
3-m-p-dp (12)

ou : k; est la constante de Boltzman et T est la température absolue.

— Par entrainement ou par effets hydrodynamiques au sein du fluide et en raison de
’effet non uniforme de cisaillement et en présence de particules non sphériques, des effets
hydrodynamiques peuvent se produire. Cela provoque la migration latérale des particules

en suspension qui peuvent étre mis en contact de cette facon avec les sites de rétention.

Par ailleurs Nadji (1998) et Ghidaglia (1994) ajoutent deux autres mécanismes qui entrainent
la capture de particules : le blocage d'une particule dans un volume mort et la déposition due
aux forces électrostatiques :

— Blocage d’une particule dans un volume mort : ce type de capture concerne les
particules de diametre supérieur a 1 pum, non soumises aux charges extérieures (électro-
statiques, par exemple). Les trajectoires des particules sont confondues avec les lignes de
courant quand elles se trouvent assez loin du collecteur. Cependant, cela tend a changer
a proximité du collecteur, de telle sorte que les particules qui suivent les lignes de courant
vont étre déviées et interceptées alors que les lignes de courant changent de direction pour
contourner le collecteur. Les particules vont étre bloquées dans une zone de volume mort
(Figure 1.4). Ce type de capture est improbable pour les petites particules capables de se
déformer avec les lignes de courant et de ce fait se comporter comme des traceurs.

— Déposition due aux forces électrostatiques : les collecteurs et les particules en sus-
pension peuvent étre chargés électriquement. Ces charges sont la somme d’interactions
multiples présentées par la suite dans la théorie D.L.V.O (initiales des auteurs d’articles
célebres, 'un de Derjaguin et de Landau, 1941 et 'autre de Verwey et d’Overbeek, 1948).
Les interactions peuvent étre répulsives dans le cas d’une charge identique des particules
et des collecteurs ou bien attractives pour des charges opposées, induisant une rétention

des particules en suspension dans le cas des interactions attractives. Les forces électrosta-
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tiques déterminent si les associations (particules fines-milieu poreux) sont favorables ou

non a la rétention.

Direction
d’écoulement

Figure 1.4 — Blocage d’une particule dans un volume mort (Tien, 1989) (cité dans Ghidaglia, 1994).

Processus de décolmatage (réentrainement des particules)

Il est nécessaire de distinguer le décolmatage dii a un réentrainement spontané de particules
dans le fluide par des conditions expérimentales constantes (i.e. débit ou pression) et un décol-
matage provoqué essentiellement par un changement de débit ou de sens d’écoulement effectué
par 'expérimentateur.

— Le décolmatage spontané intervient dans le cas de réentrainement de particules du collec-
teur ou bien du site de rétention vers le fluide. Cela peut se produire dans le cas d’un choc
de particules en mouvement contre des particules immobiles. Le type de site de rétention
ainsi que les forces d’interactions entre une particule attachée et le collecteur sont impor-
tants. Il est tres plausible que sur un site de rétention en surface les particules soient plus
facilement réentrainées que sur un site de crevasse ou un site de restreint ;

— Le décolmatage provoqué peut subvenir dans le cas d’une augmentation brutale de débit
ou de la pression du fluide, ou bien alors en inversant le sens de 1’écoulement. Ainsi les

grosses particules bloquées dans des sites de restreints peuvent étre réentrainées.

Herzig et Goff (1972a) dans leur étude de colmatage-décolmatage dans des milieux en billes
de verre (469um) et en injectant différentes tailles de particules fines (1-32)um, utilisent les
deux moyens de réentrainement spontané et provoqué. Le décolmatage spontané est réalisé en
gardant le méme débit et en remplagant les particules par un liquide propre. Durant tous les
essais, aucun décolmatage spontané n’a été observé. Alors que pour un décolmatage provoqué

par un changement brutal de débit, il a été noté que les grosses particules sont moins sensibles
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aux changements brutaux de débits pendant que les petites particules sont réentrainées. Ce
type de décolmatage se produit d’'une maniere instantanée apres le changement de débit et
se stabilise ensuite (méme si on doit répéter la méme opération, cela ne sera efficace que la
premiére fois). Les tests pour le décolmatage en inversant le sens de I’écoulement donnent des
réentrainements différents selon la taille des particules fines. Le décolmatage sera beaucoup plus

efficace pour les grosses particules méme a faible débit.

1.2.4 Forces exercées lors de la filtration

La complexité du phénomene de filtration est essentiellement due a la présence de toutes
les forces qui peuvent intervenir et aux mécanismes mis en jeux. Dans ce paragraphe, nous
allons détailler les forces appliquées sur une particule en mouvement. Herzig et al. (1970) et
Gohr Pinheiro et al. (1999) distinguent selon la taille des particules qui circulent, les forces

hydrodynamiques et les forces physico-chimiques qui dominent.

Les forces hydrodynamiques et mécaniques

Le comportement des particules de I'ordre de quelques microns est principalement controlé
par les forces hydrodynamiques qui sont :
— La force gravitationnelle, fonction de la taille et de la densité des particules. Dans le
cas des particules tres denses, les effets de la gravité ne peuvent pas étre négligés. Une
particule en suspension est donc soumise a un vecteur force de gravité Fz proportionnel

a la taille de la particule et a la différence de densité entre la particule et le fluide.

Fo=bom (@)B«pp—pf)-g (13)

— La force de trainée, qui dans le cas simple d’un fluide newtonien et d’un écoulement

laminaire a faible nombre de Reynolds, s’écrit :
Fr=K, p-v (1.4)

avec v la vitesse du fluide supposée uniforme loin de la particule, K, un coefficient qui
dépend de la taille et de la forme des particules en suspension (K, = 3 -7 -d,), d, le
diametre d'une particule sphérique.

— Les forces d’inertie liées a un effet transitoire (dv/dt), elles sont données par ’équation

4 d,\? dv
Fizg.ﬁ.<5p) oy (1.5)

suivante :
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— La force de lubrification est due a la résistance visqueuse du film de fluide qui glisse entre

la particule et la surface solide du milieu poreux. Elle est donnée par I'équation :

d d
F=6-7-u-[1 p . P 1.
! 67ru(—|—2‘h> 5 Y (1.6)

avec h la distance entre les deux surfaces solides.

Forces physico-chimiques

— Les forces de van der Waals sont des forces d’attraction entre particules et la surface
poreuse. Ce sont des forces d’attraction de courte distance (de I'ordre de quelques centaines
d’Angstroms). Dans le cas ou on approxime la particule par une sphere et la surface
poreuse par un plan, la force de van der Waals peut étre décrite par la formule :

—H-d,

Foyy = —— P 1.7
d 1252 (1.7)

avec 0 la distance particule-surface solide du milieu poreux, H est la constante de Hamaker
caractéristique des surfaces, elle est de ordre de 107'J (Ghidaglia, 1994).

— Les forces électrostatiques caractérisent différents types d’interactions qui créent une bar-
riere énergétique. Ghidaglia (1994) distingue cing types d’interactions en fonction des
charges appliquées :

a) Lorsque la particule et le collecteur sont simultanément chargés, les forces coulom-
biennes d’attraction ou de répulsion interviennent ;

b) Les collecteurs chargés créent une charge de surface de signe opposé sur les particules
qui subissent une force résultante;

c¢) Les particules chargées de méme signe subissent des forces répulsives : c’est effet de
charge d’espace;

d) Si le collecteur ou la particule est uniquement chargé(e), il se crée une charge électro-
statique sur les surfaces non chargées;

e) Dans le cas des électrolytes, les particules chargées immergées dans le fluide adsorbent
des ions et par compensation, une seconde couche plus riche en ions de charge opposée se
forme. La différence de potentiel entre 1’électrolyte et la couche liée au solide est appelée
potentiel zéta. Ce potentiel caractérise les effets électrocinétiques entre particules et lit
filtrant. Le potentiel zéta dépend du pH, de la force ionique, de la solution et de la nature
des particules et des ions. En présence d’une barriere énergétique liée a la répulsion élec-
trostatique entre surfaces, seule une partie des collisions engendrera une rétention. Si cette
barriere énergétique répulsive est absente, chaque collision donnera lieu a une fixation des

particules sur la paroi.
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— Les forces chimiques de surface, se forment entre particules colloidales et autres particules.
L’efficacité de collision entre une colloide et une paroi est largement controlée par la chimie
des surfaces.

— Les forces dues aux mouvements browniens se créent dans les particules de taille inférieure

au micron.

1.2.5 Types de filtration en profondeur

Différentes forces interviennent suivant le diametre caractéristique d,, des particules en sus-

pension, pour ainsi classifier la filtration en profondeur suivant trois catégories possibles :

— La filtration mécanique : les forces mécaniques et hydrodynamiques, pour les grosses
particules d, > 30pm suivant Herzig et al. (1970) et de diametre d, > 10pm pour
Gohr Pinheiro et al. (1999) et Ghidaglia (1994);

— La filtration physico-chimique (ultra-filtration) : les forces physico-chimiques dominent
pour les petites particules de diametre d, < 1um suivant Herzig et al. (1970) et de dia-
metre d, < 0, 1pym pour Gohr Pinheiro et al. (1999) et Ghidaglia (1994);

— La micro-filtration : toutes les forces interviennent si nous avons des tailles de particules
entre les deux limites, 0,1 < d, < 10um et 3 < d, < 30um (Herzig et al., 1970).

— La filtration colloidale : les forces de surfaces interviennent pour les particules de diametre
(d, < 0,1pm).

On distingue alors essentiellement deux grands types de filtration en profondeur : la filtration
mécanique pour les grosses particules et la filtration physico-chimique pour les particules fines

(Nadji, 1998).

Filtration mécanique pour les grosses particules

Les grosses particules d, > 10um suivent les lignes de courant et peuvent étre arrétées dans
les différents sites de rétention (Figure 1.2). Il en résulte un dépot de particules qui peut arréter
ou bien dévier I’écoulement. Delanchambre (1966); Herzig et al. (1970) et Ghidaglia (1994) ont
défini un facteur géométrique critique 6 qui détermine cette filtration mécanique. Il s’agit du
rapport entre le diametre des particules que I'on filtre et le diametre de la particule du milieu,
soit @ = d,/D,, (avec D, le diametre du collecteur qui est associé a d, diametre des grains et
d, le diametre d'une particule en suspension). Pour cela, les auteurs ont pris un empilement
compact de spheres de méme diametre D,,, de maniere a obtenir le plus petit pore lorsque
trois spheres sont en contact (Figure 1.5). Soit d, la plus grosse particule capable de traverser

I'interstice.
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<9>limite = 07 154 <9>limite = 07 10 <9>limite = 0: 082

Figure 1.5 — Différentes configurations de blocages associées & 6 = d,/Dp,.

Ghidaglia (1994) montre que dans le cas d'une capture uniquement géométrique, 6 = 0, 154
est le rapport seuil a partir duquel les particules seront bloquées. La figure 1.5 présente le seuil
des différentes configurations de blocage. Il est possible d’imaginer la filtration de plusieurs
particules simultanément dans ce cas pour trois particules la limite est de # = 0,1 et pour
quatre particules 6 = 0, 082.

Delanchambre (1966) trouve que si on dépasse la limite 8 > 0,154, le colmatage est irré-
versible et il y aura formation de cake dans le filtre, par contre pour # < 0,065 la rétention
est négligeable et les particules peuvent circuler. Pour des valeurs intermédiaires, un blocage
partiel du milieu poreux peut se produire (cela dépend de la porosité du lit filtrant et de la
forme des grains en suspension). Cependant, des études plus récentes estiment que cette limite
de 6 < 0,065 sous-évalue 'effet de la taille de la particule tres fine. Bradford et al. (2002, 2003)
démontrent pour des essais d’injection de colloides dans différents milieux constitués de sables
et de billes de verre qu'un blocage peut se produire pour une valeur de 6 aussi faible que 0,002.

Par ailleurs pour les grosses particules, le colmatage des pores se fait en plusieurs étapes,
Herzig et Goff (1972b) mettent en évidence d’abord 'occupation des sites de crevasse, ensuite

vient ’occupation des sites de restreint suivi par ’occupation des sites de caverne.

Filtration physico-chimique pour les petites particules

Les particules de 'ordre du micron avec un facteur de (6 < 0,01) sont sensibles aux forces de
van der Waals et de diffusion brownienne. Dans ce cas, le mécanisme de colmatage est différent

et ce sont les sites de surface qui interviennent en premier.

Filtration colloidale de surface

Le comportement des particules colloidales (d, < 0,1um et dotées d'une grande surface
spécifique) oblige a considérer les propriétés des surfaces du collecteur-colloide. En effet la

stabilité et la dispersion des particules sont régies par les interactions établies entre les particules
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colloidales et entre colloide-collecteur par les forces particulierement dominantes a cette échelle
(forces électrostatique et force de van der Waals). La résultante des forces colloidales a été
introduite dans un modele électrostatique appelé la théorie D.L.V.O. Celle-ci propose d’étudier
la stabilité des particules colloidales a partir de 1’équilibre entre les forces attractives et les
forces répulsives qui s’exercent sur les colloides. L’énergie totale V- est décrite comme étant la
somme d’un terme d’énergie attractive V4, résultant des forces de van der Waals et d'un terme

d’énergie associé aux forces répulsives de la double couche électrique Vg, tel que
Vi=Va+ Vg (1.8)

— Attraction de van der Waals : définie auparavant par la force de van der Waals (Vi pw ) ;
tres puissante a faible distance, elle est une force attractive d’origine électromagnétique.
— Répulsion électrostatique de la double couche électrique : lors d’un contact entre un
colloide et une surface (interaction plan-sphere) ou entre les colloides (interaction sphere-
sphere), le recouvrement des couches diffuses conduit & une répulsion électrostatique entre

les deux solides (Vpco) -
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Figure 1.6 — Diagramme d’énergie potentielle en fonction de la distance interparticulaire H.

La figure 1.6 présente le profil des courbes donnant 1’énergie d’interaction totale Vi en

fonction de la distance interparticulaire H. Le profil de 1’énergie d’interaction totale Vi passe
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par plusieurs zones, le passage par le maximum primaire constitue une barriere énergétique
s’opposant a l'agglomération des particules, tandis que la valeur du minimum de cette barriere
peut faire floculer les particules. A partir de 'allure de ’énergie d’interaction totale Vi, nous

distinguons cinq zones :

— Zone A : Lorsque la distance entre les particules est grande (H > 100 nm), les énergies
de van der Waals et de la double couche électrique n’ont pas d’effet sur la collision des
particules.

— Zone B : Lorsque les particules se rapprochent d’environ 60 nm, les deux potentiels V4
et Vz augmentent. Cependant, le terme Vy croit plus lentement que Vjy. Il y a donc une
légere domination des forces attractives et I'existence d’un petit minimum secondaire.

— Zone C : Lorsque la distance interparticulaire diminue encore plus (environ 20 nm), les
forces répulsives de plus en plus fortes ont pour résultat ’existence d'une large barriere
d’énergie qui empéche 'approche des particules et donc I'agglomération.

— Zone D : Ceci est valable jusqu'a ce que la distance interparticulaire soit inférieure a
une certaine distance ou les forces attractives de van der Waals deviennent dominantes
par rapport aux forces répulsives de la double couche chimique, il en résulte la formation
d’agrégats forts et irréversibles. On observe alors un puits de potentiel (minimum primaire)
plus ou moins profond expliquant que lorsque les particules sont en contact, il devient
tres difficile de les redisperser.

— Zone E : Lorsque la distance entre les particules est nulle, on observe que 1’énergie po-
tentielle est alors infinie car pour des distances interparticulaires tres petites (en dessous
du nanometre) 1'énergie de van der Waals est trés violemment répulsive; c’est ce que
I'on appelle I’énergie de Born correspondant a la répulsion lors de l'interpénétration des

nuages €lectroniques des surfaces a tres faibles distances (0,1 a 0,2 nm).

On se rend effectivement compte que pendant un écoulement, lorsque deux particules
rentrent en collision, si leur énergie cinétique intrinseque est supérieure a la barriere d’énergie
d’agrégation, le choc aura pour résultat I'agrégation des particules dans le minimum primaire
(zone D). Au contraire, si les particules ne possedent pas une énergie cinétique suffisante pour
dépasser la barriere énergétique, alors la dispersion se trouve dans le minimum secondaire (zone
B). Dans ce cas, les agrégats formés sont facilement redispersables en changeant les conditions

de transport.

Le tableau 1.1, résume les différents événements pouvant se produire lorsqu’une particule
en suspension de diametre déterminé traverse un milieu poreux : les forces impliquant le dépot
dans les différents types de sites de rétention susceptible de rencontrer et enfin les modes de

réentrainement pouvant intervenir .
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Table 1.1 — Mécanismes de capture et site de rétention pour chaque type de filtration profonde.

type de filtration  taille de parti- sites de rétention forces possibles mécanismes de décolmatage pos-
cules capture sible
Mécanique > 30pum constriction, cre- gravité, pressiondu sédimentation, in- inversement de la
vasse, caverne fluide terception directe direction du fluide
Physico-chimique  ~ lum, sites de surface van der Walls, interception augmentation
( < 3pm) électrocinétique directe du débit
Colloidale (< 0,1pm) sites de surface van der Walls, interception di- augmentation du
électrocinétique, recte, diffusion débit

liaison chimique

surfacique

1.3 Syntheses des travaux précédents : transport des

particules

1.3.1 Introduction

Comme cela a déja été mentionné auparavant, les recherches dans le domaine du trans-
port et du dépot des particules sont extréemement riches et abondantes; nous trouvons des
publications diverses qui traitent le probleme d’une maniere assez générale (Herzig et al., 1970;
McDowell-Boyer et al., 1986; Ryan et Elimelech, 1996; Kretzschmar et Sticher, 1998) et plus ré-
cemment (Zamani et Maini, 2009) ; que ce soit a travers des expériences au laboratoire pour dif-
férentes conditions d’essais (Herzig et Goff, 1972b,a; Kretzschmar et al., 1997; Gohr Pinheiro et al.,
1999; Compere et al., 2000; Benamar et al., 2007; Ruiz, 2009), ou bien par la modélisation du
phénomene (Rege et Fogler, 1988; Saiers et Hornberger, 1994; Bradford et al., 2003; Xu et al.,
2006; Kim et Whittle, 2006). Certaines publications s’intéressent a des types particuliers de col-
loides naturels comme des oxydes d’aluminium en suspension pour Moghadasi et al. (2004), ou
de la kaolinite pour Reddi et al. (2000) ou bien biologiques comme des bactéries (Kim et Corapcioglu,
1997), ou bien alors des colloides modeles en latex (Kretzschmar et al., 1997; Ruiz, 2009, par
exemple). Cela dans des milieux poreux modeles en bille de verre (Ghidaglia, 1994), ou bien
dans du sable (Alem et al., 2009). D’autres travaux traitent des mécanismes de blocage dans
différents sites de rétention (Delanchambre, 1966); ou bien suivant le rapport < 6 > entre la
taille des particules en suspension et la taille de particules qui constituent le milieu dont en
dépend les mécanismes de filtration, comme par exemple le straining (Xu et al., 2006). Dans
cette partie, on s’intéresse uniquement aux revues qui traitent le transport et le dépot par le
biais d’essais expérimentaux (Tableau 1.2) et aux parametres qui influencent le transport des
particules en suspension dans des colonnes d’essais. La partie modélisation sera traitée dans un

chapitre ultérieur.
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Table 1.2 — Parametres des essais de filtration pour quelques travaux de recherches.

informations milieu Hauteur x diameétre porosité perméabilité particules dp concentration débit
auteurs poreux [em?] initiale[%] [m/s] fines [pm)] lg/1] [ml/mn]
(Moghadasi et al., 2004) bille de verre 58 x 3,2 38 1,6:10~3 oxyde d’aluminium 7-16 0,5;1;2 12,5-200
480 pm
(Baghdikian et al., 1989) sable 32,2 x6,3 37,5 7,6:107° argile kaolinite, <1 0,2-4 5,4- 21,6
ottawa bentonite
(Todd et al., 1984) grés 7,62 x 2,54 15,9; 19,8 | (0,53-1,9)10~5 | oxyde d’aluminium | 0,1-10 5.1073 108
(Reddi et al., 2000) sable 6,4 x 7,6 - 3-4.1074 argile : kaolinite ; 2,64 ; 0,5;1;2,5 g/l 50-100
(50-150) um polystyrene 7,16
(Kretzschmar et al., 1997) 1 : bille de verre 32x24 39 - latex 0,2 0,003 (pulse) ;
(300-400) um 5 -107% (en continue) 2,8
2 : sable roulé 45 x 1; 50 - latex 0,11 6,3 -10~3 (pulse)
(0,2; 0,63)mm 6x1 carboxyl 6,3 -10~* (en continue) 1
3 : Calcaire 45 x 1;10 x 2,5 46 - latex carboxyl 0,11 - 0,05; 0,98
4 : sable roulé 45 x1; 50 - colloides : 0,12 0,03 hématite et 10~3 0,05;1
(0,25 0,63)mm 10x2,5 oxyde de fer charbon organique
(Benamar et al., 2007) gravier ; 8,9 x 35,5 47 23-1073; limon 14 0,1 48,52 -
billes de verre 42 21-1073 1,63-103
(Compere et al., 2000) sable 100pum 7 x2,2 41 - argile : smectite <1 0,25 0,52
(Herzig et Goff, 1972a) bille de verre (469um) 100x2 38,5 - microbilles de verre 20 7,5-15* 7,5-15
bille de verre (469pm) 100x2 38,5 - silice 4,6 2-4* 9,42 -15
bille de verre (845um) 100x2 40 - alumine 1 0,95* 16,96-50,89
(Alem et al., 2009) sable 40 x 4,1 36 6,5-10~4 argile : kaolinite 0-45 2 25-95
(Delanchambre, 1966) cylindre, 7x4,6 45;38,5 - polystyréne 60-350 0,05.10—2 -
sphére en verre sulfoné 60-350 -0,4.1072]
(Ghidaglia, 1994) bille de verre 50x10x3,9 27 - billes sphériques 575-870 1 particule; 397
(3-6)mm 39 résine acrylique paquet de particule
(Bradford et al., 2002) sable ottawa 10x5 35+ 1 - latex 0,45;1; 42,4:3,86 *1 1,96
bille de verre 36,9+ 0,5 2;3,2 0,485;0,118*! 2,9

*104.titre volumique; *11010 particules/1
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1.3.2 Transport des particules : les parametres importants

Les expériences réalisées dans des colonnes en laboratoire sur le transport de particules ont
été menées pour différentes particules (e.g. argileuses, latex, métaux lourds). Dans la plupart
des expériences, la concentration de la solution injectée est constante et la solution a la sortie
de la colonne est analysée essentiellement par turbidimetre afin d’avoir les courbes de percée.
Les particules retenues dans le milieu sont généralement 1’objet de ’étude, le piégeage peut étre
fonction de quelques parametres importants : (i). les parametres mécaniques (e.g. taille et forme
des particules, débit) ; (ii). les parametres physico-chimiques (e.g. force ionique, pH, propriétés
des surfaces colloides-milieu poreux); (iii). d’autres parametres telles que la concentration des

particules ou la longueur du milieu poreux peuvent constituer des facteurs importants.

Influence de la vitesse d’écoulement

Un grand nombre d’études concernant I'influence du débit sur le transport colloidale ont été
réalisées en milieu poreux homogene. Les tests précédents d’Alem et al. (2009); Compere et al.
(2000); Reddi et al. (2000) montrent quune faible vitesse entraine une augmentation de la
rétention des particules, provoquant ainsi des réductions plus importantes de 1’espace poral et
donc un colmatage plus conséquent. Pour des débits importants, le transport et le dépot de
particules se feront plus en profondeur. Cela indique que pour de faibles débits le dépot se fait
tres rapidement en entrée du filtre, alors que pour des débits importants le dépot sera réparti
le long de la colonne, ainsi les réductions de I'espace poreux dans toute une colonne sont moins
importantes. Cependant, il reste tres difficile de déterminer 'emplacement exact du dépot d’une
particule par rapport au débit. Dans le cas d'un faible débit, les forces hydrodynamiques vont
diminuer par rapport aux forces de nature physico-chimiques, les forces de van der Waals ainsi

que les forces électrostatiques vont rentrer en jeux, modifiant ainsi les mécanismes de capture.

Influence de la concentration des particules

Selon les études précédentes, plus la concentration des particules est élevée plus les taux de
dépdts sont importants. Une concentration élevée engendre un dépot important, de telle sorte
que les particules qui sont entrainées vers des pores vont former des ponts plus rapidement
et ainsi engorger les pores. Moghadasi et al. (2004) dans leur étude ont introduit des parti-
cules fines de 7um dans un milieu en billes de verre pour différentes concentrations 500, 1000,
2000ppm. La figure 1.7a montre les résultats des perméabilités qui diminuent avec le temps
pour les différentes concentrations. En augmentant la concentration de particules solides dans
I'injection de fluide, la capture et donc le colmatage se produisent plus rapidement, et par

conséquent, le rapport de perméabilité diminue plus rapidement. Par ailleurs, nous remarquons
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qu'une chute de perméabilité est beaucoup plus importante en passant d’une concentration de
500 a 1000 ppm en comparaison au passage d'une concentration de 1000 a 2000ppm. En paral-
lele, nous citons les travaux de Reddi et al. (2000) (Figure 1.7b), les auteurs injectent dans des
colonnes de sables, des particules de différentes tailles pour différentes concentrations (0,5-1)g/1
(Tableau 1.2). Nous remarquons que les particules de taille plus grande avec une concentra-
tion de 0,1g/l vont subir une diminution de la perméabilité plus importante. Pour les mémes
particules avec les concentrations de 0,5 et 1g/1, nous remarquons évidement que la chute de
perméabilité dépend de la concentration la plus élevée mais aussi que la chute de perméabilité
est différente entre les petites et les grosses particules. Cela veut dire que la taille des particules
est importante, de tel sorte que le dépot en surface va étre prépondérant pour les petites parti-
cules, alors que la formation de pont a I'entrée des pores sera la cause principale du colmatage
des pores pour les grosses particules.

Par ailleurs, Ghidaglia (1994) compare dans son étude le transport d’une particule et le
transport d'un paquet de particules. Il en déduit que 'augmentation du nombre de particules
pouvait augmenter la profondeur d’investigation dans le milieu. Les résultats montrent que les
particules indépendantes les unes des autres pénetrent plus en profondeur quand elles sont a
plusieurs par effet hydrodynamique. De telle maniere que par collision entre elles, une particule

piégée peut étre relarguée.
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(a) Résultats d’études de Moghadasi et al. (2004) (b) Résultats d’études de Reddi et al. (2000)

Figure 1.7 — Effet de la concentration des particules sur la chute de la perméabilité.

Influence du diameétre des colloides sur la rétention

La taille des colloides est un parametre important pour déterminer le type de phénomene

de capture. Nous avons vu dans la précédente partie que selon cette taille, nous pouvons avoir
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un mécanisme de capture physico-chimique dans des sites de surfaces, ou bien une capture
mécanique dans des sites de restreints, lorsque la taille de la particule est plus grande que la
taille du pore. Delanchambre (1966) et Herzig et al. (1970) estiment qu’il faut un rapport de
6 > 0,065 pour avoir un piégeage des colloides.

Une étude menée par Todd et al. (1984) (cité dans Gao, 2007) montre que les plus grosses
particules vont causer le plus de dégats. Les grosses particules ont plus tendance a s’installer
et a bloquer I'entrée des pores par la formation de ponts causant ainsi plusieurs dommages
sur l'orientation des écoulements. Dans cette étude, Todd et al. (1984) réalisent des essais d’in-
jection de colloides de différentes tailles dans une colonne ou la pression est mesurée dans
différentes sections. En faisant le suivi de la pression, ils comparent la chute de la perméabilité
dans les différentes sections. Les résultats montrent que pour les petites particules de 0,1 a 3
pum, la premiere section a perdu environ 50 % de sa perméabilité d’origine et la derniere section
20 %. Alors que pour les grosses particules de 8 & 10 um, la premiere section a perdu environ 90
% de sa perméabilité d’origine et la derniere section seulement 5 %. En d’autres termes, dans
les premieres couches de la colonne, les grosses particules ont une plus forte tendance a bloquer
les pores mais les dommages causés par les chutes de perméabilités restent peu profonds dans

la colonne.

Influence du pH et de la force ionique

Le pH et la force ionique vont influencer la barriere d’énergie potentielle (théorie D.L.V.O)
en affectant les forces répulsives de la double couche. Les forces attractives de van der Waals
sont indépendantes des changements chimiques de la solution. Les particules fines déposées par
attraction des forces de surfaces peuvent étre relarguées en modifiant le pH, la force ionique ou
bien la concentration de certaines especes aqueuses qui vont altérer la charge de surface (e.g.
colloides, grains collecteurs).

Baghdikian et al. (1989) font varier le pH de 2,5 a 10; les tests révelent une diminution de
la rétention quand le pH augmente, mais cela n’est pas tellement significatif. Les recherches
sur l'effet de la force ionique sont effectuées par addition de sels, communément le NaCl ou
le KCI dans le fluide injecté. Les chutes des perméabilités sont beaucoup plus importantes
quand les sels sont ajoutés dans la solution. Une augmentation de la rétention (chute rapide
de la perméabilité) est proportionnelle & une augmentation de la force ionique en conditions
répulsives pour des surfaces colloide-collecteur de méme signe. Dans ce cas, 'augmentation de
la force ionique par ajout de sel va faire diminuer 1’épaisseur de la double couche, les particules
entrent davantage en collision et augmentent ainsi 'attraction. Dans le cas de surfaces de
charges opposées, les conditions attractives sont présentes et une augmentation de la force

ionique entraine une diminution de la rétention.
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Influence des conditions d’essais

Les recherches sur le transport des particules fines dans des milieux modeles sont réalisées
dans des colonnes en laboratoire. Les dimensions des colonnes sont assez variables (Tableau 1.2) ;
les colonnes peuvent étre placées d’une maniere horizontale (Benamar et al., 2007; Reddi et al.,
2000), ou bien d’une maniere verticale (Alem et al., 2009; Compere et al., 2000). Le transport
de particules peut se faire dans un milieu completement saturé ou bien partiellement saturé.
Les particules peuvent étre injectées d’une maniere continue a débit constant (Moghadasi et al.,
2004; Alem et al., 2009; Herzig et Goff, 1972a), ou bien par injection de petite quantité par de
courtes impulsions (Kretzschmar et al., 1997; Compere et al., 2000; Benamar et al., 2007).

Kretzschmar et al. (1997) réalisent des essais d’injection dans un milieu granulaire, dans
des colonnes de dimensions variables, la longueur est variable entre (6-45)cm et le diametre est
considéré entre (1-2,5)cm. Ils démontrent clairement que dans le cas d’une injection de courte
pulsation (injection instantanée), les dimensions de la colonne n’influencent pas le dépot des
particules colloidales en latex et en oxyde de fer. Ceci permet d’adapter les dimensions de la

colonne afin d’élargir les mesures du coefficient de dépot selon les parametres a tester.

Influence des milieux poreux

Quelques recherches sont faites sur la différence de forme des particules qui constituent
le milieu. Des expériences en colonne dans les mémes conditions hydrauliques et chimiques
sont réalisées avec la seule différence la forme du milieu (e.g. billes de verre, sables, graviers).
En maintenant la méme porosité, Benamar et al. (2007) utilisent deux milieux poreux saturés
(gravier siliceux et billes de verre). Les courbes de restitution des particules montrent un taux
plus important dans le milieu constitué de billes de verre, ce qui met en évidence I'importance
de la structure porale dans la rétention des particules.

Dans le méme principe, Auset et Keller (2006) réalisent des expériences dans des micro-
modeles transparents afin de comprendre la rétention de colloide pour différents parametres :
tailles de particules, rugosité de surface des grains, force ionique de la solution et les débits.
Ils ont observé le dépot de colloides a ’échelle du pore pour des surfaces lisses et des surfaces
rugueuses. Les colloides déposés dans le micromodele lisse se situent en amont du grain (Figure
1.8-cas a). Par contre, les colloides déposés dans le micromodele rugueux sont plus nombreux et
se déposent autour du grain (Figure 1.8-cas b) dans des sites de rétention créés par les aspérités
de la surface rugueuse. Cet aspect de rugosité de la surface peut étre un facteur tres important
que les études jusqu’a présent n’ont pas intégré dans la détermination de I'efficacité de collision
dans un collecteur. Auset et Keller (2006) proposent d’inclure un facteur de forme des grains

dans le calcul de lefficacité du collecteur. La forme des colloides peut elle aussi jouer un role
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Figure 1.8 — Images du dépdt de colloides dans les micromodeles : a- micromodele lisse ; b- micro-
modele rugueux (les lignes de courant sont dessinées a la main pour montrer le chemin suivi par les

colloides) (Auset et Keller, 2006).

dans I'interception dans des sites de rétention formés par les aspérités. Un nombre considérable
d’études ont été réalisées afin de voir I'influence de chaque parametre sur le dépot de particules
fines. Cependant, la plupart des études ont été menées dans des milieux modeles constitués
de billes de verre avec des surfaces uniformes et lisses; en injectant des colloides de formes
sphériques. Il peut y avoir des différences significatives entre les relations empiriques du dépot
issues de modeles poreux simplifiés et les observations du dépot pour des milieux constitués du

sol rugueux.
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1.4 Démarche adoptée pour 'orientation des recherches

Le transport et le dépot de particules en suspension dans un milieux poreux ont été ’objet
de recherches considérables, pour un éventail de direction de recherches tres large que ce soit
expérimentalement dans des colonnes ou bien par la modélisation du phénomene. Chaque axe
de recherche aborde une problématique du phénomene de filtration, par le biais des conditions
physico-chimiques, des conditions hydrodynamiques, ou bien par I’étude des types de sites de
rétention rencontrés avec les mécanismes de blocage (pour les différentes tailles de particules
fines) et tout cela dans différents milieux poreux étudiés.

La synthese bibliographique a permis de montrer seulement une partie des expériences que
I’'on peut trouver dans la littérature. Les variations des conditions expérimentales sont extréme-
ment larges et nous avons été confrontés aux différents parametres. Il parait difficile de réunir
I’ensemble des phénomenes intervenant lors de la filtration en profondeur, cela est d’autant
plus difficile pour des matériaux naturels non uniformes. Les avancées des différents travaux
antérieurs nous aident a mieux orienter nos recherches et a nous focaliser sur des parametres
qui ont été relativement peu exploités dans le cas des milieux poreux naturels. Les recherches
effectuées font apparaitre que les essais d’injection-filtration ont souvent été réalisés dans des
colonnes de petites dimensions. Le dépot du aux conditions d’essais chimiques (pH, force io-
nique) a été largement étudié et bien expliqué dans les précédents travaux. Les phénomenes
de surfaces dont découle la théorie D.L.V.O ont été bien exploités. De méme, I'influence des
variations de la concentration sur le dépot des particules de différentes tailles est assez bien
connue.

Néanmoins, malgré la richesse de ces essais, l'effet de 'hétérogénéité physique du milieu par
le changement de la matrice poreuse, la rugosité de la surface d’'un grain-collecteur restent assez
mal décrits dans des milieux poreux modeles comme des billes en verre. Par ailleurs, 'influence
de la vitesse d’écoulement est un parametre prépondérant dans le mécanisme de capture d’une
particule, cela est d’autant plus important dans un milieu hétérogene. C’est donc dans cette
direction que nous orienterons nos recherches, en faisant varier pour chaque essai le milieu

poreux et en regardant I’évolution de la perméabilité.

1.4.1 Choix des matériaux

Dans la cadre de nos travaux, le choix du milieu poreux est déterminant afin de reproduire
des milieux hétérogenes. Le matériau doit étre accessible afin de réaliser suffisamment d’essais et
il doit aussi étre représentatif du sol naturel que nous pouvons trouver dans les aquiferes. Notre
choix s’est porté sur un sable de construction d’une large granulométrie, de forme légerement

allongée et de surface un peu rugueuse. Pour les particules fines, afin de rester dans le cas
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d’un milieu naturel nous avons choisi des particules argileuses non gonflantes (kaolinite P300).
Pour ne garder que 'aspect du dépot en filtration profonde, dans un milieu hétérogene, la
concentration sera constante durant tous les essais et fixée a 0,5 g/l. Les particules argileuses
seront transportées dans le filtre et déposées a différentes profondeurs dans le milieu poreux.

Nos expériences se situent alors dans le domaine de la filtration en profondeur.

1.4.2 Choix de la méthode expérimentale

L’objectif de la these est d’enrichir les expériences sur le transport et le dépot de particules
naturelles dans des milieux de sol naturels non homogenes. En injectant des particules argileuses,
nous regardons les profils de dépot et cela pour différentes conditions hydrauliques. Le suivi de
la matrice poreuse sera effectué le long de la colonne et durant tout un essai par des moyens non
destructifs. Le chapitre suivant présente le dispositif expérimental, les conditions des expériences

ainsi que les propriétés des matériaux utilisés.
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2.1 Position du probleme

Le colmatage est un probleme majeur lors de 'exploitation et la maintenance associées a
de nombreuses applications impliquant 1’écoulement souterrain pour le traitement des eaux
usées ou polluées et peut finir par limiter la durée de vie du systeme. Dans le cadre de ce tra-
vail, nous allons uniquement nous focaliser sur le colmatage physique d’un filtre. La filtration
que nous étudions concerne le probleme de colmatage des filtres par matieres en suspension.
Parmi les matieres en suspension que 1’on retrouve dans les aquiferes, on peut citer les argiles
que l'on retrouve aux concentrations allant de 0,2 & 1700mg/1 (Kretzschmar et Sticher, 1998).
Ces particules argileuses par leurs tailles vont étre soumises aux forces hydrodynamiques (e.g.
d’entrainement, sédimentation) et les forces physico-chimiques (e.g. van der Waals, D.L.V.O)

présentées dans le chapitre précédent.

Ce chapitre est consacré a la campagne d’essais expérimentaux menés afin de faire le suivi du
transport et du dépot des particules fines argileuses dans différents milieux poreux hétérogenes.
Le suivi de la matrice poreuse dans 'espace et dans le temps est réalisé en utilisant le banc
gamma-densimétrique. Du fait que la perméabilité est une caractéristique du colmatage du
matériau, on étudiera son évolution par 'intermédiaire de la mesure de la chute de pression
dans toute la colonne. Ces travaux ont été menés dans des colonnes de laboratoire pour lesquelles
les conditions hydrauliques peuvent étre controlées (i.e. débit) et la concentration des fines a
I’entrée est imposée. Dans ce qui suit, nous détaillerons le pilote expérimental, le choix des
matériaux adoptés pour la filtration de particules fines ainsi que les conditions du déroulement

des expériences.

2.2 Dispositif du pilote de filtration

Les essais d’injection de particules fines a travers un milieu poreux sont réalisés a ’aide d'un
pilote expérimental de filtration (Figure 2.1). Ce pilote a été réalisé dans le but de reproduire a
une échelle réduite une barriere perméable réactive. Il se trouve au laboratoire MSSMAT, dans
une piece isolée a température controlée.

Le dispositif expérimental utilisé est schématisé dans la figure 2.2, dans laquelle chaque

constituant est énuméré. L’appareillage se compose essentiellement de trois parties :

1. Les colonnes de filtration qui contiennent le matériau, en PVC (Poly Chlorure de Vinyle)
cylindriques avec un diametre de 10cm et une hauteur de 90cm, la section est de 78,54cm?.
Les colonnes sont reliées par des tuyaux, dont I’écoulement a I'intérieur peut se faire soit en

parallele soit en série. Chaque colonne est reliée a des tubes piézométriques qui permettent
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Figure 2.1 — Dispositif expérimental.

de mesurer la différence de charge hydraulique entre plusieurs niveaux de la colonne. Des
robinets sont placés le long de la colonne afin d’effectuer des prélevements a différents

niveaux de la colonne si cela s’avérerait nécessaire.

2. Les appareils de mesure : le banc gamma-densimétrique est constitué d’'une source ra-
dioactive et d’un détecteur. Ils sont placés de part et d’autre de la colonne remplie du
matériau granulaire. Le banc gamma-densimétrique est doté d'un moteur de maniere a
se déplacer solidairement tout en mesurant les profils de la densité durant un essai. Dans
chaque colonne sont positionnés plusieurs capteurs :

— Un capteur de pression différentielle, placé entre I'entrée et la sortie de la colonne;

— Un capteur de pH placé a la sortie de la colonne;

— Un capteur de conductivité électrique couplé a un thermometre placé a la sortie de la
colonne.

Les mesures des valeurs de pH, température et pression différentielle peuvent étre enre-

gistrées d’une maniere continue durant un essai grace a une centrale d’acquisition. Cette

station d’enregistrement est raccordée a un ordinateur, le suivi en continu des change-

ments produits dans le milieu poreux lors d’un essai en est facilité.

3. Les appareils de controle : une pompe péristaltique qui permet de controler le débit injecté.
Cette pompe est reliée a un réservoir muni d’un agitateur qui permet de stocker 140 litres
d’effluents. Une boite a effet Venturi placée entre la pompe et la colonne qui a une double
fonction, d'une part elle permet de récupérer d’éventuelles bulles d’air introduites dans
les tuyaux et d’autre part, 'air comprimé a l'intérieur permet d’amortir les impulsions

de la pompe péristaltique. Des essais préliminaires ont montré que ces impulsions dans
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le flux, si elles sont fortes, peuvent créer des fluctuations dans la différence de pression

enregistrée a travers I’échantillon.

2.3 Procédure expérimentale mise en place

La réalisation d’essais de filtration sur des colonnes de sols nécessite le controle de plusieurs
étapes : avant chaque essai, nous procédons d’abord a ’étalonnage des différents capteurs (i.e.
pression différentielle, pH, conductivité électrique) ainsi qu’a I’étalonnage de la pompe péristal-
tique. Le remplissage de la colonne suit le méme protocole pour tous les essais (Figure 2.3). En
bas une grille est disposée avec des ouvertures des mailles de 2mm afin d’éviter toute érosion
des particules du milieu. Ensuite, on verse une couche de 10cm de gros gravier pour éviter tout
dépot des fines en suspension a ’entrée de la colonne. Les gros graviers permettent de disperser
les particules fines dans la solution et ainsi d’avoir une homogénéisation d’effluent a 'entrée du
milieu poreux sableux. Puis, le matériau du filtre est mis en place par couches successives de
3cm d’épaisseur de sable sec sur une hauteur totale de 80cm, en vibrant de maniere manuelle
et en tapotant légerement la colonne par une barre métallique tous les 3cm versés. Cela permet
d’avoir un arrangement régulier des grains et d’éviter une destruction de la structure granulaire
en appliquant directement un compactage. Ensuite une grille est mise par dessus le matériau et
enfin la colonne est refermée et placée sur le panneau en la raccordant a tous les robinets (voir
I’annexe A).

Dans la littérature on trouve différents modes opératoires pour remplir une colonne sans
pour autant connaitre la meilleure procédure a adopter. Souvent avant de remplir les colonnes
par couches successives de matériaux, les praticiens mettent d’abord de 1’eau dans la colonne
et ensuite ils disposent le matériau. Des couches homogenes et une saturation totale dans
le milieu sont obtenues. Cette procédure ne pouvant pas étre utilisée dans notre pilote nous
prenons d’autres dispositions afin de saturer au mieux le milieu et chasser au maximum les
bulles d’airs. Dans tous les cas, quelle que soit la procédure de remplissage utilisée, nous avons
la possibilité de connaitre la densité dans chaque point de la colonne, en tracant des profils de
densité par le banc gamma-densimétrique et alors en extraire les profils de porosité.

Une fois la colonne mise en place, on raccorde tous les robinets et ensuite on met en place
les différents capteurs. On mesure les profils de densités seches du matériau mise en place
(pa = M;/Vr, avec M la masse des grains de sable et Vr le volume de la colonne). L’étape
suivante consiste a saturer le milieu lentement du bas vers le haut, ce qui facilite la sortie de I’air
et assure la saturation des colonnes. La durée de saturation peut varier d’un filtre a 'autre selon
la taille des grains du filtre qui forment la distribution des pores. Cette étape de saturation se

fait en utilisant de 'eau distillée pour éliminer toutes les impuretés qui peuvent se trouver sur
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Figure 2.3 — Remplissage de la colonne.

les surfaces du sable, pour cela avant chaque essai de filtration on fait passer de 'eau distillée
pendant 48h.

Apres la saturation du filtre, la mesure de la perméabilité initiale est réalisée. Pour cela
on utilise le capteur de pression différentielle, mais aussi des tubes piézometriques pour une
lecture directe de la différence de charge entre le haut et le bas de la colonne. Ceci nous permet
d’enregistrer des valeurs de pression tout le long de l’essai. La conductivité hydraulique est

déterminée selon la loi de Darcy, présentée dans 1'équation 4.2 :

- K. (2.1)

avec :
Q : débit [m3/s];
A : section de la colonne [m?], le diametre de la colonne est de 10cm ;
AH : perte de charge dans la colonne [m];
L : longueur de la colonne [m] (a 'emplacement du capteur de pression différentielle entre I’en-
trée et la sortie de la colonne) ;
K : conductivité hydraulique [m/s].
A

En utilisant le gradient hydraulique ¢ = TH, on obtient

=K-i (2.2)

O
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(b) Lecture sur tubes piézométriques.

Figure 2.4 — Valeurs de la conductivité hydraulique initiale.

Pour chaque filtre, nous avons varié les débits d’entrées et enregistré a chaque étape la

pression différentielle entre le haut et le bas de la colonne. La courbe qui représente le débit

en fonction du produit gradient hydraulique ¢ par la section de la colonne A, nous donne une

droite, la pente de cette droite représente la conductivité hydraulique initiale. La figure 2.4a

donne les résultats de la conductivité hydraulique a 'aide du capteur de pression différentielle.

En parallele, la figure 2.4b donne les résultats de la conductivité hydraulique initiale par des

mesures de la différence de charge entre l'entrée et la sortie de la colonne a 'aide de tubes

piézométriques et d’un réglet.

2.4 Meéthodes et techniques de caractérisation des ma-

tériaux utilisés

2.4.1 Analyse des données de base

Le systeme est bien caractérisé si nous avons une bonne estimation des données d’entrées

qui sont :

La distribution des pores;

La distribution de la taille des particules;

La charge surfacique du collecteur ;

La charge surfacique des particules fines.
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Le milieu continu est constitué par des volumes occupés par une phase solide (e.g. sable, argile,
colloides, matieres organiques) et des volumes vides qui peuvent étre remplis par les liquides et
les gaz, qui constituent le systeme poral. L’organisation de la premiere phase conditionnent le
bon fonctionnement de I'autre. De nombreux travaux de recherche ont été consacrés aux rela-
tions existantes entre les caractéristiques granulométriques des matériaux (mélanges de plusieurs
tailles) et leurs organisations porales par la détermination des spectres de porosité en utilisant
des méthodes d’analyse d’image et de porosité a mercure. Fies (1984); Chretien et Pedro (1987)

ont utilisé le porosimetre a mercure pour différents mélanges de sables et d’argiles.

Nous présentons dans cette section les appareillages utilisés pour la caractérisation des tailles
et formes du sable et de 'argile, par des moyens macroscopiques (granulométrie a sec) et par
des moyens microscopiques (Microscope Electronique a Balayage MEB). D’autres techniques
d’investigation sont utilisées pour 'analyse de la porosité a différentes échelles. A Téchelle
macroscopique, nous avons utilisé la gammadensimétrie pour obtenir des profils de densités
et calculer les profils de porosités. Ensuite, a une échelle plus fine, nous avons utilisé deux
méthodes : (i) une méthode qualitative en utilisant les observations microscopiques et (ii) une
méthode quantitative en s’appuyant sur la porosimétrie au mercure. L’utilisation en parallele de
ces deux méthodes a savoir la microscopie électronique a balayage et la porosimétrie au mercure
apparait comme une approche intéressante et complémentaire pour I’étude de la double porosité
structurale des milieux constitués de sable et d’argile. Ceci permet d’en extraire les parametres
de la microstructure telle que la porosité du dépot et de I'introduire par la suite dans le modele

de filtration phénoménologique.

2.4.2 Analyse de la granulométrie

L’analyse granulométrique est 1'une des caractéristiques les plus fréquemment utilisées dans
les sols. Elle permet de déterminer la distribution des tailles des particules qui composent
le milieu poreux et les tailles des particules en suspension injectées dans ce milieu. Il existe
plusieurs méthodes de mesure, dont les champs de mesure dépendent essentiellement de la taille
des grains, cela est présenté dans la figure 2.5. Nous utiliserons le tamisage a sec pour les grains
du filtre dont la taille est supérieur a 80um. En ce qui concerne les particules fines il existe
plusieurs méthodes pour en déterminer la taille,la plus conventionnelle est la sédimentation
pour les particules de dimension inférieure a 80um. Dans la littérature, on retrouve d’autres
méthodes indirectes utilisées pour les argiles, comme la microscopie électronique par analyse
d’image et la diffraction laser a I'aide des algorithmes améliorés pour l'interaction de la lumiere
avec de petites particules. Durant nos travaux et afin de caractériser les tailles des particules

nous avons utilisé la diffraction laser pour les particules fines en suspension.
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Figure 2.5 — Echelle des principales méthodes de mesure de la granulométrie.

Granulométrie par tamisage a sec

Le tamisage a sec se fait pour des particules supérieures a 80um. En deca, d’autres techniques
de caractérisation sont utilisées (Figure 2.5). Dans le but d’avoir la distribution de tailles du
milieu poreux étudié, on superpose des tamis de mailles calibrées de facon a avoir une série
de tamis de tailles décroissantes et ’on fait passer nos échantillons au travers. Apres quelques
vibrations, on pese le refus de matériaux qui ne passe pas au travers des mailles de la série de
tamis. On obtient des courbes granulométriques en tragant les tamisats cumulés en fonction
des diametres des tamis. Dans la préparation de nos expériences, nous avons utilisé le tamisage
a sec afin de caractériser : (i) la distribution des tailles du matériau, (ii) délimiter les tailles
des particules de chaque filtre. Cela afin de classer les particules de sable par leurs tailles et de

pouvoir préparer plusieurs filtres de différentes distributions granulométriques.

Granulométrie Laser

La granulométrie laser est une technique indirecte de mesure, elle est basée sur la diffraction
de la lumiere. Lorsqu’un faisceau monochromatique de la lumiere éclaire une particule, on peut
observer des franges de diffraction. La distribution granulométrique des particules en suspension
est calculée a partir des images enregistrées de diffraction de la lumiere. Mackinnon (1993)
compare entre I'utilisation de la théorie de Fraunhofer et la théorie de Mie pour les particules
de kaolinite, il en déduit la nécessité d’utiliser la théorie de Mie pour le calcul exact de diffusion
de la lumiere.

L’analyse par granulométrie Laser a été réalisée au Laboratoire LGPM de I’Ecole Centrale
Paris, par le granulometre Laser QICPIC (N°0144Q)). La limite de mesure de ce granulometre
laser étant de 2um, d’autres tests ont été réalisés par Hammad (2010) sur le méme matériau
a la faculté de pharmacie de Chatenay Malabry avec une précision de mesure allant jusqu’a
0,01pm. Au début de chaque mesure, nous devons faire un étalonnage par un essai a blanc,
c’est-a-dire juste avec le solvant (dans ce cas, de 'eau distillée). Le choix de la lentille dépend
de I'approximation de la taille de nos particules argileuses. Une solution a été préparée avec

5g de kaolinite P300 dans 100ml d’eau distillée. Cette solution a été placée dans une cuve a
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ultrasons pendant deux minutes. La technique est rapide (une analyse peut prendre moins de
vingt minutes) et ne nécessite que peu de quantités de matériau. La méthode est fiable, en
particulier pour les particules de tailles inférieures a quelques micrometres.

Cependant, les distributions de tailles d’argile par rapport aux techniques classiques de sé-
dimentation sont assez éloignées. On retrouve des désaccords entre les deux méthodes laser et
sédimentation pour les kaolinites, principalement causés par des écarts de la forme des particules
d’isométrie. Pour cela, Pabst et al. (2000) avaient proposé d’évaluer les données de sédimenta-

tion par la loi de Stokes modifiée qui prend en compte la forme anisotropes des particules.

2.4.3 Estimation de la porosité : Gammadensimétrie

Le gammadensimetre permet de mesurer la densité et d’évaluer la porosité du matériau de
maniére non destructive (i.e. sans effectuer des prélevements) tout le long de l'injection. La
colonne est placée entre une source radioactive césium 137 et un détecteur (Figure 2.6). Cette
méthode est basée sur I'atténuation d’un faisceau de rayonnements gamma émis par un radio-
élément qui traverse le milieu absorbant (e.g. solide, liquide ou gazeux), d’une épaisseur (d) et

de masse volumique p.

Hsol Hiiq Hgaz

® ]

Source Detecteur

d

Figure 2.6 — Mesure de la densité d’un milieu multiphasique.

La loi physique d’atténuation appelée loi de Beer-Lambert s’écrit :

N = Nye #mdr (2.3)

avec Ny le nombre de photons incidents dans 1’air, /N le nombre de photons ayant traversé la
colonne d’épaisseur d = 10cm et pu,,[cm?/g] le coefficient d’atténuation ou bien d’absorption
massique du matériau étudié.

La densité peut aussi étre calculée en fonction du taux de comptage Cy = N/t. Sachant que les

comptages dans l'air et dans le matériau se font pendant la méme durée ¢, 'expression de la
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densité peut s’écrire tel que :

—1 Cy
-In — 2.4
Hm, d C1t0 ( )

La gammadensimétrie nous permet d’avoir ’évolution de la matrice poreuse et ainsi de

Cy = Cype tmtr — p=

suivre ’évolution et le transfert des fines particules dans le milieu poreux durant ’essai.

2.4.4 Préparation des échantillons prélevés apres les essais de filtra-
tion

La connaissance de la microstructure du milieu poreux composé de sable et d’argile est
fondamentale et nécessaire pour la compréhension du phénomene de filtration. En outre, il
nous faut les informations sur la distribution des pores, la formation et les orientations des
particules fines, la tortuosité du milieu et la porosité du dépot ainsi que la porosité du squelette
sableux. Afin d’y accéder nous avons besoin d’une bonne préparation des agglomérats prélevés
a différents niveaux de la colonne apres chaque essai de filtration. Les méthodes d’études de la
microstructure imposent une élimination de 1’eau interstitielle, ces prélevements d’échantillons
doivent étre séchés avant de les passer au MEB et au porosimetre a mercure. Dans la littérature,
il existe différentes techniques de séchage des échantillons (Delage et Pellerin, 1984; Vennat,
2009) :

— Le séchage a I'air ou au séchoir, cette technique n’est pas tres adaptée dans le cas des
argiles et principalement des argiles gonflantes qui restent hydratées;

Le séchage a I'étuve a 105°C, par ce procédé on peut avoir un retrait et donc une modifi-
cation de la microstructure ;

Le séchage a I’hexaméthyldisilazane (HMDS) (utilisé en biologie) ;

Le point critique, ot on remplace 'eau par du CO, et on augmente la température et la
pression de I’échantillon (374°C et 22,4MPa) ;

Le séchage a froid (Figure 2.7), par lyophilisation qui est la technique la plus utilisée dans

différents domaines (e.g. la bio-mécanique, 1’'étude des argiles consolidées).

La lyophilisation va nous permettre de passer de 1’état liquide a 1’état gazeux en évitant le
point triple, afin de conserver la microstructure initiale des échantillons lors de la déshydratation
(Delage et Pellerin, 1984). Pour nos échantillons, nous utiliserons ce mode de séchage. Il consiste
a évacuer 'eau qui est déja solide dans les pores du matériau par sublimation. Le principe de
base est que lorsque 1'on réchauffe 'eau solide a tres basse pression, I'eau se sublime. Donc on
passe directement de 1’état solide a 1’état gazeux en évitant la formation de ménisques liquides
(a lorigine de forces capillaires qui entraineraient un retrait du matériau). La Lyophilisation

est réalisée en trois étapes :
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— On plonge les échantillons dans de 1’azote liquide, qui les congele a -196°C, I'eau dans les
pores se transforme alors en glace.

— On effectue ensuite une dessiccation primaire sous vide. Elle consiste a sublimer la glace
libre (interstitielle), donc sans effet d’ébullition (pas d’eau en phase liquide).

— Ensuite nous procédons a la dessiccation secondaire. On réchauffe le plateau sur lequel
sont placés les échantillons. Ceci permet d’extraire par désorption les molécules d’eau

piégées a la surface des échantillons séchés.

Platm]
solide liquide
(glace)

1 ™ "EE THEE IS Ua
' gaz
1

006 | L (vapeur)

1
= = =

0 100 Tlel

Figure 2.7 — Technique de séchage par lyophilisation : le chemin de ’eau par sublimation.

La durée de la lyophilisation dépend de la taille de I’échantillon et de sa teneur en eau. Dans le

cadre de notre travail, la durée de lyophilisation était de 24 heures.

Bien que la lyophilisation soit une technique tres utilisée principalement pour 1’étude micro-
scopique des argiles lui permettant de conserver une microstructure intacte (Delage et Pellerin,
1984; Guillot et al., 2002; Souli, 2006; Hammad, 2010), les résultats obtenus par Guillot et al.
(2002) montrent qu’il y a des porosités occluses qui ne sont pas prises en compte dans ce mode
de séchage. Pour cela, ils ont fait chauffer des échantillons préalablement lyophilisés a 450°C,
faisant apparaitre une eau résiduelle comprise entre 4,9 et 7,1 % de la porosité totale de I’échan-
tillon. En outre, les méthodes de séchage a 105°C ou bien la lyophilisation ne permettent pas

d’extraire 'eau interfoliaire sans en modifier la texture.

Une fois les échantillons lyophilisés, nous pouvons procéder a la détermination de la porosité
globale, la porosité microstructurale, la distribution des pores d’acces ainsi que la tortuosité de

I’échantillon.
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2.4.5 Distribution porale : étude de la porosimétrie par injection de

mercure

Les essais de porosimétrie que nous effectuons sur des prélevements colmatés apres les essais
de filtration vont nous permettre d’étayer notre connaissance sur une éventuelle double-porosité
(sable/argile) présente dans le milieu. L’essai nous fournit plusieurs informations sur des pa-
rametres géométriques, telles que la taille des rayons d’acces de pores et la tortuosité dans le
milieu. Notre principale intérét est 'obtention de la distribution des pores en suivant le volume
poreux accessible au mercure.

Des travaux antérieurs sur la porosité d’assemblage de particules dans les sols en utilisant la
porosimétrie au mercure ont été nécessaires. Particulierement, les études de Fies (1984) sur la
porosité des mélanges de squelette constitués de sable (Fontainebleau 100 — 200pm) ou bien de
limon (2 — 20um) avec une argile gonflante. Ces travaux montrent que l’espace poral textural
peut étre divisé en deux : (i) les pores lacunaires résultant de l'arrangement des grains qui
constituent le squelette (sable ou limon), et (ii) les pores propres a la phase argileuse. Les
résultats montrent que les diametres des pores d’acces du compartiment lacunaire décroissent
quand le pourcentage d’argile augmente. Parallelement, le volume de mercure accessible dans
le compartiment des pores argileux augmente. Cette double porosité du mélange est distincte
pour des pourcentages d’argile entre 15 et 80 %, au dela de 80 % , seuls les pores propres des
argiles sont présents.

En se basant sur les travaux de Fies (1984) pour nos essais au porosimetre a mercure, on doit
s’attendre a avoir une premiere intrusion de mercure qui correspondrait aux pores lacunaires
formés par le squelette sableux, suivie d'une seconde intrusion du mercure correspondant aux

pores propres a la phase argileuse (le dépot).

Principe de la porosimétrie au mercure

La méthode consiste a appliquer des paliers de pression au mercure afin de mesurer le
volume de mercure qui a pu pénétrer dans les pores de I’échantillon. Le mercure contrairement
a ’eau est un fluide non mouillant, il ne pénetre pas spontanément dans les pores, cela procure
la possibilité de controler 'injection au moyen de la pression. L’application graduelle de ces
pressions permet d’infiltrer des régions de plus en plus confinées de la porosité, remplissant
ainsi des pores de plus en plus petits.

La loi de Jurin-Laplace relie les pressions appliquées d’un fluide non mouillant dans des
échantillons, au diametre équivalent des pores d’entrée (assimilés a des cylindres), en appliquant
la relation suivante :

4-o0py - coslpy,

D, = 2.5
o (25)
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avec :
omg - la tension superficielle du mercure prise égale a 0,485 N/m;

Ory - I'angle de raccordement du ménisque a la paroi, il est généralement pris égal a 130° dans
le cas de mélange kaolinite-sable (Fies, 1984);

Py ¢ la différence de pression de part et d’autre du ménisque;

D, : le diametre du capillaire au pore au niveau du ménisque, diametre d’acces.

Echantillon
Tige capillaire——
Py
Figure 2.8 — Pénétrometre.

L’échantillon préalablement lyophilisé est placé a I'intérieur du pénétrometre en verre com-
portant un capillaire calibré (Figure 2.8). Le pénétrometre est ensuite placé dans la cellule basse
pression de l'appareil (porosimetre Micromeritics Auto Pore IV, Figure 2.9). L’essai peut alors
commencer et il se déroule en 3 étapes : la premiere phase consiste a mettre I’échantillon sous
vide initial correspondant & une pression inférieure & 7, 10-% MPa, pour que I’ensemble du mi-
lieu soit disponible a I'injection du mercure. Lors de la deuxieme phase, le mercure est introduit
dans le pénétrometre a basse pression, puis la pression est augmentée progressivement pas a pas
jusqu’a atteindre la pression atmosphérique, cela permet de mesurer les pores lacunaires. La
troisieme phase, dite haute pression, nécessite le déplacement du pénétrometre vers la cellule
haute pression immergée d’huile. Le pénétrometre est placé verticalement et des pressions sont
appliquées jusqu’a la pression maximale de I'appareil 209MPa. Le volume de mercure pénétré
est mesuré a chaque pas de pression au moyen de la position du ménisque dans la tige capillaire
du pénétrometre.

L’équation 2.5 relie la pression d’injection a la taille des pores pénétrés par le mercure,

elle ne peut pas étre appliquée sans adopter une hypothese sur la forme des pores en troncs

cylindriques de section circulaire et de diametre D,.
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Cellule basse pression

Cellule haute pression

Figure 2.9 — Porosimetre par injection de mercure-ECP.

Les difficultés rencontrées

Les essais sont réalisés sur des échantillons de petites tailles (i.e. centimétrique), préalable-
ment séchés. Pendant la préparation, il faudrait que le sol conserve un minimum de cohésion
apres le séchage afin que 1'on puisse dégager des fragments et les introduire dans le pénétro-
metre. Cependant, les mesures s’effectuent pour des échantillons ot souvent il n’y a que peu de
dépot d’argile, donc pratiquement pas de cohésion. Souvent, un écroulement de 1’échantillon est
constaté lors de l'injection du mercure. Ce phénomene est observé dans le cas des sables assez
fins. Nous tenons a signaler que d’apres Delage et Pellerin (1984), la méthode de séchage choisie
par lyophilisation tend a rendre 1’échantillon moins friables que les autres modes de séchage
utilisés (e.g. point critique, séchage au four).

Un autre point important concerne une limitation de la méthode due au fait que la porosi-
métrie au mercure ne mesure que le rayon d’acces et non pas les dimensions des pores. Afin de
faire la différence entre la porosité libre et la porosité piégée (cas de pores en bouteille d’encre),
Pellerin (1979) (cité dans Delage et Pellerin, 1984) propose de pratiquer une double injection,
ou la premiere injection mesure la porosité totale et la seconde injection mesure uniquement la

porosité libre pour laquelle le rayon d’acces correspond au rayon du pore. En faisant la différence
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entre les deux courbes, les seuils d’acces a la porosité constricte (piégée) sont obtenus.

2.4.6 QObservations microscopiques

L’utilisation du microscope électronique a balayage (MEB) est assez courante en biologie,
chimie, métallurgie, médecine et en géologie. Les observations au microscope permettent de
fournir des informations sur la morphologie (e.g. forme, taille, arrangement) et la composition
chimique des échantillons (e.g. sable, argile, métaux). Nous utilisons cette technique afin d’étayer
les résultats trouvés par la méthode de porosimétrie sur la double porosité, mais aussi pour nous
renseigner sur la topographie, les orientations du dépot et la formation des ponts entre les grains
de sables. Ceci enrichit davantage nos connaissances sur les sites de rétention formés dans le
milieu poreux.

La Microscopie Electronique a Balayage (MEB) qu’elle soit environnementale ou classique,
est basée sur I'interaction possible entre un faisceau d’électrons et une matrice cristalline afin
d’obtenir des informations sur :(i) le relief (topographie) de ’échantillon, (ii) la morphologie
des grains et leur agencement. Le canon produit un faisceau d’électrons grace a un filament (du
tungstene dans le cas du microscope au LCPC) chauffé par un courant de thermo-ionisation. Ce
faisceau est accéléré par la haute tension (de 500V a 30kV) créée entre le filament et ’anode.
I1 est ensuite focalisé sur I’échantillon par une série de trois lentilles électromagnétiques.

L’étude de la microstructure des sols grace aux images réalisées par le MEB n’est pas ai-
sée. Beaucoup de chercheurs se sont intéressés a des méthodes de traitements pour le calcul de
'orientation des particules lors de différents chargements. Hicher et al. (2000); Bouziri-Adrouche
(2007) ont choisi de quantifier ces orientations suivant des axes par un travail manuel, direc-
tement sur les images MEB. Des logiciels basés sur des algorithmes de traitements d’images
existent pour faciliter la quantification des orientations des particules. Hernandez et al. (1997);
Wantanaphong et al. (2006) se sont intéressés a la quantification des espaces porales, la dis-
tribution des pores par l'utilisation des images MEB binarisées. Hammad (2010) quand a lui
a automatisé le processus de quantification manuelle pour avoir les contours des particules et
I'orientation suivant les différents chargements.

Dans le cadre de nos recherches, nous avons utilisé deux types de microscopes : (i) a 'ECP,
le microscope électronique a balayage a effet de champ FEG LEO 1530 (LEO Elektronenmikros-
kopie GmbH, Oberkochen, Allemagne). Ce microscope est utilisé dans le cas des échantillons
préparés et lyophilisés.(ii) au LCPC, le microscope électronique a balayage utilisé est FEI Com-
pagny (Philips) Quanta 400, capable de travailler en mode environnemental. Les MEBs dotés
de chambre environnementale sont capables de réaliser des observations en présence de vapeur
d’eau dans la chambre. Les observations des échantillons prélevés d’un essai de filtration sont

réalisées sans passer par la méthode de séchage. Dans ce cas, ’échantillon garde une bonne co-
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hésion grace aux ménisques d’eau encore présents entre les grains, permettant ainsi de quantifier
la porosité lacunaire.

Les sables et les argiles sont des matériaux non conducteurs. Avant d’observer les échan-
tillons préalablement lyophilisés au MEB, il est préférable de les métalliser. Le métal utilisé est
I'or pour sa facilité a émettre des électrons secondaires, il faut recouvrir les échantillons d’une

couche fine de ce métal.

2.5 Caractérisation des matériaux utilisés lors des essais

La taille des particules, leurs formes, leurs rugosités sont autant d’éléments qui forment les

pores et qui sont a prendre en compte pour le colmatage physique.

2.5.1 Les milieux poreux utilisés : sable

Durant nos expérimentations, le sable a été retenu comme modele pour constituer notre
milieu poreux. La répartition des tailles de particules qui constitue le milieu poreux influence
les essais de filtration. Le choix de la taille des grains joue un role tres important étant donné
qu’ils conditionnent la perméabilité et par conséquent le bon fonctionnement d’un filtre. Dans
la littérature, beaucoup de groupes de recherche ont travaillé sur les problemes liés au transport
et au dépot des particules fines. Cependant, le milieu poreux utilisé était toujours simplifié en

utilisant des billes de verres.

Mag| HV WD Sig |Pressure Mag| HV WD Sig |Pressure ——————————200.0ym—
80x |25.0 kV|11.2 mm |BSE|103.4 Pa 600x|25.0 kV[11.1 mm|BSE| 80.0 Pa sable-1r

(a) (b)

Figure 2.10 — Sable : photos MEB prises au LCPC.
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Afin d’étudier la complexité du choix du filtre et son impact sur le comportement hy-
draulique, différentes granulométries ont été testées. Pour un sable d'une granulométrie étalée
(0,08-6mm), nous avons délimité des intervalles de taille de particules afin d’avoir différentes
classes de particules : un filtre d’une granulométrie fine (Gf) pour les petites particules, un
filtre d’'une granulométrie grossiere (Gg) qui représente les grosses particules et un dernier avec
une granulométrie moyenne (Gm). Les observations microscopiques (Figure2.10a) montrent que
les particules de sable ont des formes assez variables. Le sable présente des formes angulaires
et parfois arrondies (Figure2.10b) avec une surface assez rugueuse. Donc, le milieu choisi est

hétérogene dans la forme mais aussi dans la taille des particules.

Granulométrie du sable

Les courbes granulométriques du sable réalisées par tamisage a sec sont données dans la
figure 2.11. Les diametres représentatifs sont donnés dans le tableau 2.1, ou D,, représente le
diametre du tamis dont n% du matériau passe a travers le tamis. Chaque filtre & un diametre
maximum et un diametre minimum ainsi qu'un coefficient de forme C'u, dont le maximum est

égale a 1,9.
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Figure 2.11 — Courbes granulométriques des sables utilisés.

Diametre représentatif des grains

Dans la littérature, il existe de nombreuses manieres pour définir un diametre représentatif
des grains utilisés pour des assemblages. Le choix de ce diametre représentatif des grains differe

selon le phénomene de filtration recherché et le besoin de I'application. Par exemple, le diametre
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Table 2.1 — Les diametres nécessaires de chaque milieu poreux utilisé.

Parametres S1/ S2/ S3/ S4/ S5/ | S6/ S7/ S8/
[mm)] Gf-S Gi-E | GI-E | Gf-E | Gg-S| Gm-S | GfS Gf-S

Diin — Dppae | 0,3-0,63 | 0,315-1 | 0,315-1 | 0,315-1 | 1-2 | 0,63-1 | 0,3-0,63 | 0,3-0,63
D5 0,32 0,34 0,34 0,34 1,05 | 0,65 0,32 0,32
D1y 0,33 0,36 0,36 0,36 1,12 | 0,66 0,33 0,33
D15 0,34 0,4 0,4 0,4 1,17 | 0,67 0,34 0,34
D5 0,45 0,65 0,65 0,65 1,5 0,75 0,45 0,45
Dy 0,5 0,7 0,7 0,7 1,62 0,8 0,5 0,5

Cu = g [] 1,5 1,9 1,9 1,9 1,45 | 1,2 1,5 1,5

* 8 :sable, G : granulometrie, [ : fine; g : grossiere, m : moyenne, E : etalée, S : serrée

équivalent qui correspond a la moyenne des particules est déterminé par la courbe granulomé-
trique, le Dso. Durant la filtration de particules fines, le diametre représentatif d’un filtre doit
permettre aux plus grosses particules en suspension de passer. Ce diametre devra représenter le
cas le plus préjudiciable pour le milieu. Honjo et Veneziano (1989) donnent un critére empirique
a partir des essais au laboratoire et déterminent le D5 comme le diametre représentatif pour
le modele de rétention des particules dans les sols. Ce diametre correspondrait au diametre des
pores dans des modeles de pénétrabilité. Le D5 est tiré de la courbe granulométrique (Tableau
2.1).

Minéralogie et composition chimique

[’analyse par diffraction des rayons X et par analyse chimique au microscope électronique
a balayage montrent que le sable utilisé est un sable siliceux Si0,, formé essentiellement de

grains de quartz qui est un minéral constitué de silice (Figure 2.12).

2.5.2 Les particules fines injectées : argile

Bien qu’il existe plusieurs types de particules fines (organique, non organique) et des parti-
cules artificielles en latex, on s’intéresse aux particules fines argileuses qui véhiculent la pollu-
tion. II faut aussi choisir un type d’argile parmi les trois familles principales : (i) la kaolinite,
(ii) l'illite et (iii) la smectite. Notre choix s’est dirigé vers la premiere famille d’argile qui est la
moins gonflante. La kaolinite choisie est la P300, précédemment utilisée au sein du laboratoire
Mécanique des sols structures et matériaux (MSSMat) pour des essais mécaniques. La P300 se

présente sous la forme de plaquettes rigides stables en présence d’eau (Bouziri-Adrouche, 2007).
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Si

0.70 1.40 2.10 2.80 3.50 4.20 4.90 5.60 6.30 keV

Figure 2.12 — L’analyse chimique du sable propre.

Les propriétés physico-chimiques ont déja été identifiées, cela nous affranchit d’une minéralogie
trop complexe pour les essais de filtration. Par ailleurs, une breve synthese sera établie dans les
paragraphes suivants sur les différentes propriétés minéralogiques et texturales des argiles ainsi

que l'organisation microscopique des particules de la kaolinite.

Minéralogie

Les minéraux argileux font partie de la famille des phyllosilicates dont 'unité de base est le
feuillet (Hassan, 2005). Ils se présentent généralement sous forme d’un empilement de feuillets
ou de plaquettes. Ces feuillets sont constitués de l'association de deux ou plusieurs unités
structurales de base : couches tétraédriques de silice (T) associées aux couches octaédriques
d’hydroxyde d’aluminium (O).

Il existe différentes classifications des argiles. La plus classique s’est établie suivant 1’assem-
blage de ces deux couches (I'épaisseur et la structure du feuillet) et des types de substitutions

isomorphiques contenues dans les couches. On distingue ainsi trois familles (Figure 2.13) :

CT N CT <
co ] | [72A° co ] [ [10A" co ] (" |12a154°
CT AN ' CT AN CT AN

kaolinite illite smectite

Figure 2.13 — Structure des principales familles d’argiles.
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— Les kaolinites ou le feuillet est constitué d’une couche tétraédrique et d’une couche
octaédrique. Il est qualifié de T : O ou de type 1 : 1; son épaisseur est d’environ 7A. La
formule générale est SiaAloO5(OH), et le feuillet est neutre. Les feuillets sont liés par
des liaisons d’hydrogenes et des forces de type van der Waals. Les feuillets n’étant pas
identiques, les liaisons sont faibles aux extrémités et la particule est chargée électriquement
(Hammad, 2010).

— Les illites ou le feuillet est constitué de deux couches tétraédriques et d’'une couche
octaédrique. Il est qualifié de T : O : T ou de type 2 : 1; son épaisseur est d’environ 10A.
L’espace interfoliaire est compleétement occupé par 'ion potassium K+ qui en perdant son
eau d’hydratation entraine une fermeture des feuillets fortement chargés. Par conséquent,
les molécules d’eau ne parviennent pas a s’engager entre les feuillets.

— Les smectites ou le feuillet est constitué de 'alternance de feuillets T : O : T et de
couches octaédriques interfoliaires hydratées. Son épaisseur est d’environ 15A. La charge
du feuillet est négative, elle est compensée par des cations interfoliaires hydratés qui sont le
plus souvent le calcium ou le magnésium. Les smectites ont une haute capacité d’échange
cationique et une grande absorption des molécules d’eau entre les feuillets (jusqu’a cing a
six couches de molécules d’eau), d’out leur propriété de gonflement et leur faible conduc-
tivité hydraulique. Grace a ces propriétés, la smectite est utilisée comme isolant pour les

fonds de décharge (barrieres ouvragées) ou dans les boues de forage pétroliers.

La composition minéralogique de la P300 est déterminée par le spectre caractéristique de
diffraction des rayons X. L’analyse par la diffraction des rayons X (DRX), montre que les
échantillons testés sont constitués principalement de la kaolinite avec une faible présence d’illite
et de quartz (Bouziri-Adrouche, 2007). La figure 2.14 présente ’analyse chimique en utilisant

le microscope électronique a balayage.

150 Full scale counts: 163 Carsor: 0.862 keV

Al 5i

keV

Figure 2.14 — Analyse DRX de la kaolinite P300
Si/Al ~ 1 (Hammad, 2010).
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Morphologie de la kaolinite et le facteur de forme

La particule élémentaire de la kaolinite est formée par un empilement de feuillets dont la
forme est hexagonale. Elle est déterminée par sa surface basale et sa surface latérale (Figure
2.15). Le facteur de forme d’une kaolinite peut étre déterminé soit d’une maniere unidimension-
nelle, en extrayant la taille des particules de la distribution granulométrique (sédimentométrie

ou granulometre laser) ou bien en bidimensionel (fonction des surfaces basales et latérales).

Surface basale

~—— Espace interfoliaire

Surface latérale

Figure 2.15 — Morphologie de la kaolinite.

Pour une particule, ces relations peuvent étre exprimées par : Ry = D/H et Ry = Spas/Shat,
ou D est le diametre défini par la distribution granulométrique, en utilisant la diffraction laser
ou la sédimentométrie et cela peut étre appuyé par des analyses d’images microscopiques. La
hauteur des feuillets superposés H dépend de I’épaisseur d’un feuillet e et du nombre de feuillets
superposés N f. Ce dernier varie suivant les conditions qui existent entre les feuillets, cet espace
est appelé espace interfoliaire. Pour la kaolinite, I'interfeuillet ou I’espace interfoliaire est vide
et les feuillets sont neutres et liés entre eux par des liaisons d’hydrogenes. L’utilisation de la
diffraction des rayons X fournit des informations assez aisément pour les variations de hauteur
H de la particule d’argile. A partir du diametre représentatif D et la hauteur H, il est possible
d’obtenir le facteur de forme et la surface spécifique de la particule de kaolinite formée par un

certain nombre de feuillets N f.

Organisation texturale de la kaolinite

L’organisation de la structure des argiles a été étudiée en utilisant des techniques diverses
pour caractériser I’évolution de l'organisation des pores en fonction de la minéralogie des ar-
giles, de l'activité de l'eau, des cations échangeables et de I’histoire des contraintes, d’apres
Mitchell (1993) (cité dans Vasseur et al., 1995). Des observations MEB (microscope électro-
nique a balayage) et MET (microscope électronique a transmission) permettent de tirer les
différents niveaux d’organisation dans le systeme argileux. Différents groupes de recherches
ont mis en évidence trois niveaux d’organisation dans les systemes argileux. Bouziri-Adrouche

(2007) et Hammad (2010) citent Tessier (1984), pour le systeme d’assemblage multi-échelles
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de la kaolinite et par ailleurs, ils citent Pluart et al. (2004) dans le cas de la montmorillonite.
Dans la figure 2.16 nous présentons les différents niveaux d’organisation de I’argile selon diffé-
rentes échelles d’observation du microscopique jusqu’au macroscopique (feuillet — particule

— agrégat — assemblage d’agrégats).

= 0.02um =0.1a10pum pore

inter-agrégat:
- I’ %
_ o pore ore
e=72 A mterfnlmlre inter-particulaire
le feuillet la particule I’agrégat
I’infrastructure la microstructure

I’assemblage d’agrégats
la macrostrucure

(a) (b) (© (@)

Figure 2.16 — Représentation schématique de I'assemblage structurale de la kaolinite a différents

niveaux.

— Le feuillet (Figure 2.16a) constitue I'unité structurale de base qui définie le type d’argile.
C’est suivant 'occupation du cation compensateur et la morphologie du feuillet que les
argiles se distinguent. Pour la kaolinite le feuillet est assimilable a une plaquette rigide de
forme hexagonale (Figure 2.17a), d’un diametre avoisinant les 1pum et d’une épaisseur de
7A. La charge du feuillet est nulle et la superposition de plusieurs feuillets constitue une
particule.

— La particule primaire (Figure 2.16b) est I’association de plusieurs feuillets (N f) de
la kaolinite. La structure de la particule observée dans un plan perpendiculaire au plan
des feuillets suit un empilement ordonné pour la kaolinite (Benchabane, 2006), de telle
sorte que les feuillets sont empilés les uns sur les autres dans un ordre parfait. Afin de
définir cette épaisseur d’empilement d'une particule primaire ordonnée, des observations
microscopiques sont indispensables. L’épaisseur et la densité sont données par la structure
théorique de la kaolinite (e = 7, 2A et p, = 2,65 g/cm?), la surface spécifique de la kaolinite
P300 serait S, = -% = 1078m?/g. La surface spécifique de la kaolinite P300 mesurée par
I’éthylene Glycol est d environ 40m?.g~1, cela nous donne environ 26 couches élémentaires
empilées pour former la particule primaire et une hauteur de la particule primaire d’envi-
ron H = 0,02um (pour un diametre d’environ 1um). Les observations MEB permettent
de comprendre ’arrangement des particules. La figure 2.17b sur des observations au MEB
des arrangements des particules de kaolinite, elle indique des épaisseurs plus importantes
de la particule allant jusqu’a lpum et nous pouvons aussi voir des arrangements assez

complexes entre les particules. Par un autre moyen, Vasseur et al. (1995) ont effectué des
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observations au MET sur des kaolinites, ils indiquent que les particules sont plus épaisses
que 0,02um, on retrouve également ’agencement des particules qui forment des agrégats

complexes (Figure 2.18).

w

LIM 15.0kV 9.7mm x40.0k SE(M) 1.00um 5 ) Ok SE(M) 2.00um

(a) morphologie de la P300 (b) Arrangement des particules

Figure 2.17 — Observation microscopique de la forme et arrangement des particules de kaolinite
P300.

— L’agrégat (Figure 2.16¢) est I'assemblage de plusieurs particules (appelé aussi agglomé-
rat). Les dimensions de l’ensemble varient entre 0,1 et 10 pum (Pluart et al., 2004). Les
particules de kaolinite qui forment ’agrégat sont arrangées d’une maniere face a face et
ordonnée.

— Assemblage d’agrégats a une échelle macroscopique (Figure 2.16d), elle représente
la derniere échelle de la structure argileuse. C’est un ensemble d’agrégats et des liens
inter-agrégats (ponts d’argile). On trouve parfois des particules non argileuses a 'inté-
rieur, formant ainsi des géométries assez complexes et un milieu poreux tres hétérogene
(Bouziri-Adrouche, 2007).

Dans le cadre de nos travaux, nous nous intéressons a l’organisation des particules en
suspension dans l’eau soumises a des vitesses de fluide variables dans les pores. Cependant,
il serait intéressant de voir l'orientation des particules qui sont soumises aux conditions hy-
driques. L’orientation des particules ou plutot la réorientation des particules suivant le chemin
de contrainte appliqué a été étudié auparavant pour la kaolinite P300 (Bouziri-Adrouche, 2007;
Hammad, 2010), cela en utilisant la microscopie électronique et la porosimétrie au mercure.
Il a été observé une réorientation systématique de particules d’argile en fonction de la charge
de consolidation. D’autres techniques utilisées en sciences du sol, telles que la polarisation
microphotométriques analyse (Vasseur et al., 1995) ou bien la microscopie & transmission élec-
tronique (Tessier, 1984) peuvent également étre utilisées. Vasseur et al. (1995) se basent sur

une association des résultats obtenus sur des échantillons de kaolinite, en utilisant ’analyse
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y A

=N

Figure 2.18 — Structure des particules de la kaolinite avec : (a) une particule vu de son coté plat,
constituée de plusieurs feuillets de base; (b) section d’une particule; (c) assemblage de quelques-unes

des particules avec la présence de pores interparticulaires (Vasseur et al., 1995).

granulométrique, la microscopie électronique et les mesures de surface spécifique. Ils expliquent
le fait qu'une diminution de la porosité sous forte contrainte est due a la réorientation des
particules et non a la variation de la taille des particules. Ceci vient corroborer les résultats
de Grunberger et al. (1994) montrant que sur la kaolinite, les observations directes mettent en
évidence la conservation des tailles de particules grace aux forces interfoliaires importantes qui
empéchent toute déformation des particules de kaolinite. Donc nous prendrons des particules
de taille constante malgré les pressions au niveau des pores qui augmentent et nous regarderons

dans ce qui suit les distributions porales a chaque niveau structural.

Distribution porale des particules en suspensions

Dans la microstructure des argiles, Al-Mukhtar et al. (1996) identifient trois différents types
d’espace poral (micropores, mésopores et macropores). L’identification est basée sur les re-
cherches menées par Touret et al. (1990) et Tessier et al. (1992) sur les classifications des tailles

des pores. Cela donne : (i) les pores de l'ultrastructure de taille entre (0,001 — 0,0025)pum. Ils
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sont appelés intra-particule ou alors inter-feuillets, représentés par l'espace interfoliaire entre
les feuillets d’une particule c’est-a-dire a l'intérieur d’une particule primaire. L’espace est gé-
néralement occupé par les couches d’eau adsorbées (1 a 4) et des cations échangeables (e.g.
les smectites). A une échelle plus grande, (ii) les micropores représentés par ’espace inter-
particulaire ou bien alors intra-agrégat. Il est de taille entre (0,0025 — 0, 15)um. L’espace est
susceptible de diminuer jusqu’a atteindre la valeur de ’espace interfoliaire pour les argiles for-
tement compactées. Enfin, (iii) a I’échelle des macropores, il est défini par 1’espace inter-agrégat
a partir d’une taille des pores supérieure a 0, 15um ou bien 0, 2um, ou I’eau circule librement
(leau libre).

Distribution des tailles de particules

L’essai de filtration consiste a faire passer des particules fines a une concentration donnée
constante a travers le sable. Le premier critere pour observer le phénomene de piégeage des
particules dans les pores est la taille de la particule et sa forme. La figure 2.19, nous donne la
distribution de la taille des particules de la kaolinite. Etant donné que les particules d’argiles
ont des tailles inférieures a 80pm, deux techniques de mesure peuvent étre employées : par sédi-
mentométrie (la courbe de Wahyudi, 1991) ou par granulometre laser (la courbe de Hammad,
2010).

100

80r
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—s—Hammad,2010
——Wahyudi, 1991
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Figure 2.19 — Courbes granulométriques de la kaolinite P300 (d’apres Hammad, 2010; Wahyudi,
1991).

La courbe de distribution des tailles par granulometre laser donne des précisions plus impor-
tantes que la sédimentométrie sur la fraction < 1um. La P300 se compose de 83% de particules

de taille < 2um. Afin de s’assurer de cette méthode d’identification, Hammad (2010) a fait
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des observations microscopiques sur des particules d’argiles préparées de la méme maniere que
celles passées au granulometre laser. A partir de la, il en a estimé la distribution des tailles par
des traitements d’images. Les résultats des deux traitements sont en bon accord.

Pour la suite des interprétations nous prendrons un diametre de la kaolinite a partir de la

distribution fréquentielle (Figure 2.20a) et de la courbe granulométrique laser (Figure 2.20b).
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(a) Histogramme de taille de kaolinite. (b) courbe granulométrique.

Figure 2.20 — Distribution de la taille de particules de kaolinite P300 (d’apres Hammad, 2010).

2.5.3 Critere de pénétrabilité

Afin de réussir une filtration, il faut une condition a satisfaire : le diametre des plus grosses
particules a injecter (quand celles-ci ne sont pas homogenes), doit étre inférieur au plus petit
pore du milieu afin de s’y introduire. Autrement, un blocage mécanique peut se produire et ainsi
une obstruction des pores est engendrée. Pour cela, il existe des criteres de pénétrabilité. Dans
les conditions idéales pour des particules solides sphériques qui constituent un arrangement
régulier du milieu et sans les conditions physico-chimiques, il suffirait d’assurer la relation

suivante :

Tparticule S Raccés,pore (26)

Cependant, les particules en suspensions ne sont pas sphériques, le milieu poreux n’est pas
homogene, la distribution des pores n’est pas réguliere, des frottements et des forces attractives-
répulsives peuvent intervenir. Pour cela, Bortal (2002) lors d’une étude de l'injection des coulis

de ciment dans des colonnes de sables a rajouté un coefficient de sécurité ¢, qui prendrait en



58 2.5. Caractérisation des matériaux utilisés lors des essais

compte la variation de la taille des pores par rapport a la taille représentative des particules de

ciment ainsi que l'irrégularité de la forme des grains et des pores. L’équation 2.6, deviendrait :

Tparticule S C'Raccés,pore (27)

Ainsi le critere de pénétrabilité établit par Bortal (2002) tient compte de I'indice des vides,
la taille des particules du milieu poreux et la taille des particules injectées. Le critere est formulé

comme suit :

1
d95ciment < —5 cQ D15,sol (28)

—_

d95particle S — Q- D15,filter (29)

)

)
5

—_
ot

avec la variable a qui dépend de l'indice des vides du milieu :
a = 1,183-€* —1,127-e+0,4293 (2.10)

Sachant que le sable est représenté par son Di5 et le ciment par son dgs, € est 1'indice des vides
et c est égale a 1/1,55.

Ce critere prédit qu'un ciment d’un diametre représentatif doseimens n'est injectable dans un
milieu granulaire dont le diametre représentatif est le Dy5 4, que si la condition dans I’équation
2.9 est bien vérifiée. Par une étude basée sur les résultats d’infiltration (application aux barrages)
et des analyses statistiques des essais de laboratoire existants, Honjo et Veneziano (1989) ont
désigné un critere empirique de rétention des fines dans les filtres non cohésifs. Cette approche

est basée sur le critere de Terzaghi.

D ilter d
TS Jilter o5 5 505 (2.11)
dss drs

Sachant que les dgs, dgs, d75 représentent les diametres des tamis qui laissent passer respec-
tivement 95 %, 85% et 75 % des particules fines, les diametres sont extraits de la courbe
granulométrique (Figure 2.20b). Ce critére peut étre utilisé uniquement s’il vérifie la condition

suivante :

d
B <7 (2.12)
d75

Ils estiment aussi ne pas avoir suffisamment de données pour des valeurs du rapport supérieur

a sept.
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Ces criteres de pénétrabilité nous donnent uniquement des prévisions sur la filtration des
particules dans un milieu granulaire poreux, pour quelques essais d’injectabilité appliqués dans
les cas des coulis de ciment ou bien dans les filtres de barrages. Cependant ces criteres ne
prendraient en compte que l'aspect géométrique des particules et des pores. Néanmoins, ils ne
tiennent pas compte de la concentration des particules a injecter qui pourrait changer la taille
des particules fines dans les criteres et cela par un arrivage simultané de plusieurs particules
fines. Les particules fines qui circulent simultanément dans le milieu peuvent former des pontages
qui bloqueraient I’entrée des pores . Ajouté a cela, les aspects chimiques d’attraction-répulsion
peuvent survenir entre les particules et le milieu granulaire. Ces interactions ne doivent pas étre

négligées dans les criteres de pénétrabilité.

2.6 Incertitude sur les mesures

En métrologie, chaque mesure est accompagnée d’une estimation d’erreur. Ceci prend en
compte la fiabilité des instruments et la répétabilité des mesures. Généralement on reconnait
trois sources d’erreur : la précision de 'appareil, la dispersion statistique et ’erreur systéma-
tique. Ces erreurs peuvent ainsi introduire des variabilités ou des incertitudes sur les valeurs
mesurées. Par ailleurs notre matériau (i.e. sable hétérogene en termes de tailles et de formes des
grains) a une variabilité naturelle inhérente qui engendre une incertitude de type aléatoire. Il se
trouve que la procédure de mise en place (i.e. hauteur de chute, quantité) introduit également
une incertitude supplémentaire.

L’estimation de l'incertitude sur les mesures expérimentales est donc un point tres impor-
tant. Dans notre cas elle releve des conditions de mise en place expérimentales, de la fiabilité

des instruments de mesure et de la répétabilité des mesures.

2.6.1 Gammadensimétrie

Les causes d’erreurs de la densité tout le long des éprouvettes de sable sont nombreuses,
elles sont dues essentiellement au caractere aléatoire de 1’émission radioactive et de la précision
du coefficient d’absorption. L’hétérogénéité du sable (e.g. forme, taille) introduit d’autres types
d’incertitudes. L’objectif est d’analyser les causes d’erreurs et de déterminer 'incertitude sur la
densité.

Les causes d’incertitude sur la densité du matériau le long de la colonne sont dues a la
granulométrie du sable variant de 0,3 a 2mm, aussi a la hauteur de chute de 90cm de la
colonne qui se réduit au fur et a mesure du remplissage. Par ailleurs, les causes d’erreurs dues

a l'opérateur ne seront pas prises en compte.
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Les instruments de mesure sont aussi une source d’erreur qui se rajoutent. Premierement,
le gammadensimetre dispose d'une source radioactive césium 137 dont 1’émission de rayon
gamma est aléatoire. Deuxiemement, ’environnement dans lequel s’effectuent les mesures de
gammadensimétrie, car les résultats sont sensibles a la température et I’humidité de la salle
d’essai. Les principales sources d’erreurs que ’on peut retenir dans nos mesures sont causées
par les matériaux choisis et les appareillages utilisés, tel que : Les erreurs de mesure dues a la
colonne et au matériau sont :

— L’épaisseur d du matériau traversé (diametre de la colonne) qui peut avoir quelques im-

perfections;

— L’excentricité de la colonne cylindrique par rapport a ’axe du rayonnement gamma;

— Le déplacement a la verticale du banc de gammadensimétrie a 1’aide de petits moteurs.

Les erreurs de mesure dues a l'appareillage et a ’environnement sont :
— L’incertitude sur le coefficient d’absorption massique calculé pendant 1'étalonnage de 3
matériaux (sable, eau, argile).
— Le changement de température durant 1’essai qui influence ’absorption des photons dans

le matériau saturé et I'absorption dans l'air.

2.6.2 Estimation des incertitudes de mesure de la densité

Les mesures de densité peuvent se faire soit sur un point fixe dans la colonne, par exemple
a l'entrée de l'injection, soit en faisant des balayages a 1’aide d’un moteur situé dans le banc
gamma-densimétrique (profils de densité de toute la colonne). Cela nous amene a avoir deux
types d’incertitude sur un point fixe ou sur plusieurs points (le déplacement de la source radio-
active amplifie I'erreur).

Le caractere aléatoire de 1’émission radioactive nous contraint a effectuer un temps de comp-
tage suffisamment long pour que les émissions se stabilisent. Dans le cas de mesure pour un
seul point dans la colonne (gammadensimetre fixe), le temps de comptage est de lmn. Dans
le cas de mesure des profils de densité, le déplacement est de 2cm et le temps de comptage
dans chaque arrét est de bmn, cela nous donne une bonne stabilisation pour un coefficient de
variance de 0,05% sur la densité, c’est-a-dire un écart type de 0,001g/cm?® dans notre cas.

Les incertitudes de mesure des profils de densité sont causées par les divers facteurs (cités
plus-haut). On montre ici Uerreur sur la mesure de la densité pour une colonne remplie de sable
en condition saturée et a température controlée. En faisant plusieurs balayages avec le banc
gamma-densimétrique, on estime les incertitudes de mesure pour chaque point de la colonne et
on trouve un écart-type entre 0,0065-0,019 g/cm? selon la position de mesure, soit une moyenne

de 0,012g/cm?®. La figure 2.21 présente un profil de la densité et son intervalle de I’écart-type
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en chaque hauteur de mesure pour l'essai S1.

600
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Figure 2.21 — Incertitudes de mesure de la densité le long de la colonne.

Dans le cas de notre étude, la densité dans la colonne varie due a I’hétérogénéité des couches
de sable. Ainsi, on trouve une densité moyenne de la colonne de 1,96g/cm? et un écart-type de
0,02g/cm? sur 'ensemble des points de mesure. Cet écart de mesure peut varier d’un essai &

I’autre suivant les arrangements des grains de sables.

2.7 Syntheése sur les essais de filtration des particules

fines a réaliser

Dans des colonnes en laboratoire, le transport de particules fines d’argile de 1um de dia-
metre dans un milieu hétérogene de sable de diametres variant entre 0,3 et 2mm a été étudié.
L’appareillage se trouve dans une piece isolée ou la température est controlée a 20°C. Un mé-
lange d’eau et d’argile d’une concentration constante fixée a 0,5g/1 est injecté en continue pour
chaque essai. De I'eau courante est utilisée, d’'un pH basique de 7,7 et d’une conductivité élec-
trique de 551uS/cm . Les conditions expérimentales utilisées dans cette étude, principalement
le choix des matériaux sont : (i) le milieu poreux, du sable propre de quartz chargé négativement
et (ii) les particules fines constituées principalement de kaolinite P300 et une faible présence

de particules d’Illite chargées négativement. Les interactions répulsives entre le milieu et les

1. Syndicat des eaux d’Ile-de-France,http ://www.sedif.com/
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particules doivent conduire a un minimum d’immobilisation (i.e. conditions physico-chimiques
défavorables pour le dépot). De ce fait, le dépot des particules fines dans les pores est principa-
lement causé par le blocage physique . Cependant, Porubcan et Xu (2011) évoquent que dans
les milieux naturels tel que le sable, il n’est pas exclu que les deux phénomenes de fixation :
straining (dépot de particules dans des pores trop étroits pour les laisser passer) et attachement

physico-chimique (fixation due a des interactions D.L.V.O) puissent apparaitre simultanément.

2.8 Conclusion

Les essais de filtration de particules fines dans un milieu modele simplifié comme les billes
de verres sont assez bien connus. Néanmoins, les phénomenes de transport et de dépot dans des
milieux poreux granulaires comme le sable (influence de la taille des particules sur la distribution
porale initiale) restant peu étudiés, notre choix s’est porté sur du sable hétérogene avec des
surfaces rugueuses. Dans ce chapitre le dispositif expérimental ainsi que les diftérentes techniques
de mesure et de caractérisation des matériaux sont présentés mettant en évidence leur diversité.
Une combinaison des différentes techniques contribue a mieux comprendre la formation du dépot
a 1’échelle locale et les différentes porosités pouvant étre rencontrées dans le cadre de cette
étude (Figure 2.22). Dans le chapitre suivant, nous présentons les résultats de ’évolution de la

perméabilité et de la porosité obtenus dans les différentes conditions expérimentales testées.

N ===

Agrégat / Y
kaolinite SONNW -

Micro-porosité de porosité lacunaire de sable
la phase argileuse ~ 100pm

~ 0, 1pm

Figure 2.22 — Composition de I’espace poral constitué par les agrégats de kaolinite et les particules

de sables.
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3.1 Introduction

Le transport des polluants dans les milieux naturels souterrains est controlé entre autres
par les hétérogénéités du milieu qu’ils peuvent rencontrer. Durant ces dernieres décennies, de
nombreuses études ont examiné les effets des polluants (e.g. tailles, concentration, densité) du
milieu naturel, ainsi que les conditions sur le fluide (e.g. pH, débit, densité, force ionique), afin
de controler et de comprendre les conditions qui régissent le transport et le dépot dans les

pores. Ces études ont largement contribué a la compréhension de I'influence des propriétés des
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particules fines, des propriétés physiques des fluides et de la vitesse du fluide sur la réduction
de la perméabilité du milieu. Néanmoins, peu d’études montrent 1’évolution de la perméabilité
dans les différentes couches du milieu poreux et I'influence de la porosité hétérogene des couches

sur les processus de dépot et de transport des particules fines.

Le milieu poreux granulaire bien qu'hétérogene, lorsqu’il est saturé, s’il n’est pas soumis aux
variations de forces de contacts importantes, peut étre considéré comme un milieu indéformable.
Par conséquent, il comporte un volume constant occupé par des particules qui forment le sque-
lette (dans notre cas du sable) et un volume des vides, qui est initialement occupé par de l'eau.
Au cours d’un essai de filtration, des particules de petites tailles en suspension sont injectées
en continu dans le milieu. Elles vont pénétrer dans les pores dont la distribution de la forme est
non uniforme. Dans certaines régions du pore, la vitesse de I'eau est tres faible. Autrement, ces
endroits peuvent étre considérés comme des zones d’écoulement immobiles, dans lesquelles une
partie des particules va étre déposée autour des collecteurs ou bien piégée dans des gorges de
pores qui ne permettent pas le passage des particules et 'autre partie des particules fines va étre
transportée vers d’autres pores le long de la colonne sujette au méme processus de piégeage.
Le dépot des particules va se traduire par une restructuration géométrique des pores et cela
va engendrer une diminution des volumes de pores, donc la diminution de la porosité, ce qui

affectera la perméabilité du systeme de filtration.

Dans ce chapitre, nous nous intéressons aux résultats des essais de filtration et le colmatage
des milieux poreux choisis. Idéalement, on aimerait pouvoir réaliser des essais de filtration en
regardant 'influence de plusieurs facteurs (e.g. la concentration des particules fines, la taille des
particules fines, la taille et la densité des particules du filtres, le débit d’injection, le pH et la
force ionique), ajouté a cela, les types de filtration occasionnés (i.e. filtration en formation de
cake en surface, filtration en profondeur, filtration transverse et filtration moyenne). Seulement,
cela est difficile a réaliser a partir d’'un certain nombre d’essais limité. L’objectif de notre étude
met en avant l'influence de quelques facteurs sur le transport et le dépot des particules fines
au sein d'un milieu poreux par filtration en profondeur. Nous présenterons les résultats des
expériences de la filtration réalisées dans des colonnes de laboratoire en mettant 'accent sur :

— L’effet de I'hétérogénéité locale du milieu poreux initial (i.e. diametre des grains, porosité

et distribution des tailles des pores).

— Les conditions hydrodynamiques : dont la vitesse de 1’écoulement.

Un banc gamma-densimétrique doté d’un moteur, nous permet d’enregistrer des profils de
densité le long de la colonne durant tout un essai. Ceci nous fournit le suivi du transport et du
dépot des particules fines dans le milieu poreux a chaque instant, la porosité est alors calculée

en faisant quelques hypotheses.

A la fin de chaque essai, des prélevements sont effectués a différentes profondeurs de la co-
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lonne. Ces prélevements sont préalablement préparés par des techniques de séchage permettant
ainsi de faire des observations microscopiques et des essais de porosimetre a mercure. Le but
des essais microscopiques est d’avoir des informations sur les diametres d’acces des pores encore
pénétrables et d’observer la forme des dépots par le biais des images MEB. Enfin, des modeles
phénoménologiques seront développés afin d’interpréter les valeurs de perméabilité dans les dif-
férentes sections d’une colonne de sable. Ceci est accessible en prenant en compte la variation
de la porosité dans le milieu, la distribution granulométrique du squelette de sable, la forme du

dépot et la variation de la tortuosité.

3.2 Résultats des essais expérimentaux

3.2.1 Essais de perméabilité

Pour comparer plus facilement les différents essais avec plusieurs débits, différentes granu-
lométries et porosités (Tableau 3.1), les courbes obtenues sont présentées sous forme adimen-
sionnelle :

— K/ Ky, représente 1’évolution de la perméabilité, soit le rapport de la perméabilité mesurée

durant I’essai sur la perméabilité initiale.

— p/po, de méme pour le rapport de densité, sachant que p est la densité a chaque instant

et pp est la densité initiale.

Pendant la durée d’un essai, le débit d’injection de ’eau chargée en particules fines reste
constant et I'injection se fait en continue. En imposant un débit constant, nous essayons d’éli-
miner le dépot et le réentrainement de particules diis uniquement a des changements brutaux de
débit « impulsions » durant un essai. Les travaux de Herzig et Goff (1972a) montrent cet effet
de I'intensité des impulsions sur le réentrainement des particules en fonction de leurs tailles. Par
ailleurs, dans les travaux de Kretzschmar et al. (1997) ainsi que les travaux de Benamar et al.
(2007), ils réalisent des injections de particules par des pas de pulsations, c’est-a-dire une injec-
tion discontinue des volumes de particules dans le milieu afin d’obtenir un colmatage avec une
cinétique linéaire du premier ordre. Ce choix permet aussi de laver plus facilement le milieu et
de recommencer d’autres essais dans le méme milieu.

Les travaux de these de Courcelles (2007), réalisés au sein du laboratoire MSSMat, préco-
nisent un débit constant pour des essais de filtration de particules au laboratoire . En effet, dans
le cas de 'application de ses travaux pour les barrieres perméables réactives in-situ, il réalise
des simulations numériques pour détecter différents dysfonctionnements de I’écoulement a tra-
vers des portes filtrantes. Cela a démontré que le débit de ’écoulement des eaux souterraines,

a travers la porte filtrante reste pratiquement constant tant que la variation de perméabilité
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du filtre ne passe pas sous une certaine valeur critique. De ce fait, il recommande d’appliquer
un débit constant durant les essais au laboratoire afin de déterminer le temps nécessaire pour

atteindre cette valeur critique a partir de laquelle il faudra envisager une régénération du filtre.

Dans notre étude, la concentration des particules de kaolinite en suspension injectée est
maintenue constante durant l’essai, elle est prise égale a 0,5g/1 pour tous les essais. Les travaux
antérieurs sur le phénomene de la filtration de particules fines ont montré que la concentration
était un facteur important dans I’évolution de la perméabilité. En effet, les concentrations
importantes font chuter plus rapidement le rapport de perméabilité (K/Kjy) (Reddi et al., 2000;
Moghadasi et al., 2004). Par ailleurs, les concentrations définissent aussi le type de filtration
étudiée. Pour de fortes concentrations, la formation d’une masse de particules a l’entrée du
filtre sera tres fortement envisageable (i.e. filtration a la surface), dans ce cas, la filtration avec
formation de cake est étudiée. Dans le cas d’étude d’une filtration en profondeur, Ghidaglia
(1994) préconise des concentrations inférieures ou égales a 0,5g/1 pour des particules de tailles
inférieures a 10um. Les particules injectées peuvent ainsi pénétrer et circuler dans les différentes
couches en profondeur pour ensuite s’y déposer. A partir de cela, dans notre étude de filtration

en couches profondes, nous imposons une concentration de 0, 5g/1 constante pour tous les essais.

Le tableau récapitulatif 3.1, regroupe tous les essais réalisés pour les différentes granulomé-
tries et les différents débits. La porosité ¢y présentée est la valeur moyenne, calculée a partir
des profils de densité mesurés au gammadensimetre. La perméabilité initiale K est calculée a
partir d'un essai réalisé sur la colonne de filtre a 'aide d’eau distillée (voir en détail dans la
section 2.3, figure 2.4a). En faisant varier le débit et en enregistrant la pression différentielle
entre 'entrée et la sortie de la colonne, nous avons calculé la perméabilité en utilisant la loi
de Darcy. Les filtres sont constitués de sable de différentes granulométries, les diametres des
grains de sable varient entre (0,315 — 2)mm. Nous les avons classé sous plusieurs catégories en
fonction de leurs diametres, ce qui nous donne une premiere classe de particules fines dont le dia-
metre varie entre (0,3 —0,6)mm (Gf), une seconde classe de taille moyenne avec des diametres
entre (0,63 — 1)mm (Gm) et une troisieme classe de taille grossiere avec des diametres entre
(1 —2)mm (Gg). Les granulométries des filtres constitués de chacune des classes précédentes
sont considérées serrées (S). Enfin une derniere classe est constituée de particules fines dont le
diametre est entre (0,315 — 1)mm avec une distribution plutot étalée (E) et qui regroupe les
deux premieres classes. Par ailleurs, le choix de ces diametres de filtres est régie par les gammes
de mesure que le capteur de pression différentielle est capable d’enregister. Si nous prenons des
diametres trop grands, les perméabilités seront trop faibles, ce qui se traduit par des mesures
de pression différentielle trop petites qui peuvent étre dans la gamme d’erreur du capteur. Cela
dit, les particules trop fines sont aussi susceptibles de générer des pressions différentielles trop

importantes et qui seront en dehors de la fourchette mesurable par le capteur.
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Table 3.1 — Tableau récapitulatif des caractéristiques et valeurs expérimentales des différents filtres.

Propriétés S1 S2 S3 S4 S5 S6 ST S8
physiques Gf-S GI-E | GI-E | Gi-E | Gg-S | Gm-S GE-S Gf-S
dg[mm] 0,315-0,63 | 0,315-1 | 0,315-1 | 0,315-1 | 1-2 | 0,63-1 | 0,315-0,63 | 0,315-0,63
q [ml/mn)] 100 100 60 30 100 100 100 100
oo 0,42 0,39 0,32 0,32 04 | 0,36 0,4 0,48
Ko [em/mn] 1,23 3,96 2,1 3,18 22,5 | 8,57 3,1 2,5

* 8 :sable, G : granulométrie, f : fine; g : grossiére, m : moyenne, E : étalée, S : serrée

Les résultats de la perméabilité se présentent sous la forme de K/Kj en fonction du volume
d’eau injecté V;,;. Nous allons représenter 1'évolution de la perméabilité mesurée en fonction du
nombre de volume de pores nVp qui a traversé 1’échantillon. Le volume des pores Vp permet
d’introduire la porosité initiale du milieu, nVp = Vi,,;/Vp = Vi /(¢0 - V).

Les résultats engendrés lors d’un essai de filtration de particules de kaolinite en suspen-
sion sont représentés dans la figure 3.1. Nous obtenons simultanément des enregistrements sur
I’évolution de la pression différentielle et sur 1’évolution de la densité. La courbe bleue repré-
sente ’évolution de la perméabilité globale de la colonne. En utilisant les enregistrements de la
pression différentielle entre 'entrée et la sortie de la colonne, la perméabilité est directement
calculée en appliquant la loi de Darcy. La courbe verte représente 1’évolution de la densité dans
un seul point de la colonne en fonction du nombre de pores injectés. Le rapport de perméabilité
K /KO0 diminue durant I’essai, avec une chute rapide jusqu’a un nombre de volume de pore égale
a 400, ensuite la chute de perméabilité continue avec un taux de chute moins important, jusqu’a
se stabiliser a nVp égale a 800. Parallelement la densité augmente par 'injection des particules
fines en continue. L’augmentation est assez rapide au départ jusqu’a un nVp de 400, succédée
d’une phase a moindre dépot jusqu'a un nVp égale a 600 a partir de laquelle nous observons
un palier (dép6t maximale de particules atteint).

Les résultats de I'essai de filtration avec le sable de la méme granulométrie mais a différents
débits sont montrés dans la figure 3.2. Pour chaque essai, les colonnes de sables sont préparées
de nouveau selon la procédure de la mise en place choisie (voir section 2.3). Le faible débit
augmente la pente de la chute de perméabilité au départ, ensuite 1’évolution de la perméabilité
se stabilise quand elle arrive & une diminution de 80%. Nous pouvons voir que le débit d’injection
des particules affecte le taux de chute de la perméabilité K/K,, donc le colmatage des pores
est plus important pour un faible débit (S4). Autrement, le changement de perméabilité en
fonction du débit se traduit par une réduction de la probabilité de dépot de particules au

début de l'essai pour les débits élevés. Les résultats de la figure 3.2 sont en accord avec la
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Figure 3.1 — Les parametres accessibles pour un essai de filtration.
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Figure 3.2 — Evolution du rapport de la perméabilité pour différents débits.

littérature (Reddi et al., 2000; Compere et al., 2000) ou il est suggéré que cet effet correspond
a une diminution des forces hydrodynamiques par rapport aux forces d’interaction de van der
Waals et de la double couche. Lorsque les forces de nature physico-chimiques sont suffisamment

fortes, leur influence domine par rapport aux forces hydrodynamiques.
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Figure 3.3 — Evolution simultanée du rapport de la perméabilité et du rapport de la densité a ’entrée

de la colonne (essai S3).

Nous pouvons aussi voir sur les courbes (S2 et S3) des augmentations brusques et répétitives
dans I’évolution de la perméabilité obtenue. Ces points de changement soudain, nous les avons
entourés par des cercles dans la figure 3.2. Nous avons pris un des essais, 1’essai S3 avec le
débit de 60ml/mn que nous retragons dans la figure 3.3, avec I’évolution de la densité a 'entrée
de la colonne afin de mieux comprendre les chutes de pression différentielle. Nous remarquons
que ces points de flexion sont accompagnés par un changement dans la densité du milieu. Ceci
correspond a un relarguage brutale des particules, di essentiellement a des turbulences dans le
volume en suspension injecté. On explique cela par des dysfonctionnements durant 1’essai, soit
par des arréts brutaux de la pompe ou soit par des pompages a vides qui entrainent des entrées
de bulles d’air.

La figure 3.4 montre pour un méme débit, I'effet de la granulométrie et de la porosité initiale
sur I’évolution de la perméabilité. Aucune différence notable n’a été observée, soit dans les taux
de chute de perméabilité, soit a 'ampleur totale de la réduction du taux de perméabilité.
Néanmoins nous remarquons une légere différence pour le test S7 sur le taux total de réduction.
Comme dit précédemment, les forces hydrodynamiques régies par le débit influencent le dépot
des particules, lequel ne permet pas dans ce cas d’étude d’observer une différence notable sur
la chute de perméabilité et le colmatage entre les différents filtres étudiés.

Nos tests peuvent étre comparés a d’autres essais expérimentaux sur des filtres de sables
et dans les mémes conditions expérimentales (débit constant de 100ml/mn et concentration en

kaolinite égale a 0,5g/1). Reddi et al. (2000) effectuent les essais avec un sable de construction
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Figure 3.4 - Evolution du rapport de la perméabilité dans les différents milieux poreux pour les

meémes conditions d’injection.

et Alem et al. (2009) réalisent les essais avec un sable de Seine lavé. La différence entre les
essais réside dans la taille des colonnes et le sens de 1’écoulement, 'essai de Reddi et al. (2000)
se déroule au sein d'une colonne horizontale de dimensions (64mm de longueur et 76mm de
diametre intérieur). Les essais d” Alem et al. (2009) sont réalisés dans une colonne verticale de
(400mm de hauteur pour un diametre intérieur de 41mm). Nos essais sont effectués dans des
colonnes verticales de dimensions (900mm de hauteur pour un diametre intérieur de 100mm).
Nous observons dans la figure 3.5 la méme tendance de diminution de taux de perméabilité,
seulement, & partir de 150nVp le taux de diminution de la courbe de Reddi et al. (2000) est
légerement plus important. Cela se traduit par le nombre des vides encore disponibles dans le
milieu poreux, étant donné que notre colonne est plus longue, les pores encore accessibles sont
plus importants, ainsi une diminution de perméabilité globale moins importante est constatée.
De ce fait, les dimensions d’une colonne d’étude sont tres importantes. On constate qu’ au début
des essais et jusqu'a 40nVp, la différence entre les dimensions des colonnes déja évoquée aupa-
ravant n’est pas bien distinguée. Finalement, les colonnes d’essais trop petites ne permettent
pas d’obtenir suffisamment d’informations sur les différentes couches dans le milieu et le chan-
gement de I'espace poral dans ces couches, donc pas assez d’informations sur I’évolution de la

cinétique du dépot.

Dans ce volet expérimental, nous avons enregistré des profils de la densité afin d’étudier les

changements des volumes des vides dans la colonne et d’étudier la cinétique du dépot. La chute



Chapitre 3. Résultats et interprétation des essais 71

1 —
0.97
0.87

KO
0.7y
X

—4-S5/Gg-s

0.6f| —~S6/Gm-s
——S7/Gf-s

0.51 -a—S8/Gf-s
—=—Reddi et al(sable)
—Alem‘ et al(sablg)

0.4

0 10 20 30 40 50
n Vp
1 I T
—4-S5/Gg-s
—o—-S56/Gm-s
0.8 G os | ——S7/Gf-s I
-=—S8/Gf-s
—=—Reddi et al(sable)
0.6 — Alem et al(sable)
¥(3
N
0.41
0.2f '
0 ‘ ‘ ‘ ‘
0 200 400 600 800 1000

n Vp

Figure 3.5 — Evolution du rapport de la perméabilité dans différents milieux poreux.

de la perméabilité est reliée a I’évolution de la porosité. Nous allons analyser dans ce qui suit

I’évolution des densités qui sont distinctes dans les différents filtres.
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3.2.2 Profils de densité

Au cours des essais d’injection, nous avons réalisé des profils de densité a différents moments
durant un essai. Les enregistrements sont obtenus par gammadensimétrie, repartis sur différents
points de mesure le long de 'axe de la colonne H (une mesure chaque 2cm). Le temps de
comptage pour chaque point a été de 15 minutes. L’évolution des divers profils de densité sont
présentés dans la figure 3.6. Les profils initiaux de la densité montrent une hétérogénéité des
milieux poreux testés. Le suivi de la densité permet moyennant certaines hypotheses d’obtenir
I’évolution de la matrice poreuse en chaque point mesuré. Pour tous les essais, les particules
de la kaolinite parcourent une grande partie de la colonne au début de l'injection. Dans les
différents essais réalisés, on constate une augmentation importante de cette densité durant les
premiers jours de l'injection et cela est repartie dans tous les points du milieu, le long de la

colonne.
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3.3

Modele de perméabilité

Depuis plusieurs siecles les chercheurs tentent de déterminer I'une des propriétés les plus

importantes d'un milieu poreux artificiels ou naturels (e.g. les sols, le bois, les filtres domestiques

et industriels, les céramiques, les poumons et les reins humains), laquelle est la perméabilité

cinématique K. La perméabilité cinématique est reliée a la perméabilité intrinseque du milieu

granulaire k par les propriétés du fluide notamment la viscosité p et la densité v = p,, - g, tel

que K = (%) - k. La perméabilité k£ est une caractéristique intrinseque qui ne dépend que de

la structure et de la connectivité des pores qui caractérisent le filtre. Tandis que la perméabilité

cinématique K dépend également des caractéristiques du fluide, dont (i) la masse volumique du

fluide qui peut étre chargée par quelques particules fines, ainsi que (ii) la viscosité dynamique

qui varie avec la concentration en particules fines et les fluctuations de la température.

La perméabilité va caractériser la facilité avec laquelle le fluide peut circuler a travers le

milieu poreux. En 1880, Seelheim avait déja écrit que la perméabilité devait étre liée a une valeur

au carré de diametre des pores caractéristiques (Chapuis, 2004). Depuis, plusieurs équations de

la perméabilité en fonction de la porosité (propriété tout aussi importante) ont été développées

afin de prédire la perméabilité d’un matériau saturé K= F(¢). Cela, par différentes relations

empiriques, tels que des modeles capillaires, des modeles statistiques et des théories de rayon
hydraulique (Bear, 1972; Chapuis et Aubertin, 2003; Zamani et Maini, 2009, entre autres).

Les modeles les plus courants sont dérivés de la relation semi-empirique bien connue entre

la perméabilité et la porosité, proposée par Kozeny (1927) et puis modifiée par Carman (1937).

Cette équation de Kozeny-Carman a souvent été adaptée pour différents milieux poreux (e.g.

assemblage de textile, roches carbonatées, milieux en verre et fibre). Parmi les versions les plus

récentes trouvées dans la littérature, nous citons les travaux sur ’approche d'une géométrie
fractale des espaces poraux (Civan, 2001; Costa, 2006; Xu et Yu, 2008; Henderson et al., 2010).

Par ailleurs, pour un milieu granulaire, Chapuis (2008) énumere quatre modeles de perméa-

bilité qui peuvent étre utilisés pour déterminer la perméabilité saturée :

Le modele de Hazen-Taylor, utilisé uniquement pour les sables;

Le modele de Naval Facilities Engineering Command ( Navfac 1974 ), utilisé pour les sables

et les graviers;

Le modele de Chapuis (2004), utilisé pour les sols naturels non plastiques;

Le modele de Kozeny-Carman dont la prédiction de la perméabilité est applicable pour les

sols non cohérents (sable, gravier) et les sols plastiques telles que les argiles (Chapuis et Aubertin,
2003).

Les trois premieres méthodes sont a éviter dans le cas des sols plastiques (Chapuis et Aubertin,

2003). Pour les besoins de I’étude, nous regarderons le développement des quatre modeles et les
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conditions d’application de chacun (Tableau 3.2). Ensuite nous appliquerons les modeles sur les
filtres granulaires propres afin de les comparer avec la perméabilité mesurée K'm en utilisant la

loi de Darcy .

3.3.1 Modele de Hazen-Taylor

Il y a un siecle de cela, Hazen (1911) avait développé une équation empirique afin de prédire
la perméabilité d'un sable ou d'un gravier propre saturé. L’application de ce modele exige de
répondre a trois conditions d’application :

— Compacité lache (la porosité doit étre a son maximum);

— Coefficient d’uniformité inférieur & 5 (Cu = dgo/d1p < 5);

— Diametre dyg entre 0,1 et 3mm (0,1 < djp < 3) mm.

Chapuis (2004) rapporte que ’équation de Hazen pour une température de 5°C s’écrit :

K = d3 K en [cm/s] (3.1)

ou le diametre du grain djp est en [mm] (Hazen, 1911; Taylor, 1948). Si les trois conditions
ne sont pas remplies, I’équation 3.1 n’est pas précise. Par ailleurs, il est difficile de donner les
erreurs d’estimation et 1’écart type toléré.

Chapuis (2008) fait référence a une équation de Hazen plus détaillée qui serait ’équation
originale. Nous allons nous pencher sur cette équation qui prendrait en compte les changements
de la température, auxquels nous sommes confrontés dans des mesures in-situ qui different des

mesures au laboratoire. Cette équation serait définie ainsi :

K = 1,157-d3,-[0,7+0,03-T] K en [cm/s] (3.2)

avec la température de I'eau T en degré Celsius. L’équation 3.1 usuelle que 'on trouve dans les
manuels et qui est appliquée pour les perméabilités in-situ, correspond a une température de
5,5°C. Dans les laboratoires, la température de référence avoisine plutot les 20°C, ce qui revient

a écrire I’équation 3.2, pour une porosité maximale, comme :

Kta:en(20°C, eaz) = 1,5 -d3, dyo en [mm)] (3.3)

Cette perméabilité Kp,.., n’a pas été prédite directement avec la valeur de la porosité ¢
mais plutot par une condition sur le maximum de la porosité ou bien I'indice des vides e, sachant
que e = ¢/(1 — ¢). 1l existe plusieurs équations de K prédite par 'indice des vides K = K(e),

la plus connue est celle de Kozeny-Carman que nous détaillerons par la suite.
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3.3.2 Modéle de NAVFAC DM7

La formule de NAVFAC (1974) (Naval Facilities Engineering Command design manual
DMY7) estime une perméabilité K[cm/s| des sables et des mélanges sable/gravier. Elle est fonc-
tion de I'indice des vides e et du diametre des grains dyo. Les matériaux utilisés doivent satisfaire
les conditions suivantes :

- 2<C, =3 <12

- de <4,

- 0,1 <dyp <2mm;

-0,3<e<0,T7.

Une fois que les conditions sont respectées, I'équation qui résume 1'abaque de NAVFAC est

exprimée par :

K = 10L291e 064351 OO0 dipen [mm] et K en [cm /] (3.4)

3.3.3 Modele de Kozeny-Carman

L’équation de Kozeny-Carman, proposée par Kozeny (Kozeny, 1927), puis modifiée par
(Carman, 1937) est applicable dans les différents domaines de transport en milieux poreux (e.g.
chimie, ingénierie, médecine, biochimie). Elle est appliquée a tous les types de sols (i.e. plastique
ou non plastique). Cette équation est citée dans la littérature sous plusieurs formes (Bear, 1972;
Gallo et al., 1998; Davis et al., 2006), la plus répandue nous donne la perméabilité k& [m?] qui

dépend des caractéristiques intrinseques du milieu poreux :

k(e) = c 1o 52 (3.5)
_ ¢’
k(¢) = c-(1—¢)2- 82 (3.6)

ou S[1/m] est la surface spécifique, ¢ est le coefficient de Kozeny-Carman, il a d’abord été
introduit par Kozeny kc pour varier selon la forme géométrique des canaux individuels dans
le faisceau des tubes capillaires (Bear, 1972). Par la suite, la notion de tortuosité 7 des tubes
capillaires a été introduite par Carman, le coefficient de Kozeny-Carman est alors apparu sous
la forme actuel qui s’écrit ¢ = kc - 72. La tortuosité est définie par 7 = L./L, olt L, et L sont
respectivement la longueur réelle de chemin d’écoulement parcouru par une particule et L la
longueur droite ou I’épaisseur d’un échantillon qui constitue le milieu poreux. Afin d’avoir de
bonnes approximations de la perméabilité des essais expérimentaux, le coefficient ¢ est définie

par Carman équivalent a 5 dans le cas de spheres uniformes. Pour des particules sphériques
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bien assemblées, la tortuosité avoisine 2/2, ce qui donne un coefficient kc égale 4 2,5 (Xu et Yu,
2008).

Yu et Li (2004) proposent un modele de tortuosité pour une géométrie assez simple dans le
cas d'un écoulement dans un milieu poreux. Dans ce modele, la tortuosité est obtenue en faisant
la moyenne de deux configurations idéalisées (i.e. particules qui se chevauchent et d’autres pas)
pour le chemin d’écoulement possible. L’expression approchée de la tortuosité des chemins

d’écoulement dans les milieux poreux est fonction de la porosité du milieu, elle est donnée par :

2
\/;_1 _|_l
O TRV ey S (1“1_7 ) i (3.7)

2

3.3.4 Modele de Chapuis

Cette méthode est basée sur les prédictions de Kozeny-Carman (équation 3.5). Chapuis
(2004) a estimé la perméabilité K pour des sols naturels non plastique (e.g. gravier, sable,

limon). Dans un graphe, il a tracé le logarithme de la perméabilité mesurée log(K,,) en fonction
63

(I+e)”
L’équation prédictive de Chapuis est extraite de I'ajustement de log(K) en fonction de log(X).

de log(X). Ce dernier est estimé en prenant les deux équations (3.3) et (3.5), X = d3, -

L’équation prédictive de Chapuis s’écrit alors :

2 37 0,7825
dip - e }

K = 2,4622- { . K en[cm/s] (3.8)

+e

avec dig en [mm)]. Les prédictions de Chapuis tirées de ’équation 3.8 peuvent étre utilisées pour
estimer la valeur de K'p qui est dans la gamme de 107! & 1073cm /s pour les sols non plastiques,
pouvant étre étendues aux sables vaseux naturels. Ces estimations donnent des rapports de
perméabilité allant de la moitié jusqu’au double de la perméabilité mesurée pour les sols natu-

rels qui vérifient le diametre d;q entre 0,003 et 3 mm, ainsi que l'indice des vides e entre 0,3 et 1.

Nous allons voir la validité de chaque modele appliqué a nos essais. Le tableau 3.2 regroupe
les données des différents tests nécessaires, dont : les diametres utilisés, la compacité des filtres
et les conditions d’essais imposées (la température).

En s’appuyant sur les données du tableau 3.2, nous savons d’ores et déja que la méthode
de Navfac ne convient pas aux données des essais réalisés. La granulométrie utilisée est trop
serrée. Toutefois, nous avons tracé les perméabilités initiales des trois équations prédictives Kp

en fonction de la perméabilité mesurée de Darcy Km (Figure 3.7). Nous pouvons remarquer
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Table 3.2 — Conditions de validation des modeles prédictifs pour les essais de filtration dans milieu

sableux.
Parametres S1/ S2/ S3/ S4/ S5/ S6/ S7/ S8/
[mm] GtS | G-E | GEE | G E | GgS | Gm-S | GfS Gf-S
ds 0,32 0,34 0,34 0,34 1,05 0,65 0,32 0,32
dio 0,33 0,36 0,36 0,36 1,12 0,66 0,33 0,33
dyo/ds 1,0313 | 1,0588 | 1,0588 | 1,0588 | 1,0667 | 1,0154 | 1,0313 1,0313
dgo 0,5 0,7 0,7 0,7 0,8 1,62 0,5 0,5
Cu = 49[-] 1,5 1,9 1,9 1,9 1,45 1,2 1,5 1,5
Hazen les conditions de Hazen sont toutes vérifiées
Navfac Cu et e ne sont pas vérifiés pour tous les essais
Chapuis les conditions de Chapuis sont vérifiées
Krazen/Km 7,9 2,9 5,5 3,6 1,7 13,2 3,1 3,9
K chapuis/ EKm 6,6 1,8 1,7 1,2 0,9 3,7 2,2 5,4
Les essais completement saturés ont été effectués dans une température ambiante de 20°C

que méme si certains essais restent dans la gamme des prédictions, la plupart des modeles
surestiment la valeur de la perméabilité mesurée. Cette surestimation peut atteindre trois fois
la valeur de K'm, si la perméabilité est évaluée a partir de ’équation de Hazen appliquée aux
sables tres laches. Néanmoins, dans le cas de Navfac, aucun essai ne respecte les conditions
d’application du modele, des surestimations sont données allant de trois a soixante quinze fois
la valeur mesurée. Par ailleurs, nous observons que le modele de Chapuis donne des prédictions

satisfaisantes pour la majorité des tests.

D’apres les modeles précédents et en se basant sur ’équation 3.6 de Kozeny-Carman, nous
pouvons considérer que la perméabilité prédite va varier suivant le diametre des grains repré-
sentatif d et la porosité initiale du milieu. Une relation entre la perméabilité mesurée K,,, la
porosité et le diametre des grains est déduite en tracant les mesures de la perméabilité K, en
fonction de v = - d? - ¢*/(1 — ¢)* [m/s], avec a = §E7 [m/s] une constante et le diametre est
représenté par le djp. La figure 3.8 donne la meilleure approximation de log[k,,| = A+log[z]. Le
coefficient A égale a 0,051 représente dans I'équation de Kozeny-Carman comme 'inverse de c,
qui prend en compte la tortuosité et la forme des pores. Sachant que le coefficient ¢ est estimé
par Carman variant entre cing et huit pour des sables de formes sphériques, le coefficient trouvé

est trois fois plus important, cela est stirement diu aux formes plutot allongées des sables.

Chapuis et Aubertin (2003) citent une autre forme de 1’équation de la perméabilité cinéma-

tique K'[m/s]. Elle est déterminée a partir des propriétés du milieu poreux dont, 'indice des
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Figure 3.7 — Perméabilité prédite Kp, par les équations 3.3, 3.4, 3.8 en fonction de la perméabilité

mesurée Km.
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Figure 3.8 — Résultats expérimentaux de la perméabilité mesurée en fonction de x.

vides e, la surface spécifique S,[m?/kg] et les propriétés du fluide (la densité de I'eau p,, et la

viscosité dynamique ). Sachant que K = (p;”—wg) - k, équation de Kozeny-Carman s’écrit :

3

g e

K .
Dy pu S2oc- (146

K en[m/s] (3.9)

Ps

avec Dpg la densité des grains (D = B

[m/s7].

En appliquant 1’équation 3.9 sur les essais de sables saturés, nous tragons la perméabilité

), faw la viscosité dynamique [kg/(m - s)] et g la pesanteur
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Figure 3.9 — Perméabilité prédite Kp, par les équations 3.6, 3.8 en fonction de la perméabilité

mesurée Km.

mesurée K'm et la perméabilité prédite par les différents modeles Kp. La figure 3.9, donne 'es-
timation de la perméabilité en utilisant I’équation de Kozeny-Carman pour des sables propres.
Les valeurs de la perméabilité prédite surestiment souvent les valeurs de la perméabilité me-
surée, cela est du essentiellement a la difficulté de déterminer la surface spécifique pour un sol
pulvérulent, ainsi que la détermination du coefficient ¢ issu principalement de la tortuosité.
Le milieu utilisé est totalement hétérogene, ce qui engendre un manque d’informations sur les
formes et les distributions initiales des pores. La méthode de prédiction de Kozeny-Carman est
étendue a tous les types de sols, notamment les sols argileux. Elle va nous permettre d’estimer

I’évolution de la perméabilité durant un essai d’injection de particules fines argileuses.

3.4 Evolution de la perméabilité

Durant I'injection, une fagon d’estimer les changements de la perméabilité consiste a sup-
poser que 1’équation de Kozeny-Carman peut étre appliquée pour un filtre propre et un filtre
colmaté. Moghadasi et al. (2004) supposent que 1’évolution de la perméabilité dans les domaines
pétroliers peut etre décrite uniquement par I’évolution de la porosité. Le rapport de la perméa-

bilité est décrit en utilisant I’équation 3.6 :

E- () ()

Cependant cette évolution considere que la surface spécifique ainsi que le coefficient de

Kozeny-Carman sont constants durant un essai, or la surface spécifique évolue avec le dépot des
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particules fines. Nous allons nous pencher sur le calcul de la surface spécifique pour différents
sites de rétention. Quant a ¢, il peut étre déterminé a partir d’'un modele avec intersection des

tubes circulaires (Solymar et Fabricius, 1999).

FEEN @ e

L’équation 3.11 donne la formulation complete de ’évolution de la perméabilité. Dans ce

qui suit, nous allons voir comment 1’évolution des différents termes de cette relation peuvent

étre estimés.

3.4.1 Evolution de la porosité

Lors du remplissage d’une colonne, a priori, nous ignorons l'arrangement des grains entre
eux. La procédure de mise en place (e.g. hauteur de chute, humidité, compactage) ainsi que les
dimensions des grains, lesquelles jouent un role important sur la densité de 1'assemblage et que
nous pouvons par ailleurs mesurer. Par exemple, un systeme de pesé peut fournir la densité
moyenne de la colonne alors qu’a ’aide d'un gammadensimetre mobile, on a acces au profil de
cette derniere. Comme on I’a vu, la porosité est I'un des parametres importants pour ’étude
du transport et du dépot des particules dans un milieu poreux. Il est par conséquent important
d’étudier son évolution. Connaissant la masse volumique des grains solides et de 1’eau dans le
cas d’un milieu saturé en eau, nous pouvons obtenir le profil de la porosité initiale du milieu ¢q
a partir de la densité mesurée. On s’intéresse particulierement au volume des vides accessibles et
disponibles pour I’écoulement du fluide « porosité effective ». Cependant, méme si I’on mesure
I’évolution de la densité lors de I'injection des particules fines, estimer I’évolution de la porosité
effective n’est possible que moyennant quelques hypotheses.

Sachant qu’avant injection le milieu d’une densité py est constitué : de grains de sables
(volume Vj et de masse My = p, - V; avec ps la densité des grains solides) et des vides remplis
d’eau occupant le volume d’eau initiale (V,, = V0 et de masse M, ou My, = py * Vipo, avec py,

la densité de 1’eau), on peut obtenir la porosité initiale par :

g = =0 (3.12)

Ps — Pw
Les particules fines injectées en suspension dans le milieu poreux ont des diametres inférieurs
aux pores. Cela évite des dépots en forme de cake a 'entrée du milieu et engendre des dépots
dans les diverses couches du filtre. Donc, au fur et a mesure que les effluents contenant les

particules fines sont injectés dans le milieu, une partie des particules se dépose et 'autre partie
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traverse ce dernier. On peut ainsi distinguer deux catégories de particules fines, les particules

déposées que 'on peut considérer immobile : V,, = —%m avec p, densité des particules fines et
Pp

les particules transportées par le fluide (eau), définie comme la partie mobile : V,, = Mp—’:”. Les

. o . . . . . . Mo,
molécules d’eau piégées entre les particules immobiles constituent I’'eau immobile (V,,, = p—’”)
. My
et le reste sera mobile (V,,,, = ===).

\

F ._ »

2 pm Grand. = 7.00 KX EHT =10.00kV  SignalA=SE2 Date :15 Juin 2011
Diaphragme: Dimension=3000pm WD = 10.2 mm Photo N° = 6199 ECP

Figure 3.10 — Observation microscopique du dépdt de particules et du volume de vides mort contenu

entre les agrégats de particules.

Le volume occupé par les particules immobiles et par I’eau immobile qui se trouve piégée
entre ces particules (Figure 3.10) augmente et peut étre considéré inaccessible a I’écoulement ;
lequel contribuera a la diminution de la porosité effective. Herzig et al. (1970) introduisent
le parametre S pour représenter ce volume d’eau mort contenu entre les particules déposées,
afin d’estimer I’évolution de la porosité dans le cas de la filtration en profondeur. Le volume
immobile cumulé qui traduit la rétention des particules fines et qui va faire réduire la porosité

du milieu peut étre écrit comme suit :

Vi,
Vio = T (1472 (5.14)
‘/;’im

Le volume d’eau immobile entre les particules V,,, = peut étre calculé a partir de la porosité du
dépot daepot = Vios,, | Viws + Vi, )- Cette porosité de dépot est extraite de I'essai de porosimétrie,

en utilisant le volume de mercure introduit dans 1’échantillon. De cela, le volume entre les
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Figure 3.11 — Représentation volumique des constituants d’un échantillon avant et apres un essai

de filtration.

_Daepor

particules déposées est défini comme étant :V,,, =V, - <1_ v~
Epod

) . En introduisant I’expression

de V,,, dans I’équation 3.14, nous obtenons :

1
vio= Vv, [ 3.15
P (1—¢dépat) (3.15)
Vin = B Vo, (3.16)

Connaissant le volume totale de I’échantillon initiale et le volume total pendant un essai (Fi-
gure 3.11) ainsi que les volumes des différents constituants (Vp = Vo + V> 4+ V" ), la formulation
de la porosité s’écrit :

Vo Vin

Vo _ Vi Vi
Ve Vr o Vp

(3.17)

Le rapport ‘é—f, représente la porosité a 'instant ¢ et est basé sur le volume des parties mobiles.
Ce rapport du volume occupé par l'eau et les particules immobiles par le volume totale est
considéré occuper un volume supérieur au volume réel des particules (équation 3.16), d’ou

(Vi = EMpim ), ce qui donne la formulation de la porosité suivante :
Pp

Ve Ve B - My,
— = =+ - 3.18
VT VT Pp - VT ( )
5 M,
— + _m 3.19
b = o+ (3.19)

Il nous faut connaitre la masse des particules immobiles M, . Pour cela, un banc gamma-
densimétrique a été utilisé, a partir duquel nous avons les enregistrements de la masse volumique

(p= ]\‘f—f), soit la masse totale My sur le volume total V. La masse totale est constituée de :

My = Mg+ M,, + M, + M, (3.20)
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ou M, et V sont respectivement la masse et le volume du solide. Dans notre cas c’est le sable,
les valeurs sont constantes et ils ne changent pas au cours d’un essai.
M, est la masse de 'eau totale (mobile et immobile). M, et M,, sont respectivement la masse
des particules en suspension mobiles et la masse des particules immobiles retenues autour d’'un
grain-collecteur.

A partir de ces informations, nous pouvons évaluer la densité durant un essai d’injection,

comme :

Ms Mpm Mpim Mw
p o= TE4Imypm

3.21
Vi oV Ve Vr (3:21)

La fraction ]‘\//[—; est constante durant ’essai, la fraction 7o est prise constante durant un
P

essai d’injection, en revanche les rapports MV—T’" et J“f—;" sont variables.

En regardant les concentrations massiques du milieu, nous pouvons définir la concentration
massique mobile C,, et la concentration massique immobile C;,,,. La concentration massique est
définie comme le rapport entre la masse des particules en suspension et le volume d’eau Vg, ce
volume d’eau occupe les pores V,,. Les concentrations des particules mobiles et immobiles dans

le milieu s’écrivent ainsi :

M

Cpn = ‘;’m (3.22)
M,

Cim = T (3.23)

Depuis I'équation 3.21 et en utilisant les concentrations déterminées dans les équations 3.22

et 3.23, nous obtenons I’expression de la densité :

p = ps-(1—=00)+ Cn - po+ Cim - do + puw - Po (3.24)

Nous allons aussi poser I'hypothese que les particules immobiles et mobiles sont venues
remplacer une partie du volume d’eau dans les pores (M, = Myo — V, - pu)- Etant donné
que l'eau et la particule n'ont pas la méme densité, nous allons le prendre en compte dans la

formulation de la densité totale, soit I’équation 3.24 s’écrit :

(3.25)

p = ps'(1_¢0)+Cm'¢0+cim'¢0+pw'¢0'(1_7)

Pp
L’évolution de la densité est écrite en faisant la différence entre 1’état initiale et les valeurs de

la densité durant la filtration, on obtient :
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Ap = +ACy, - b0+ ACun - do — pu - b0 - (W) (3.26)
Si 'on suppose que la concentration C,, reste constante (AC,, = 0), on obtient :
M)zA%w%—wwwa?) (3.27)
La variation de la concentration immobile peut étre exprimée comme suit :
AC, = — 2P (3.28)

oo (1-4)

Nous utiliserons cette équation pour interpréter nos résultats. Dans le cas ou le (), mobile

soit variable, nous rajouterons un terme dans I’équation précédente :

Ap

o (1)

Nous pouvons maintenant estimer 1’évolution de la porosité, en introduisant 1’équation 3.23

AC;, — AC,, (3.29)

dans I'équation 3.19, ce qui nous donne :

B Cim

b = ¢4 20 Cim (3.30)

Pp
donc une évolution de ¢, tel que :

Ap = %0 B Cim (3.31)
Pp

6 = gy 2L Cim (3.82)
Pp

L’évolution de la porosité dans chaque point de la colonne est évaluée a partir de I’équation
3.32. Cependant, il nous reste a savoir si le coefficient 5 est > 1. Pour cela des observations au
microscopique et des essais au porosimetre a mercure vont étayer notre hypothese de volume

mort entre les particules.

Résultats du porosimetre a mercure et des observations microscopiques

A la fin de chaque essai, des prélevements sont effectués a différents niveaux dans la colonne.

Ils seront notés successivement comme tel : H10 est un prélevement qui est fait a 10cm de
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I’entrée de la colonne, jusqu'a H50 qui est un prélevement effectué a 50cm de l'entrée de la
colonne (point d’injection des particules). Les matériaux prélevés sont composés d'un mélange
de sable et d’argile avec des proportions en volume variables et qui dépendent des dépots dans
les pores. Le sable étant un matériau non cohésif, les quantités différentes d’argiles déposées
entre les grains vont assurer une cohésion en formant des ponts distincts entre les grains. Ce
qui revient a analyser deux porosités : d'une part, les pores formés par ’espace intergranulaire,
d’autre part les pores fins argileux formés par les dépots. Ces domaines de porosités que 1'on
avance sont t-ils bien distincts et indépendants? La porosité du dépot est-elle dépendante de

la quantité d’argile et donc de la concentration ?

La figure 3.12, montre les résultats des essais de porosimétrie pour un méme sable S4. Le
diametre des pores est calculé a partir de la loi de Jurin (équation 2.5). Les courbes représentent
les diametres des pores pouvant étre occupés par le mercure injecté sous I’effet de pression crois-
sante. A partir de ’examen des courbes de la distribution volumique cumulative des tailles des
pores (dont l'allure est identique), nous pouvons observer que le volume de mercure introduit,

suit trois phases qui sont :

— Une premiere phase d’intrusion de mercure dans laquelle nous pouvons situer les diametres
d’acces de pores entre 400 — 100pum, ¢’est une macroporosité. Nous obtenons des courbes
d’entrées de mercure quasiment confondues. Ces diametres d’acces de pores représentent
les pores lacunaires entre les particules de sables.

— Une deuxieme phase est décrite par un palier entre 100 — 70um du diametre de pores
accessibles. Le palier est traduit par une non intrusion de mercure, donc il n y a pas de
formation de pores dans cette gamme de diametres.

— Une troisieme phase traduite par une seconde intrusion de mercure dans les pores pour
toutes les courbes des différents essais. Nous pouvons constater qu’il y a une augmentation
du volume de mercure introduit a partir du diametre d’acces de pore de 0, 3um, qui sera

suivi d'un deuxieme palier a partir de diametre de pores de 0, 05um.

Par ailleurs, les quantités de mercure introduites dans ces pores semblent étre variables d'un
prélevement a I'autre. Elles augmentent au fur et a mesure que l'on s’éloigne de 'entrée de la
colonne. Néanmoins, le prélevement H40 ne semble pas suivre cet enchainement. Cela est du
a la quantité d’argile déposée dans les pores, qui peut étre plus importante a ce niveau. L’ac-
croissement, du volume de mercure introduit dans la premiere phase semble étre plus important
a la sortie de la colonne et vis versa dans la seconde phase d’intrusion de mercure, ou nous
remarquons un léger abaissement des volumes introduits a la sortie en comparaison aux volumes
de mercure introduits a l’entrée (H : 10cm). Nous pouvons expliquer ces différences de volumes
par l'influence des quantités de dépot d’argile dans les pores, c¢’est-a-dire, pour un méme sable

d’un espace poral homogene, les teneurs en argiles importantes vont faire baisser le volume de



Chapitre 3. Résultats et interprétation des essais 87

H50 cm H30 cm H10 cm

o
g 0.15¢ 1
.'%'
-8 S4: Gi- E
E 01 [ SOBé)rélllér/rI\]n i
o
S
o 0.05F ——H :10cm| |
é’ ——H :20cm
—=—H :40cm
—4—H :50cm
O Il Il Il
10* 10° 10° 1072 107

Diametre des pores [um]

Figure 3.12 — Distribution des tailles des pores : comparaison de différents prélevements de position

H dans la colonne

mercure introduit dans la premiere phase et faire augmenter la seconde intrusion de mercure

dans la troisieme phase.

A partir des ordonnées maximales des volumes d’intrusion de mercure pour chaque phase,
nous pouvons exprimer la porosité. En observant une double intrusion de mercure, nous af-
firmons la double porosité du milieu. Une premiere porosité due au squelette de sable et une
seconde porosité argileuse due au dépot d’argile. Pour une meilleure compréhension de la double
porosité, des courbes de distribution différentielle par des volumes incrémentals sont représen-

tées en fonction des diametres des pores pour les essais S4 et S5 (Figures 3.14 et 3.15). Les pics
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Figure 3.13 — Evolution de I’espace poral pour différents essais a la méme hauteur : 10cm de l’entrée.

des diametres des pores pour les sables sont entre 100 et 200um concernant ’essai S4 a différents
niveaux dans la colonne. Pour le sable S5 , I'espace poral est défini par des diametres des pores
entre les particules de sables allant de 200 a 300um. Nous constatons que les diametres des pores
représentatifs accessibles au mercure et donc a la pénétration de 'argile sont plus importants
dans le cas de diametre sable-collecteur grossier S5(Figure 3.13a). Les pics des diametres de la
seconde intrusion sont de 'ordre de 0,18 et 0, 2um pour tous les essais effectués (Figure 3.13b).
Ces diametres des pores supérieurs a 0, 15um représentent I'espace inter-agrégats appelé aussi

pores intra-particulaires dans la classification d’” Al-Mukhtar et al. (1996).

Ces diametres sont constants et ne dépendent pas de la quantité d’argile déposée, donc
nous allons prendre un seul diametre représentatif pour les pores des dépots d’argile. N'ayant
pas directement les teneurs en pourcentages de l'argile déposée dans le milieu, nous allons
déduire la porosité a partir de ce diametre. Nous allons supposer que la porosité du dépot ne
dépend pas de la quantité déposée. Hammad (2010) a réalisé des essais de porosimétrie sur des
argiles kaolinite P300 pour différents chargements 35 ; 200 et 1000kPa. Il trouve respectivement
des pics de diametres de 0,25; 0,15 et 0, 11pm. A partir des volumes de mercure cumulés
et connaissant le volume de 1’échantillon, I'indice des vides est calculé pour chaque test. En
tracant les indices des vides en fonction des diametres des pores obtenus par Hammad (2010)
et en supposant que nous avons la méme distribution de pores, nous pouvons déduire l'indice
des vides pouvant correspondre a notre diametre. Pour des diametres de 0,18 et 0,2pum nous
déduisons respectivement des indices de vides e de 0,67 et 0,7 et donc une porosité de dépot
de Paepor égale a 0,4. Cette valeur est introduite dans le calcul de [, coefficient qui traduit le

volume mort. Dans ce qui suit et dans le calcul de I'évolution de la porosité (équation 3.32)
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Figure 3.14 — Evolution des diameétres des pores dans différents niveaux de la colonne, figure a

gauche : diametres des pores formés par le sable ; figure a gauche : un zoom sur les diametres des pores
formés par le dépot d’argile.

nous prendrons un coefficient constant g =1,7.

Les graphes dans la figure 3.16, présentent ’évolution des profils la porosité pour chaque

essai (Tableau 3.1, pour les caractéristiques de chaque essai).
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3.4.2 Détermination de la surface spécifique

La surface spécifique représente le rapport entre la surface et le volume d’une particule,
elle est largement étudiée dans divers domaines de l'industrie, dans lesquelles des relations
théoriques sont établies pour la déterminer et cela pour différentes formes géométriques du
matériau. Elle peut également étre mesurée par plusieurs techniques tels que 'adsorption du
gaz ou le bleue de méthylene pour des particules fines de diametre d < 80um. Cette propriété
intervient dans la description de nombreux phénomenes concernant les particules fines.

C’est pourquoi, en mécanique des sols nous trouvons souvent la détermination de la surface
spécifique des particules fines plastiques, telles que les argiles, mais nous trouvons rarement des
identifications physiques pour la mesure de la surface spécifique des matériaux granulaires de
diametre d > 80um, ou les méthodes telles que DRX peuvent étre utilisées. La surface spécifique
peut étre exprimée en [m?/kg] ou bien en [1/m] indifféremment. Pour des particules sphériques

monodisperse de diametre d, la surface spécifique s’écrit comme suit :

S, = (3.33)

Cette relation peut étre généralisée pour I'ensemble de particules n; de chaque espece i et

du nombre totale de type d’espece de grains NN,, présents dans la solution :

Sy=“="L (3.34)

L’équation 3.34 peut étre développée pour des particules sphériques polydisperses en fonc-

tion du diametre dg, de chaque especes solides ¢ et de leurs nombres respectifs dans le milieu :

Ny N2
Zni.4.ﬂ.<%)
g _ =l

" Nm 3
S pionitow dg;
2, Pi i3 T {7
=1

(3.35)

avec, dg, diametre des grains d'une espece ¢ (e.g. sable, argile, limon). Pour des matériaux
granulaires non plastiques, ce diametre n’est pas constant. Un diametre équivalent dgl pour
une méme surface spécifique doit étre évalué. Parmi les méthodes pour déterminer ce diametre
équivalent, nous citons Courcelles et al. (2011) qui a partir de la courbe granulométrique de
chaque espece i, ont caractérisé une courbe de probabilité P;, ou P;(c) représente la courbe de

probabilité de rencontrer un grain de la classe ¢ et de diametre dj , (1 < ¢ < n;).
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me

Py(c) = ne : (3.36)
. mj
=1

ou m{ est la masse totale des grains de l'espece ¢ appartenant a la classe c. Sachant que :

. (‘%9)3 (3.37)

nous pouvons réécrire la surface spécifique comme :

C
> mg (F)
c=1 9i

C
n;

> pi-mf
=1

ng

S, = E-Z~ m; (3.39)

Pi 7 g
c= c. Jc

3

Il

>

S
ol

S, = 3. (3.38)

En introduisant I’équation 3.37 dans la nouvelle expression de la surface spécifique équation

3.39, nous obtenons :

5SRO
Sy = — - 5Y=F— (3.40)
i dg,
Par ailleurs nous avons vu I’expression générale de la surface spécifique pour un grain sphé-

rique. En faisant 1’équivalence entre I’équation 3.33 et I’équation 3.40, nous obtenons le diametre

des grains équivalent :

C";ZB(@ :

— (3.41)
dgi

€eq __
dgi -

Ce diametre dg? équivalent vient remplacer le d,, introduit dans I'équation 3.35 pour calculer
la surface spécifique. Dans les essais de filtration effectués, nous introduisons deux types d’es-
peces, le sable pour un diametre dy qui est calculé a partir du diametre équivalent dg? (équation
3.41) et l'argile avec un nombre n, de particules et un diametre dg, (représenté en d, dans
ce qui suit). Au cours d'un essai d’injection, un phénomene de dépot de particules est induit,
conséquence la surface spécifique est sujette a des changements qui interviennent dans quelques

parametres qui la composent(n,, dy, d,).
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3.4.3 Evolution de la surface spécifique

Au cours d’un essai de filtration, nous avons une partie des particules fines qui se déposent
dans le milieu poreux. Afin de déterminer I’évolution de la surface spécifique du milieu lors de
la filtration, il est nécessaire d’étudier les différentes configurations de dépot susceptibles de se

produire et qui sont illustrées dans la figure 3.17.

@@@@@@@
@ D

Etat initial (d, ,n,)

dépot de particules
Np,Qp

* &
dgm > d, n, augmente d,, augmente
ngy constant d,, constant n, augmente
d, constant d, constant

|
e
ol

d,, augmente
n, augmente
d, augmente

Figure 3.17 — Les différentes configurations de particules fines dans le milieu poreux, casl : le dépot

se trouve autour des collecteurs faisant augmenter le rayon ; cas2 : le nombre de particules accroit dans
le milieu tout en gardant les diametres des collecteurs et particules fines constants; cas3 : le nombre
de particules fines et leurs diametres augmentent pour des collecteurs constants; cas4 : le nombre et

le diametre des particules fines augmentent ainsi que le diametre des collecteurs.
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1. Les particules immobiles se déposent autour des grains (collecteurs) de sables et vont ainsi

modifier le diametre des grains dans le milieu d,,, (cas 1);

2. Les particules immobiles d’'un certain diametre d, constant dans les pores augmentent de

nombre n, au cours d'un essai de filtration (cas 2);

3. L’augmentation de la masse immobile durant un essai se traduit par l’augmentation du
nombre de particules n, ainsi que du diametre des particules d,, les particules forment

des agrégats de quelques microns dans le milieu (cas 3);

4. Les particules immobiles se répartissent autour des collecteurs et dans le pores, en aug-
mentant en nombre et en diametre pour former des agrégats de plus en plus nombreux
(cas 4).

A partir du modele des spheres flottantes, Bildstein (1998) considere les especes comme un
ensemble de particules de formes sphériques flottant les uns a coté des autres, sans se toucher.
La croissance de ’espece est alors calculée en augmentant soit le nombre de particules n,, soit
leurs tailles d, (i.e. leurs diametres). Dans notre cas les particules immobiles argileuses ne sont
pas sphériques mais plutot hexagonales. Pour déterminer la durée de vie hydraulique des filtres
de barrieres perméables réactives, Courcelles (2007) réalise des essais de filtration sur un filtre
en oxyde de magnésium. En appliquant le modele des « spheres flottantes » pour des précipités
de carbonates et d’hydroxydes, il trouve des résultats cohérents pour la prédiction du colmatage

en fonction de la quantité de précipités formés.

L’adaptation de ce modele a notre milieu, nous conduit a avoir quatre évolutions distinctes
pour la détermination de la surface spécifique suivant le type de dépot. Nous développerons

cela dans les paragraphes suivants :

H1 : Augmentation du diametre des grains d,

Afin de calculer I'augmentation de d,, il nous faut connaitre I'épaisseur des particules dépo-
sées autour du grain collecteur. Nous avons supposé que les grains avaient une forme sphérique.

Le volume initial du grain de sable s’écrit :

4 d,\*
V) = g‘ﬁ'(ig) (3.42)

Si I'on considere que le dépot d’une épaisseur ey se fait tout autour du grain, d’'une maniere
sphérique et homogene (Figure 3.20), le volume modifié du grain de sable apres filtration et

dépot de particules fines s’écrit :

4 d 3
V;]d = g ST <Eg —+ ed) (343)
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——— =)

_Z 7 "eq" épaisseur des particules
déposées autour du grain

Figure 3.18 — Dépot uniforme de particules fines autour d’un collecteur.

Le volume des particules déposées autour d’un grain, lequel tient compte notamment le
volume mort ( entre les particules, est estimé en faisant la différence entre les deux volumes

des équations 3.42 et 3.43, ce qui nous donne :

4 d L dy\’
* d 0
Vomls = ig_igzg'w'(?g"‘@d) _g'ﬂ‘(59> (3.44)

A partir de I'équation 3.44 nous pouvons déduire I'épaisseur du dépot ey qui sera par la

suite rajoutée au diametre du grain de sable. Nous obtenons :

3 * dg v dg

Le volume des particules déposées V' —peut étre relié a I’évolution de la porosité dans le
milieu, ou bien a la concentration immobile C},,. En faisant la différence entre la porosité initiale

et la porosité apres dépot, nous obtenons :

Vo = Viotar - (60 = ¢) (3.46)

Le V) del'équation 3.46 représente le volume des particules déposées dans toute la colonne,

or ce qui nous intéresse c¢’est le dépot autour d’un grain-collecteur pour cela, on écrit :

v _ Vr (o — @) (3.47)

pim/g
g
Il nous faut maintenant connaitre ny le nombre de grains dans I’échantillon :

Vs Vr-(1—dy)

A (3.48)
vy vy

En combinant les équations 3.47 et 3.48 nous obtenons le volume de particules déposées autour

d’un seul grain de sable :
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OV (d—9)
S T a) (3.49)

L’équation 3.49 du volume Vpx /, est injectée dans I'équation 3.45 afin d’avoir I'épaisseur

V*

Pim

uniforme autour du grain de sable.

L’épaisseur du dépot connue, nous pouvons alors calculer I’évolution du diametre du grain
modifié dg,, = dy+2-€,4. Le rayon modifié obtenu apres le dépot est R,, = d,;/2+e,4. En adoptant
I’hypothese de I'augmentation du diametre des grains de sable, nous obtenons 1’évolution de la

surface spécifique qui sera déterminée comme suit :

Sg _ n9'47r'(dgm/2)2

Vi g ir (dyw/2)

S

Sen[l/m] (3.50)

L’estimation de la perméabilité par le modele Kozeny-Carman est réalisée en utilisant le

diametre des grains modifié, cela nous donne 'expression de la perméabilité suivante :

ko= Ay - &° k 2 3.51
= % 9P en [m”] (3.51)

Etant donné que la densité n’est pas uniforme, la porosité n’est pas homogene dans tous
les points de la colonne, le profil peut donc étre considéré comme une superposition de couches
d’une certaine épaisseur L; = 20mm. En utilisant les enregistrements des profils de densité d’une
colonne, nous pouvons calculer la porosité ¢; dans chaque couche j. Cela permet d’estimer la

perméabilité définie par I’équation 3.51 pour chaque couche j.

ki = By 9, k; en [m?] (3.52)
T 36e(T-gy) '

La perméabilité équivalente est estimée en utilisant la formule d’'un massif multicouche
d’un nombre N,, pour un écoulement perpendiculaire au plan des couches. L’expression de la

perméabilité équivalente est :

Ne

Ky = ————  Kgen[m? (3.53)

> (&)

j=1

™~
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Figure 3.19 — H1 : Courbes expérimentales et modélisées de 1’évolution de k (dg augmente).
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Les résultats de I’évolution de la perméabilité calculés par le modele de Kozeny-Carman pour
les différents essais (courbes rouges) sont comparés avec les résultats expérimentaux (courbes
bleues), calculés par la perméabilité de Darcy (Figure 3.19). Nous pouvons constater que pour
les essais (S3, S4, S5, S6, S8), nous avons une sous estimation de la chute de perméabilité ob-
tenue avec le modele de Kozeny-Carman en utilisant ’hypothese d'un dépot uniforme autour
des grains. Ceci va nous donner un colmatage du filtre qui n’est pas en concordance avec le
colmatage globale macroscopique qui peut se produire dans la réalité. L’essai S7, donne une
bonne approximation de la perméabilité par le modele de Kozeny-Carman, en supposant que
la surface spécifique soit calculée par un dépot uniforme autour des grains. Les estimations du

modele pour les essais S1 et S2 surestiment largement la chute de perméabilité.

Nous allons passer au cas numéro 2 pour calculer la surface spécifique (Figure 3.17), en

faisant augmenter le nombre de particules.

H2 : Augmentation du nombre de particules déposées n, avec un d, constant

Dans le cas ou le diametre du grain de sable reste constant, nous pouvons calculer la surface
spécifique en additionnant les deux familles de particules (sable 4 particules fines de kaolinite).

Ceci nous permet d’écrire 1’équation 3.34 de la surface spécifique comme suit :

S = Zg.igizp.ip Sen[l/m] (3.54)
(N p - Vp

ou, S, et S, sont respectivement la surface spécifique du grain de sable et la surface spécifique
de la particule de kaolinite en suspension. V, et V), sont respectivement le volume du grain de

sable et le volume de la particule fine. Le nombre n, est estimé a partir de I’équation 3.48.

o
n, |
a4 0.' (1, 'S
— "n," nombre de particules immobiles
déposées dans les constrictions
sable

Figure 3.20 — Dépot avec augmentation du nombre de particules n,.

Connaissant le volume des particules bloquées durant l'injection V), et le volume d'une

particule V,,, nous pouvons estimer la valeur de n,. Celles-ci seront dans des sites de crevasse
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ou dans des sites de caverne (Figure 3.20). Les particules fines de kaolinite ont une forme

hexagonale, donc V,, est calculé en conséquence.

3 o122
v, = Nf~§-3/~dp~ef (3.55)
ou N f est le nombre de feuillets superposés présents dans une particule, ey est I’épaisseur d'un
feuillet d’argile, dans la famille T :O, la kaolinite a une épaisseur d’environ 7 A.
Le nombre de particules n, est calculé a partir de la masse des particules déposées et de
la masse d'une particule m,. Par ailleurs, la masse d'une particule de kaolinite est égale a

my, =V, - pp. Ce qui nous donne le n, par unité de volume de la colonne :

1

mp

Nous faisons augmenter le nombre de particules fines et nous maintenons le nombre de
feuillets N f égale a 1. D’autres part, nous savons que les valeurs de surface spécifique sont tres
importantes pour les particules argileuses, une chute brutale de la perméabilité est observée.
La figure 3.21, montre les résultats de la perméabilité relative expérimentale des différents
essais et les résultats du modele de Kozeny-Carman, avec I’hypothese d’une augmentation du
nombre de particules dans le milieu. Nous remarquons que le modele nous donne des chutes de

perméabilités assez importantes.
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Figure 3.21 — Hypothese 2 : évolution de perméabilité (n, augmente, d, constant, d, constant).
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H3 : Augmentation du nombre de particules déposées n,, du diametre d,, pour un

d, constant

La particule de kaolinite dans ’eau va former des agrégats, par conséquent nous ne pouvons
pas estimer le volume d’une seule particules mais plutot un empilement de particules (N f > 1
pour chaque particule), cela nous donne une épaisseur H = ey - Nf de l'ordre de quelques
pm. Par ailleurs, nous avons une augmentation du nombre de particules n, qui se trouvent
dans le milieu et une augmentation des dimensions de la particules d, (Figure 3.17 : cas3).
La figure 3.22 donne les courbes d’évolution de la perméabilité mesurée et de la perméabilité
prédite, on remarque qu’avec cette hypothese, on se trouve toujours en surestimation de la per-
méabilité prédite en comparaison a 'hypothese H2 précédente. La surface spécifique augmente

considérablement, elle est prépondérante dans I’estimation de la chute de la perméabilité.
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Figure 3.22 — Hypothese 3 : évolution de perméabilité (n, augmente, d, augmente, d, constant).
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A la fin des essais d’injection, nous avons effectué des prélevements d’échantillons (sable+
argile) a différents niveaux de la colonne. Nous les avons fait passer au microscope (Figure
3.23) et les observations nous ont conduit a penser que le dépot de particules se faisait en
deux séquences. En début d’essai, les particules fines se déposent par attachement dans les
sites de surfaces autour du collecteur (Figure 3.24 casl). Une fois les sites de surfaces saturés,
les particules sont entrainées vers des sites de crevasse et de caverne, formant ainsi des ponts
entre les collecteurs (Figure 3.24 cas2). Cette derniere constatation nous conduit & combiner

les approches précédentes pour le calcul de la surface spécifique.

200 pm Grand.= 25X EHT=10.00kV  Signal A=SE2 Date :15 Juin 2011
Diaphragme: Dimension = 30.00 pm WD = 92mm Photo N° = 6159 ECP

Figure 3.23 — Observation microscopique d’un prélévement (essai : S5) apreés un essai de filtration.

H4 : Augmentation du nombre de particules déposées et du diametre du collecteur

En faisant I’hypothese qu'une partie des particules immobiles se dépose autour des grains
et l'autre partie peut former des ponts entre les grains, nous allons calculer la surface spécifique
en introduisant des coefficients de variation des sites de dépot ; le P1 pour les particules qui se
déposent autour du grain (sites de surface). Au début de l’essai P1 =1 et puis il diminue dans
le temps. Cela laisse la place au coefficient P2 qui représente le dépot dans des sites de crevasse
et de caverne.Le P2 prend en considération I'augmentation du nombre de particules dans le
milieu, tel que P2 =1 — P1. Pour l'expression de la surface spécifique nous devons introduire
respectivement P1 et P2 dans le calcul de I'épaisseur du dépot e, et le nombre de particules

n,. En introduisant le P1 dans I'équation 3.45, le nouveau dépot est :

3 UANA
= (P v+ ) -2 (3.57)

La surface et le volume des grains de sable seront calculés avec la nouvelle expression de 1’épais-

seur ep;. Maintenant, en introduisant le P2 dans ’augmentation du nombre de particules
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déposées (équation 3.56), nous obtenons :

1
np’m = P2 sz . gbo e (358)

mp
En injectant les équations 3.57, 3.58 dans I’équation 3.54 de la surface spécifique, nous

obtenons :

§ = Medunt Sy gy (3.59)

ng'%:Pl + np,P2 ‘/;7

Les figures suivantes nous donnent 1'évolution de K /K0 mesurée et K/K0 modélisé. Si
nous supposons que le pourcentage P1 varie linéairement avec le temps, 1’évolution peut étre
identifiée par la valeur de P1 pour un temps de référence que nous avons choisi comme dix
jours P10. En ajoutant ce parametre pour chaque essai on peut optimiser la modélisation de
la perméabilité mesurée (Figure 3.25).

L’évolution de la perméabilité (Figure 3.26) est estimée en prenant un P10 constant de 0,92.
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Casl Cas2

Date 115 Juin 2011
ECP

Grand.= 50X

EHT = 10.00 kv
WD = 7.9 mm

Signal A= SE2

Dishesgne: Dinersan = 120 Photo N° = 6167

350X EHT = 10.00 kv
WD = 8.0 mm

Grand.= 200X EHT = 10.00 kv

WD = 8.0 mm

E2  Date 115 Juin 2011 Date 115 Juin 2011

Photo N° = 6168 ECP

Dishesgne: Dimersion = 3220 e Disphesane: Dinersan = 120

Grand. = 150KX

Date :15 Juin 2011
ECP

EHT=10.00kV  Signal ASgglens Date :15 Juin 2011 Grand. = 1.00KX JO0kV  Signal A= SE2
WD=80mm  Photo = Disphagne: Dimnsion =00 pm Amm  PhotoN"=6172

Disgvsgma: Dimnsion =000

500KX

EHT = 10.00 kv
WD = 8.4 mm

Grand. = 10.00 KX

EHT = 10.00 kv
WD = 8.1 mm

Date 115 Juin 2011
ECP

Signal A = InLens Date :15 Juin 2011
Photo N' = 6183

Signal A=SE2
Photo N° = 6173

Dishesgne:Dinersan = 120 o Disphesane: Dineran = 120

Figure 3.24 — Observations microscopiques : Casl : dépot autour de la surface du grain, cas 2 :

dépot entre les grains de sables formant des ponts, S5.
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Figure 3.25 — Hypothese 4 : évolution de perméabilité (n, augmente, d, augmente, d, augmente).
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Figure 3.26 — Cas4-1 : évolution de K (n, augmente, d, augmente, d, augmente, P10=0,92).
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Jusque qu’a présent, nous avons considéré un coefficient ¢ de Kozeny-Carman constant
durant un essai de filtration. Cependant, ce dernier dépend de la tortuosité (équation 3.7),
laquelle est variable dans le temps en fonction de la porosité. Cette derniere diminue durant
un essai de filtration de particules, elle va faire augmenter le trajet parcouru par les particules,
la tortuosité est ainsi augmentée. Dans ce qui suit, nous prenons en compte cette variation de
tortuosité dans le calcul de la perméabilité par le modele de Kozeny-Carman et cela dans le cas
d’'un dépot de fines particules autour du grain de sable, dans un premier temps P1 et ensuite
pour le dépot qui va former des ponts entre les grains collecteurs. Ceci est bien observé dans la
figure 3.23. La figure 3.27 montre les évolutions de K modélisés en rouge et les évolutions de K

mesurés en bleue.
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Figure 3.27 — Cas4-2

: évolution de K (n, augmente, d, augmente, d, augmente, tortuosité évolue).
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3.5 Conclusion

Le processus de filtration de particules fines dans un milieu poreux sableux hétérogene est
assez complexe, il dépend a la fois de la nature du milieu poreux (e.g. taille des particules,
distribution des pores), mais aussi des conditions d’injection durant Iessai (e.g. vitesse d’écou-
lement, concentration et taille des particules fines entre autres). Cela se traduit par le dépot
d’une partie de ces particules qui est bloquée dans les pores et qui se dépose autour des col-
lecteurs de sables, et une autre partie qui est transportée puis déposée plus loin le long de la
colonne de test. Le dépot de particules va se faire autour des collecteurs sur des sites de surface
au début de l'essai, ensuite le dépot se fera entre les grains dans des sites de cavernes et des
sites de crevasses formant des liaisons de pontage. Une restructuration géométrique des pores
est constatée et qui entrainerait une diminution des volumes de pores, donc la diminution de la
porosité. La perméabilité du systeme de filtration est affectée par la diminution de la porosité
et I'accumulation des particules dans les pores.

Nous pouvons constater que la formation de cake qui engendre des ponts de liaison varie
suivant la vitesse d’injection, mais aussi la forme et la taille des grains. Plus la taille des grains
est importante, plus longtemps va durer le dépot autour du grain, donc la premiere phase de
dépot est plus importante (test S5). Cela dit, pour un milieu dont la porosité initiale est faible,
nous allons rapidement arriver a la deuxieme phase de dépot (test S2 et S3). Donc nous ne
pouvons pas prendre un P1 a 10 jours constant pour tous les types de sables. Ce parametre
peut éventuellement varier inversement par rapport au diametre représentatif des sables.

L’utilisation du modele de Kozeny-Carman pour la prédiction de la perméabilité est capable
de prendre en compte I'hétérogénéité du milieu pour chaque couche (¢;, k;), ainsi que I'évolution
de la tortuosité du milieu. La comparaison entre le modele utilisé et les résultats expérimentaux
le long des essais donne de bonnes approximations de I’évolution de la perméabilité et donc
du colmatage des filtres. Cette approximation a été faite uniquement en prenant en compte
I’évolution de la porosité par le biais du gammadensimetre, 1’évolution de la surface spécifique
basée sur les essais au porosimetre a mercure et les observations microscopiques et enfin une
évolution de la tortuosité du milieu est nécessaire pour prendre en compte les changements du
parcours des particules.

Dans le prochain chapitre, une modélisation du phénomene de transport et de dépot de
particules fines dans un milieu poreux est présentée, cela afin de prendre en compte les diffé-
rents parametres et mécanismes qui peuvent intervenir pendant ce processus. Un modele de
filtration est proposé, regroupant les différentes remarques sur I’évolution de la perméabilité et

la chronologie du dépot dans un milieu hétérogene.
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4.1 Introduction

Les recherches dans le domaine hydrogéologique, mais aussi dans d’autres domaines indus-
triels et médicales ont pour but soit la filtration des particules fines par la rétention de ces
particules dans un milieu poreux, soit d’éviter le dépot des particules durant l'injection des
particules afin de contourner le colmatage du milieu. Notre objectif est de retenir les particules,
tout en estimant la durée de vie du filtre par le biais de I’évolution de la perméabilité. Par
exemple, les problemes liés a la pollution des eaux nécessitent une bonne optimisation physique
des filtres de barrieres anti-pollution et une modélisation des phénomenes de transport-rétention
des polluants dans le milieu naturel. La forte abondance des particules fines en suspension joue
un role déterminant dans la contamination des eaux souterraines de par leur capacité d’adsorp-
tion des contaminants (i.e métaux lourds, matiere organique, sels) mais aussi par leur capacité
de les transporter et de les déposer dans le milieu (McDowell-Boyer et al., 1986), ce qui obstrue

les pores et conduit au colmatage des milieux.

Le transport de particules fines ou colloidales dans des liquides a travers des lits poreux
a fait I'objet de nombreuses recherches et dans différents domaines industriels. Il peut étre
accompagné d'un dépot des particules dans des pores a travers les différentes profondeurs.
Ce processus est appelé filtration en profondeur ou filtration sur lit en profondeur. Différentes
études ont été réalisées sur les étapes de la filtration (premier ordre et second ordre) en fonction
du dépot (Saiers et Hornberger, 1994). Il existe différents modeles, les plus répandus sont : le
modele par convection diffusion macroscopique (modele phénoménologique) et le modele par
analyse de trajectoire qui fait apparaitre les mécanismes d’interception et les forces appliquées.
La difficulté pour prédire 'efficacité de filtration d’un milieu par le modele phénoménologique
dans les bonnes conditions, se situe au niveau du coefficient de filtration pour un filtre encore

propre.

La migration des particules dans le milieu est régie par la convection, la dispersion-diffusion
et les échanges avec le milieu (le dépot et le relarguage dans le milieu). Le phénomene de dépot
est étudié ainsi que les parametres qui influencent le détachement ou bien le relarguage des
particules fines (Ryan et Elimelech, 1996). Le dépot de la particule est essentiellement du a
des changements dans : (i) les conditions hydrauliques (vitesse), (ii) les conditions physico-
chimiques (force ionique, pH) par « attachment » en surface de collecteurs, ou bien (iii) des
captures dues a la sédimentation des particules (de densité plus importante que I'eau) et des

captures physiques par des blocages dans les pores trop petits « straining ».

Ce dernier chapitre de notre étude est orienté vers la modélisation des différents mécanismes
et observations mises en évidence dans la partie expérimentale du chapitre précedent. L’objectif

est la description du phénomene de transport et de dépot dans le milieu, par le biais de modele
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phénoménologique et les équations de conservation de masse (voir le diagramme dans la figure

4.1), en application aux données expérimentales des essais de filtration sur les colonnes en

laboratoire. Le dépot de particules exposé dans la partie précédente sera essentielle dans la

détermination du coefficient de dépot par le modele d’analyse de trajectoire.
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4.2 Les modeles numériques

Il existe de nombreuses approches pour la modélisation du transport et du transfert dans
les milieux poreux, dont : une approche phénoménologique (macroscopique) et une approche
théorique (microscopique). Dans le premier cas le matériau du filtre est traité comme une
« boite noir » et le phénomene de filtration est déterminé a partir de parametres empiriques ;
la perméabilité de I’écoulement est décrite par la loi de Darcy et le coefficient de filtration
A est décrit a partir de la concentration introduite pendant la filtration ainsi que d’autres
quantités physiques. Dans une seconde approche, le filtre est modélisé par des collecteurs avec
des géométries simplifiées (e.g. spheres, cylindre, capillaire), le milieu est associé a un seul
collecteur (singulier) et souvent le transport-dépot est trouvé d’une maniere analytique.

On trouve dans la littérature plusieurs modeles numériques afin de décrire la structure du
milieu filtrant d'une part et les phénomenes qui interviennent d’une autre part, notamment
les différents modes de capture des particules dans le filtre. Dans le cas d’une filtration en
profondeur, Ghidaglia (1994) évoque soit un modele déterministe pour traiter les équations
ou alors une approche probabiliste et dans ces cas on décrit la filtration comme un processus
stochastique. Les modeles numériques pour la filtration dans des couches en profondeur sont
classés dans la littérature en quatre grandes catégories (Ghidaglia, 1994; Rege et Fogler, 1988;
Reddi et al., 2000) :

Phénoménologique ;

Analyse de trajectoire;

— Réseaux;

— Stochastique.

Une description détaillée de chaque modele est en dehors des objectifs de ce travail. Nous
discutons brievement de quelques modeles avec le but de rappeler leurs applications et leurs

limites. Nous fournirons par la suite le modele utilisé pour simuler nos résultats expérimentaux.

4.2.1 Les modeéles réseaux

Le modele de réseaux est considérablement utilisé dans la littérature (Ghidaglia, 1994;
Rege et Fogler, 1988; Kim et Whittle, 2006). Dans ce modele introduit par Fatt (1956), 1'es-
pace poral est modélisé par un réseau de liens interconnectés qui forment le milieu poreux.
Nous trouvons dans la littérature plusieurs formes de réseaux de taille de pores pouvant étre
aléatoire (Figure 4.2). Le débit de fluide dans chaque lien est calculé en résolvant les équations
de continuité en chaque noeud du réseau.

Dans le modele de Ghidaglia (1994), les pores sont modélisés par des tubes cylindres. Le

réseau est carré, a deux dimensions et incliné a 45 degrés par rapport a la direction de 1’écoule-
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ment. Le débit d’écoulement dans chaque pore est calculé par la loi de Poiseuille. La particule se
propage dans les pores par un mode de propagation probabiliste. Cela est défini par la probabi-
lité qu’une particule se trouvant a un nceud, puisse pénétrer dans un pore (proportionnellement
au débit dans ce pore). Cela se traduit par I'entrainement des particules par 1’écoulement vers
les pores a plus forts débits. Cette hypothese a aussi été utilisée par Rege et Fogler (1988).
Ajouté a cela, la loi de probabilité tient compte des différents mécanismes de blocage (constric-
tion ou interception directe). Kim et Whittle (2006) présentent le modele réseau pour des pores
cylindriques, la résolution des équations d’écoulement a 1’échelle du pore est basée sur la loi
de Navier-Stockes. Ce modele est élaboré pour l'infiltration de particules mono-disperse et non

browniennes sous ’action des forces hydrodynamiques et gravitationnelles.
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Figure 4.2 — Les différentes géométries des modeles réseaux (Rege et Fogler, 1988).

4.2.2 Les modeles stochastiques

Ces modeles sont basés sur des descriptions probabilistes des phénomeénes rencontrés dans
un essai de filtration en profondeur. Cette approche stochastique va associer aux phénomenes
des lois de probabilité, sans pour autant donner des descriptifs sur : la taille des pores, les
distributions de taille des particules, ou les morphologies des dépots (mécanismes de rétention
occasionnés dans les pores). Le modele simule la performance de la filtration en profondeur

en considérant un processus de naissance ou de mort (Rege et Fogler, 1988). Un événement de
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naissance représente un pore initialement ouvert se trouvant étre bloqué et un événement de
mort représente un pore débloqué initialement bloqué et cela en raison de relarguage des par-
ticules. Le nombre moyen de pores bloqués a un moment donné est déterminé par la résolution
des équations de probabilités et se trouve ensuite lié a la vitesse du fluide et a la perméabi-
lité. Ce modele est considéré comme intermédiaire entre les modeles d’analyse de trajectoire et

phénoménologique que nous allons voir.

4.2.3 Les modeles d’analyse de trajectoire

Le principe du modele est I'analyse de la trajectoire de la particule de filtration en faisant
intervenir deux éléments de base : 1. Le concept de ’élément unité du lit (UBE) (élément
collecteur) ; 2. L’analyse de la trajectoire.

Le concept représentatif des milieux granulaires par des (UBE) a été introduit par Payatakes et al.
(1973) et puis par Tien et Payatakes (1979) (cité dans Zamani et Maini, 2009). Ils supposent
qu'un lit filtrant homogene peut étre composé d’un certain nombre d’éléments de lit connecté
en série de longueur [/, dont chacun a son tour est composé d’un certain nombre de collecteurs.
Ces collecteurs ont des tailles et des géométries spécifiques de telle sorte a pouvoir calculer
I’écoulement (Figure 4.3 ). Par ailleurs l'efficacité n de chaque collecteur peut étre déterminée a
partir des mécanismes de transport des particules en suspension (sédimentation, forces de van
der Waals, interception directe).

les collecteurs ont été regroupés en trois catégories : sphérique, capillaire, et collecteur en

forme de tube de constriction.

Modele de collecteur capillaire

Le modele est assez simple dans lequel le milieu est représenté par des collecteurs en forme

de cylindre de méme taille.

Modeéle de collecteur tube en constriction

Le modele de collecteur en tube de géométrie de constriction décrit un écoulement de fluide
dont la direction peut converger ou bien diverger. Zhao (1994) décrit trois types de géométries

appliquées : géométrie parabolique, géométrie sinusoidale et une géométrie hyperboloide.

Modele de collecteur sphérique

Dans ce modele la sphere collectrice représente le grain du milieu. L’écoulement autour d’'un

collecteur sphérique peut étre obtenu a partir d’équations appropriées. Nous trouvons deux
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Figure 4.3 — Schéma représentatif du milieu granulaire d’apres Tien et Payatakes (1979) (cité dans

larticle Zamani et Maini, 2009).

modeles sphériques dans la littérature : le modele de sphere isolée et le modele de Happel

(Happel, 1958).

— Le modele de sphere isolée impose aux collecteurs d’étre totalement indépendants les uns
des autres. Par conséquent, le champ d’écoulement autour de chaque sphere est supposé
étre le méme que celui de 1’écoulement du fluide.

— Le modele de Happel sphere-in-cell est le plus utilisé pour les milieux granulaires, la
géométrie a été simplifiée a un grain sphérique représentant le collecteur, lequel est entouré
par une couche de fluide dont I’épaisseur est calculée de telle sorte que la porosité du milieu

a Péchelle macroscopique soit correctement respectée (Figure 4.4a).

Un autre modele identique a celui de Happel dans la conception et la formulation est le
modele de Kuwabara (Kuwabara, 1959), (il est cité dans Zhao, 1994). La différence entre ces
deux modeles intervient dans les conditions aux limites sur la couche de fluide qui entoure le
collecteur. Dans le modele de Kuwabara, il est supposé que la vorticité sur la surface du fluide

en enveloppe est nulle.
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Figure 4.4 — Les modéles sphériques : (a) modele de Happel sphere-in-cell (Happel, 1958), (b) modele
Hemisphere-in-cell (Ma et Johnson, 2010).

En appliquant le modele sphere-in-cell, Yao et al. (1971) consideérent les mécanismes de
sédimentation, interception directe et diffusion afin de déterminer le nombre de particules en
suspension qui se déposent autour du collecteur. Ils déterminent 'efficacité du collecteur n qui
correspond au taux de particules qui approchent et se déposent autour du collecteur; tout
cela en fonction de la taille des particules fines, du diametre des grains collecteurs sphériques,
de la porosité du milieu, de la vitesse de 1’écoulement dans la couche de fluide et des masses
volumiques de I'eau et des particules en suspension.

Il existe une amélioration du modele sphere-in-cell, Ma et Johnson (2010) ont proposé de
prendre en compte la zone ou les collecteurs se touchent en présence de forces répulsives, c’est
le modele hemisphere-in-cell (Figure 4.4b). Ce modele permet d’intégrer la considération que le
dépot de particules en milieu poreux qui était pris seulement en surface autour du collecteur,

peut aussi étre pris entre les grains.

4.2.4 Les modeles phénoménologiques

Les modeles phénoménologiques sont souvent utilisés pour ’analyse de transport des parti-
cules en suspension. Ils sont essentiellement basés sur les équations macroscopiques de conser-
vation et de continuité (Herzig et al., 1970). Les premiers modeles de ce type ont été développés
par Ives (1960), ou les parametres empiriques s’obtiennent par ajustement sur les courbes ex-
périmentales. Cependant, les équations macroscopiques ne considerent pas les mécanismes de
rétention a l’échelle du pore, or la filtration des particules est tres largement affectée par la
structure porale du milieu. Par exemple, dans le cas d’'un dépot de particules par gravité, la

particule peut étre captivée ou relarguée suivant les forces existantes a I’échelle locale du pore.
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Afin d’y remédier nous allons utiliser le modele d’analyse de trajectoire pour déterminer 1’effi-
cacité du filtre et 'introduire dans la cinétique de dépot. Nous verrons tout cela en détail dans

les paragraphes qui suivent.

4.2.5 Choix du type de modele de filtration

La disponibilité de tant de modeles souleve une question : quel est le modele le mieux adapté
pour étudier la filtration en lit profond ?

En utilisant les données expérimentales obtenues sur le transport en colonne de laboratoire,
le modele de filtration phénoménologique est développé par le biais des équations macrosco-
piques de transport. La cinétique de dépot est approchée en prenant en compte l'influence
des facteurs qui controlent le taux de dépot de particules et qui interviennent lors d’interaction
entre les particules et les collecteurs (observés dans le chapitre précédent). Le modele établi sera
par la suite comparé aux résultats expérimentaux obtenus avec les expériences de transport en

colonne de laboratoire afin d’examiner sa validé.

4.3 Approche macroscopique du probleme de la filtra-
tion

L’intérét fondamental de la théorie de filtration en profondeur est de pouvoir développer des
modeles afin de prédire la performance des filtres a éliminer des particules. Dans ce but, des es-
sais expérimentaux ont été effectués puis modélisés afin de développer des modeles numériques.
La filtration permet de faire le lien entre un coefficient macroscopique de dépot (K, ou bien
Aq) trouvé expérimentalement qui peut varier en fonction de la vitesse (Benamar et al., 2007),
ou bien en fonction du rapport du diametre des particules fines sur le diametre des collecteurs
(Z—Z) (Porubcan et Xu, 2011). Par ailleurs, le coefficient de dépot peut étre extrait de 'analyse
de la trajectoire des particules a 1’échelle du collecteur et cela en déterminant efficacité du
collecteur a retenir les particules par le biais de différentes forces et interactions dans le milieu.
Les paragraphes suivants vont décrire la filtration macroscopique et les parametres estimés.

Le transport des particules fines en suspension est réalisé dans un milieu poreux parfai-
tement saturé en eau, constitué d’'une matrice granulaire qui ne subit aucun mouvement des
collecteurs les uns par rapport aux autres, ce qui établit un milieu poreux stable (pas d’éro-
sion ni de tassement). Selon les conditions physico-chimiques et les propriétés géométriques des
particules et des collecteurs, le transport des particules fines est accompagné d'un dépot de
particules autour des collecteurs. Parfois le dépot est suivi d'un relarguage des particules fines

dans le milieu causé par le détachement de ces particules, soit par les forces locales ou bien
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par des changements dans les conditions initiales (notamment hydrauliques durant les essais de
filtration).

Les mécanismes de transport de fluide en milieux poreux ont été largement décrits dans des
études antérieures (Bear, 1972; McDowell-Boyer et al., 1986; Zaiter-AlHouayek, 2005) et nous
ne nous attarderons pas a les décrire en détails. Les particules en suspension dans le fluide
sont transportées a travers le milieu et subissent entre autres des phénomenes de convection,
diffusion et dispersion. Dans la suite, les équations de conservation de la masse du fluide et de

conservation de la masse des particules en suspension sont écrites.

4.3.1 Conservation de la masse du fluide

L’écoulement dans un milieu poreux est gouverné par la loi de conservation de masse. La
variation de la teneur en eau massique est égale a la masse d’eau apportée par le flux d’eau

massique, I’équation de conservation de masse des fluides s’écrit :

Nt 0l — (o) (1.)

La vitesse moyenne d’infiltration v est déterminée par la loi de Darcy a « l’échelle macro-
scopique », elle fait intervenir le débit volumique d’eau (Q et la surface totale de la section du
filtre A, telle que v = % L’eau s’écoule a travers les pores dans les volumes des vides, par
conséquent, la vitesse v est fictive étant donné que toute la surface A du filtre est incluse de
meéme que les surfaces des grains-collecteurs. Afin d’étudier le mouvement des particules dans le
milieu, la vitesse réelle d’écoulement dans les pores est nécessaire. Si on suppose que la fraction
volumique de deux phases (mobiles et immobiles) et par conséquent la porosité est identique a
la fraction surfacique de ces deux entités, la vitesse dans les pores peut étre définie comme le
rapport entre la vitesse de Darcy et la porosité du milieu u = %
L’équation de la loi de Darcy généralisée pour un écoulement laminaire, sans aucune turbu-

lence s’écrit :

v o= u~¢:_7kV(P+pf-g~z) (4.2)

avec :

ps : masse volumique du fluide [kg/m?];

v : vitesse moyenne du fluide [m/s];

u : vitesse du fluide & 1’échelle des pores [m/s];
¢ : porosité du milieu granulaire, ¢ = V,,/Vp;
k

: perméabilité géométrique [m?];
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= viscosité dynamique [kg/m/s];
P : pression [N/m?|;
g : accélération de la pesanteur [m/s?].
En insérant I'équation 4.2 dans ’équation 4.1, nous obtenons 1’équation de conservation de

la matiere pour le fluide tel que :

a(pét.qﬁ)+V'(Pf'_7kV(P+Pf'g‘z)) = 0 (4.3)

4.3.2 Conservation de la masse des particules en suspension

En régime d’écoulement permanent et en conditions saturées, la conservation de la masse
des particules fines de kaolinite et leur transport a travers un milieu poreux sableux peuvent étre
représentés par un probleme macroscopique de transport (convection-diffusion des particules en

suspension (Bear et Bachmat, 1991)). L’équation macroscopique s’écrit :

9(¢-C)

5 = V(6-Dy-VC)=V-(u-¢-C)+R (4.4)

ol R représente le taux de disparition ou de génération de la masse. Cette équation va décrire le

transport des particules d’une concentration C' [g/1], parcourues dans le milieu de dimension (x,

y, z) durant un certain temps t. Le transport des particules se fera par advection appelé aussi

convection & une vitesse des pores u[m/s], ajouté a cela nous aurons deux autres phénomenes
couplés qui interviennent dans le transport :

— la diffusion moléculaire : mouvement des particules fines par la présence d’un gradient

de concentration. Il est indépendant de ’advection et dépend du mouvement brownien

des particules. Le flux da a la diffusion est exprimée par la loi de Fick :
F = —-D,;,-VC (4.5)

o, VC' décrit le gradient de concentration et Dy [m?/s] représente le coefficient de diffu-
sion dans I'eau sans tenir compte de la tortuosité w pour contourner les grains de sables.
Ainsi, il faut prendre en considération un coefficient de diffusion effectif Dy = w - D,.
Le coefficient de tortuosité doit étre inférieur a 1 (Bear, 1972). Le coefficient de diffu-
sion moléculaire ne varie pas significativement avec la concentration mais dépend de la
température.

— la dispersion mécanique est associée d'une part a la vitesse du fluide qui peut étre plus
ou moins forte suivant que la particule se trouve au centre du pore (grande vitesse), ou

bien que la particule se trouve sur les bords des pores (faible vitesse) (Figure 4.5a ) et
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d’autre part a la structure complexe du milieu poreux (Figure 4.5b, qui affecte le trajet
emprunté par les particules.
Les phénomenes de dispersion mécanique sont représentés par une loi de Fick. Selon cette

hypothese, le flux de matiere traversant une surface A par dispersion mécanique s’écrit :

F = —Dyn-VC (4.6)

olt Dgy,[m?/s] est le tenseur de dispersion.

[de] = 0 o - |U| 0

0 ar - |ul

On distingue deux types de dispersions, selon que 1'on est dans la direction du flux pour la
quelle on aura une dispersivité longitudinal o, ou bien on est dans la direction normale au flux
et on aura une dispersivité transversale ar). Le tenseur de dispersion est Dy, = «; - |ule; ® e;.

D’une maniere générale, le coefficient de dispersion est obtenu par ajustement des résultats
numériques (modeles d’application en cours) sur les résultats expérimentaux (essais de perco-
lation). Zaiter-AlHouayek (2005) propose dans une recherche bibliographique sur les modeles
hydrauliques, divers facon d’estimer «

— A Téchelle des pores-grains, oy, ~ dg, il peut étre assimilé a la taille moyenne des grains

et ar=0,1-arm;

— Essais de laboratoire sur du sable, le™* < a;, < le ?m;

— Essais sur sites, ou des tests a gradients naturels, le72 < a; < 1m;

— Essais sur sites, ou des valeurs de calage des résultats numériques sur résultats expéri-

mentaux, 1 < a7 < 100m.

Ces valeurs de dispersivité ajustées par des modeles numériques peuvent étre d’une grande
incertitude, dans le cas de nos essais on utilisera le diametre moyen des grains comme valeur
initiale pour la dispersivité longitudinale.

Les deux phénomenes de diffusion moléculaire et de dispersion mécanique ne peuvent étre
séparés dans le mouvement des particules. Ces deux processus sont alors couplés et traduits par

un seul terme : tenseur de dispersion hydrodynamique Dy, de tel sorte que :

ar - |U|—|—D0 0 0
[Du] = 0 ar - lu|l + Dy 0
O O g, - |U|+D0
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Figure 4.5 — (a) La distribution des vitesses au sein d’un pore, (b) La distribution des pores et la

tortuosité du milieu.

Afin de déterminer 'importance de la diffusion moléculaire par rapport a la dispersion
mécanique, le nombre de Péclet est utilisé. Ce nombre adimensionnel caractérise le rapport
de la convection et la diffusion Pe =1 -wu/Dy, ou [ est une grandeur caractéristique du milieu
traversé. Zaiter-AlHouayek (2005) utilise le diametre moyen des grains pour caractériser . Etant
donné que la dispersion hydrodynamique est une fonction croissante du nombre de Péclet, la
valeur de ce dernier déterminera l'influence de chaque phénomene.

En calculant : Pe = d - u/Dy, avec d : diametre des grains moyen, Dy = 0,9 - 10e™? | nous
trouvons un nombre de Péclet entre 160 et 600, ce qui veut dire que la dispersion hydrody-
namique est principalement due a la dispersion mécanique et que nous pouvons négliger la

diffusion.

Dans un milieu ou le diametre du lit filtrant (diametre intérieur de la colonne) est beaucoup
plus important que le diametre des grains du filtre, I’écoulement radial peut étre ignoré et
I’écoulement est considéré unidirectionnel suivant le sens (z) de I’écoulement (Zamani et Maini,

2009). On peut écrire I’équation 4.4 comme cela :

2

§oO) g PO, 00, "
z est la profondeur du filtre dans la colonne et Dy, est la dispersion hydrodynamique longi-
tudinale. La masse transportée interagit avec le milieu poreux et elle est représentée par le
terme R dans ’équation 4.7. Les différents phénomenes et les réactions font qu’une partie de
la masse injectée initialement se dépose et I’autre partie partie est mobile en suspension (Ceci
est représenté dans la figure 4.6). En récapitulant les principaux procédés pouvant intervenir,
nous avons :

— Le blocage géométrique appelé « straining » peut se produire : (i) dans les pores plus



126 4.3. Approche macroscopique du probléme de la filtration

DéEbit sortant

|§| C' : Particules mobiles
‘/darcy'

[ G, :Particules immobiles
Débit entrant

Figure 4.6 — Schéma représentatif du milieu granulaire ainsi que le dépot et transport de particules

dans le pore.

petits que les particules (Bradford et al., 2002, 2003), (ii) au niveau des points de contacts
entre deux grains de sables, (iii) ou bien cela se produit dans les gorges des petits pores,
dans lesquelles la vitesse de I'eau est tres faible et le mouvement de 1'eau est considéré
pratiquement immobile;

— Le dépot des particules a la surface d'un collecteur, par des réactions physico-chimiques.
Le mécanisme est appelé « attachment » di a des interactions entre les collecteurs et les
particules (théorie D.L.V.O). Suivant la barriere d’énergie, les conditions peuvent étre
favorables ou bien défavorables pour l'attachement des particules (Ryan et Elimelech,
1996) ;

— Les particules déposées peuvent étre réentrainées a nouveau dans la circulation. Ce mé-
canisme de détachement est impliqué par les réactions entre deux particules qui peuvent
étre attractives ou répulsives suivant la nature des surfaces et la solution chimique, ainsi
que des changements brutaux dans les écoulements (Herzig et Goff, 1972a).

Afin de représenter les interactions entre les particules du filtre et la solution injectée, le terme

du taux de dépot sera représenté dans I’équation 4.7, comme cela :

0¢ oC 0*C oC  Oo

o représente le « dépot spécifique » des particules fines qui est défini comme la masse de

C.

particules déposées M;,, par le volume du milieu (i.e. ¢ = M;,,/Vr). Nous pouvons relier le
dépot spécifique o a la concentration de particules immobiles déposées Cj;,,,, définie comme la

masse de particules immobiles par le volume des pores, on trouve alors :
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Com = —2— = — (4.9)

4.3.3 Taux de dépot

Le terme % détermine le taux de dépdt, il est associé a plusieurs grandeurs (e.g. les diametres
des collecteurs et les particules fines, les tailles des pores disponibles, les débits d’injections
utilisés, les conditions physico-chimiques, le pH, les charges électriques entre autres). Dans le
cadre de nos recherches, les essais de filtration sont réalisés pour des particules en suspension
de dimensions entre (0,1 — 2)pm, dans des filtres de sables de dimensions entre (0,3-2)mm.
Les dimensions des tailles des pores de sables sont de 'ordre de (100 — 400um). La taille des
colloides est un parametre important pour déterminer quel type de filtration est prédominante
dans le filtre. Herzig et al. (1970) définissent un rapport entre le diametre de colloides d,, et le
diametre des collecteurs du filtre d, supérieur a 0,05 (Z—Z > 0,05), pour qu’il y’ait piégeage des
colloides dans les pores. Toutefois, des travaux plus récents par Bradford et al. (2002, 2003),
préconisent plus de prudence sur le rapport du diametre des colloides sur le diametre médian
des collecteurs et pensent que les travaux de Herzig et al. (1970) sous-estiment le piégeage des
particules qui peut se produire pour un rapport beaucoup plus faible de 0,0017.

Dans nos essais, les particules fines qui circulent a travers des pores sont 50 a 4000 fois
plus petites que les collecteurs. Par conséquent, les particules fines non agglomérées et qui sont
transportées ne sont pas capturées directement, cela peut se produire si elles sont proches des
surfaces des grains. En revanche, les particules qui forment des agglomérats sont susceptibles
d’étre piégées dans le cas de la nouvelle condition de Bradford et al. (2002, 2003). Ainsi, les
particules dans le milieu subissent le dépot dans les pores par le biais de deux phénomenes : le
dépot par attachement a la surface des collecteurs, dans le cas de particules détachées et le dépot
par blocage géométrique « straining », ce dernier n’est pas prédominant dans la premiere partie
du dépot (cas d’étude pour un lit de sable encore propre, au début de I’essai) mais susceptible

de se produire dans la deuxieme partie du dépot pour des agglomérats de particules.

4.4 Théorie de la filtration

La théorie de la filtration permet de faire le lien entre 'efficacité du milieu poreux a filtrer
les particules fines et le coefficient de dépot qui tient compte des différents mécanismes de
dépot-relarguage évoqués plus-haut.

Iwasaki (1937) proposa pour la premiere fois, grace a un bilan de matiere, la variation de la

concentration des particules déposées avec la distance. Il admit une augmentation linéaire du
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coefficient de filtration K, en fonction de la concentration dans le filtre C' :

aa—g = —K;-C (4.10)

Depuis Iwasaki (1937), il est courant de décrire efficacité du filtre a éliminer les particules
en terme de K. Meilleure est l'efficacité de filtration d’un milieu quand K,; augmente. Ce
coefficient de filtration est un parametre important, intervenant dans plusieurs théories de
filtration. Il dépend des mécanismes de transport et de dépot, par conséquent, affecté par le

blocage des particules. Etant donné qu’un bilan de matiere dans la couche d’épaisseur dz s’écrit :

do oC

On obtient ’équation cinétique d’Iwazaki (équation 4.10), de la forme :

Oo

o = vk C (4.12)
Oo
5 = A C (4.13)

Le coefficient K, [1/m)] de filtration peut étre constant durant un essai. Herzig et al. (1970)
définissent le coefficient de filtration comme la densité de probabilité de capture des particules
par unité d’épaisseur . Il est courant de trouver dans la littérature que A [s7!] dépend de \g et

un parametre de dépot o, tel que :
A= f(Xo,0) (4.14)

L’équation 4.13 est une réaction du premier ordre en cinétique chimique. Cependant, ce phé-
nomene est observé seulement dans un milieu encore propre (durant le début de la filtration),
ou on est dans le cas de la cinétique de filtration du premier ordre. Or apres l'accumulation
des particules, A dépend de la concentration des particules déja retenues dans le filtre et de la
fraction du milieu poreux encore disponible a retenir des particules, cela contraint & passer a
la cinétique du second ordre. Nous exposerons dans les paragraphes suivants de plus amples

détails sur les différents taux de filtration proposés dans la littérature.

4.4.1 Cinétique de la filtration du premier ordre

Il existe plusieurs formes du terme de filtration %—i dans la littérature (Herzig et al., 1970;
Saiers et Hornberger, 1994; Benamar et al., 2007). Une écriture souvent exposée entre le terme

de dépot o et la concentration de particules fines C' est présentée dans 1’équation 4.15. Ce
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terme de filtration du premier ordre ne prend pas en compte le dépot accumulé dans le milieu
poreux. Selon cette équation, les particules fines dans la solution peuvent se déposer dans les
collecteurs selon un coefficient de dépot A, et selon certaines conditions dans la solution, ces
mémes particules peuvent étre remises en suspension par relarguage ou détachement, pour un

coefficient \,. Les deux termes obéissent a une cinétique du premier ordre.

do
ot

Ag et A\ [s71] représentent respectivement les coefficients de la cinétique de premier ordre du

= M-C=\ -0 (4.15)

dépot et du relarguage.
Bradford et al. (2002, 2003); Bradford et Bettahar (2006) décomposent la cinétique de dépot
en fonction de la phase de dépot par straining et de la phase de dépot par attachement, ce qui

donne :

do
— = REY 4 g 4.16
Les termes de dépot sont représentés ainsi :
E* = Aatt * watt O = Nger - 0 (4~17)
EStT - )\str . wStT . O (418)

Aatt €6 Agyr [1/8] représentent respectivement les coefficients de la cinétique de premier ordre
du dépot par attachent et par straining. Age;[1/s| représente le coefficient de détachement des
particules fines du premier ordre. 1, une fonction adimensionnelle qui représente le dépot par
attachement, elle est égale a 1 pour un filtre propre et s’applique dans ce cas a la cinétique de
premier ordre. ¥4, est une fonction adimensionnelle pour un blocage par straining des particules.
Bradford et al. (2002) ont montré expérimentalement sur des colonnes de sables que le blocage
par straining dépend fortement de la profondeur z, de tel sorte que le dépot par straining se

produit principalement a ’entrée de I'injection, cette fonction de rétention est définie par :

dso+ 2\ 7
wstr = ( 5Od ) (419)
50

[* est un parametre expérimental qui prend en compte la forme des colloides, le parametre ds
est utilisé comme un substitut de la taille de pore (représenté par la taille médiane des grains
collecteurs). Par ailleurs, Le facteur Ay, est fonction du rapport des diametres de particules
fines sur la diametre moyen des grains, de tel sorte que pour un g* = 0,43, Bradford et al.

(2002), définissent une corrélation entre Ay, et dp/ds :
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dp \ 42
Netr = 269,7(—p) (4.20)
d50

4.4.2 Cinétique de la filtration du second ordre

Dans la cinétique du premier ordre il est supposé que le filtre est toujours propre avec un
coefficient de filtration A\ constant, cela peut s’appliquer dans les premiers moments de l’essai
pour des concentrations de particules fines déposées occupant un faible volume dans les pores.
Néanmoins les changements effectués dans le milieu poreux par les quantités de particules
déposées modifient considérablement le volume des pores. Cela implique que le coefficient de
filtration dépend a la fois de la concentration de particules mobiles dans I’eau mais aussi de la
capacité du milieu a pouvoir encore retenir les particules. Dans ce cas on parle de cinétique du

second ordre (Saiers et Hornberger, 1994; Kim et Whittle, 2006), que 1'on peut écrire :

g—j = M- F(o)-C (4.21)
ol Ao[1/s] est un coefficient empirique de filtration pour un filtre initialement propre. Il va dé-
pendre de plusieurs parametres dont : le diametre des gains collecteurs d, le diametre des parti-
cules fines d,,, la vitesse de filtration v ainsi que la viscosité dynamique de I'eau p. Ives et Sholji

(1965) cité dans Zhao (1994), mettent en évidence une relation entre les différents parametres :

Ao ox di - ol et dy (4.22)

ou, a, b, ¢, s sont des parametres empiriques déterminés expérimentalement. Ives (1969) estime la
valeur de Ay d’une kaolinite dans un milieu constitué de petites billes, il propose une expression

similaire telle que :

N = 2-le bt d) ot d;’4 (4.23)

Nous verrons dans la prochaine section que Ay peut aussi étre déterminé en intégrant 'efficacité
du filtre.

Concernant la fonction de rétention F(o) = A/, elle est déduite des essais expérimentaux.
Nous trouvons dans la littérature trois directions possibles pour définir I'expression du méca-

nisme de dépot :

1. Le premier cas ou la fonction F(o) augmente, ce qui signifie que la capacité du filtre a

¢liminer les particules s’améliore a mesure que le dépot augmente et que le milieu poreux



Chapitre 4. Modélisation de la filtration 131

se colmate. Iwasaki (1937) donne la relation de A comme une fonction monotone croissante

en fonction de o.
A= X-(140b-0) (4.24)

avec b > 0 un parametre expérimental.

2. Le deuxieme cas, contrairement au premier cas, la performance du filtre est diminuée avec
l'augmentation du dépot o. La fonction F(o) est monotone décroissante. L’expression

proposée par Mehter et al. (1970) s’écrit :
A= X:-(1=b-0) (4.25)

Heertjes et Lerk (1967) quand a eux proposent une fonction décroissante, faisant interve-

nir le milieu poreux :

o

Maroudas et Eisenklam (1965) déterminent une fonction F(o) dépendante de la capacité

A= Ao (1 - 3) (4.26)

maximum qu’un milieu peut retenir ¢,,,, (dépot maximum dans les pores). L’expression

est :

A = AO.(1— 7 > (4.27)

UWQZ

3. Dans le troisieme cas, la fonction F(o) présente une combinaison du comportement des
deux cas précédents, c’est-a-dire que cette fonction va d’abord augmenter avec le dé-
pot et ensuite diminuer avec l'accumulation des particules dans les pores . Ives (1960);
Ives et Sholji (1965), ont proposé I’expression suivante :

2

A = AO-(Hb-a—;'U ) (4.28)

o — O

Ives (1969) propose une équation générale de A et le dépot o, regroupant plusieurs cas, dont

chacun peut étre une solution particuliere de ’équation, ’expression est :

A = AO-(1+h—U)n1.(1—i)n2.(1— 7 >n3 (4.29)
¢0 ¢0 Omax

ol b > 0 est une constante géométrique en relation avec 'arrangement des grains, ny, ns, ng

sont des parametres expérimentaux positifs et o,,,, est la valeur maximale du dépot spécifique
dans le filtre.
Zamani et Maini (2009) regroupent les différentes fonctions F'(o) dans une étude de 1'état

de l'art sur la filtration (Tableau 4.1)
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Table 4.1 — Liste des expressions proposées dans la littérature de la fonction de rétention, F(o) = A/ Ao

d’aprés Zamani et Maini (2009).

expression parametres auteurs
F=140b-0;b>0 b (Iwasaki, 1937)
F=1-b-0;b>0 b (Mehter et al., 1970)
F=1-2 (Heertjes et Lerk, 1967)
F=1-_= (Maroudas et Eisenklam, 1965)
F = (ﬁ)n, b>0 n>0 b, n (Mehter et al., 1970)

_ #(a)/ 0 "
F= <(¢0—0)/(1—f5)> , n (Deb, 1969)
F = (1 + I;—;‘) : < — %) ; b>0 b, ny,nsg (Mackrle et al., 1965)
F=1+b-0— (;Ofg : b>0, a>0 a, b (Ives, 1960)

nl n2 n3

F= (1 + %g) . ( _ %> . (1 _ m:w) :b>0 b, ni,na,ns  (Ives, 1969)

Bradford et Bettahar (2006) quand a eux définissent la fonction de dépdt par straining de
particules (équation 4.18). Ils font intervenir la distance z parcourue par les colloides, ainsi que
le dépot maximum o,,,,. Ils donnent une fonction décroissante en fonction du dépot o et de la

distance z(profondeur du milieu). L’expression est la suivante :

g d50 —f- y4 —#
= (1- : 4.
wStT ( Omax > ( d50 > ( 30)

Le premier terme de I’équation 4.30 décroit en fonction de la capacité des sites de remplissage

a pouvoir recevoir les particules, il varie entre 1 (o = 0 au début de U'injection) et 0 (0 = opas
aucun site n’est disponible). Le second terme de 1’équation suppose que le dépot des particules
survient principalement a l'entrée de la colonne (Bradford et al., 2003). Suite a des expériences
menées par Bradford et al. (2002) sur des colloides dans différents milieux constitués de sables
et de billes de verre, ils montrent que la rétention des colloides par straining se fait en grande
majorité a l'entrée de la colonne, au point d’injection. Cela est di au dépdt des colloides qui
vont boucher les petits pores a ’entrée de la colonne.

Plus récemment, dans un modele de rétention par straining uniquement de particules en
latex dans des milieux sableux hétérogenes, Porubcan et Xu (2011) utilisent la formulation de

(Xu et al., 2006) pour la saturation des sites de rétention, la formulation est la suivante :

o

F(o) = e (4.31)

Az détermine a quelle vitesse la capacité de rétention sera diminuée essentiellement durant

I'injection, due a l'accumulation de particules a I'intérieur des espaces poreux o.
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4.4.3 Prédiction du coefficient de filtration-dépot

Le coefficient de filtration A est basé sur l'efficacité du filtre a pouvoir retenir les particules.
Il est analogue au coefficient de filtration (Herzig et al., 1970), défini comme étant la probabilité
de capture des particules par unité de temps. Le terme A définit auparavant pour une cinétique
du second ordre, dépend a la fois des particules déja retenues et d’un coefficient de filtration

initial.

A = X F(o) (4.32)

Le coefficient de filtration initial A\g, pour le cas d’un filtre au début de I'injection, dépend
a la fois des forces hydrodynamiques et des forces physico-chimiques qui s’exercent entre les
particules en suspension et le milieu poreux (Herzig et al., 1970; Delanchambre, 1966). I1 dépend
aussi de la vitesse du fluide, par exemple Benamar et al. (2007) montrent que le dépot augmente
lorsque la vitesse d’injection croit jusqu’a une vitesse critique a partir de laquelle le taux de

dépdt diminue. Ceci peut étre représenté par l'expression 4.33, ou by et by sont des constantes.

A= b -v—by-v? (4.33)

Dans ce qui suit, la théorie de la filtration est utilisée pour faire le lien entre le coefficient de
dépot g et lefficacité du collecteur 7. Ils seront calculés pour un filtre propre par 'analyse de
trajectoire dans un collecteur (sphere-in-cell) dans le modele de Happel (1958). Zamani et Maini
(2009) décrivent la formule de efficacité du collecteur a I’état initial de filtration en faisant

une analogie entre ’équation d’Iwazaki 4.10 et 'efficacité d’un seul collecteur par la formule :

(1—¢o) v

3
A = =
‘ 2 d,

Mo (4.34)

Yao et al. (1971) présentent trois parametres a additionner pour calculer lefficacité du col-
lecteur isolé ; la diffusion 7p, I'interception directe n; et la sédimentation 1 (ng = np + n; +1s)-
Depuis plusieurs auteurs ont raffiné I’équation de 'efficacité du collecteur, parmi les auteurs,
Rajagopalan et C.Tien (1976) donnent une forme plus précise de 'efficacité d’'un collecteur isolé
en utilisant le modele de Happel. Sur la base de données expérimentales a 1’échelle macrosco-
pique, I’équation de ’analyse de trajectoire sous différentes conditions qui estime la probabilité

de collision est donnée par :

v\ 12

) " N;)A] (4.35)

S

H
Mo = |4-AY3 . (N,e) ™ + A, - <7
v

1/8
) NP 33810734, - (



134 4.4. Théorie de la filtration

avec :
1-6°

A, = (4.36)
1—23.60+2.65— ¢

A, : parametre de porosité issu du modele sphere-in-cell (Happel, 1958), avec 6 = (1 — ¢o)'/3 ;

H : constante d’'Hamaker, elle est caractéristique des surfaces et de Pordre de 107'.J (Ghidaglia,
1994) ;
Npg = dp/dy : aspect géométrique; vy = 7= (psp — py) - d? : vitesse de sédimentation ;
Npe = % : nombre de Péclet qui définit le rapport entre la convection et la diffusion Dj.
L’efficacité du collecteur 7y est définie comme le rapport du taux des particules déposées
sur le taux des particules approchées. Il pourrait y avoir une différence entre I'efficacité estimée
a partir de calage sur des courbes expérimentales et celle calculée expérimentalement. Dans
cette perspective 'efficacité réelle du collecteur peut étre exprimée en fonction de Defficacité
théorique du collecteur et d'un coefficient d’ajustement des mécanismes physiques qui ne sont
pas pris en compte, soit (n = a - 1y). Pour @« = 1, nous avons des conditions favorables pour
que toutes les collisions aboutissent a un dépot. Le terme de dépot s’exprime alors en fonction
de Defficacité théorique du collecteur 7y et d'une fonction de filtration qui traduit la capacité

qu’un milieu poreux a de retenir les particules, reliée aux volumes des pores encore disponibles.

Dans des essais de filtration, Xu et al. (2008) ont étudié I'influence des particules sphériques
et non sphériques en suspension a travers des sables uniformes. Ils en déduisent que la forme
de la particule non sphérique mais plutot ellipsoidale tend a adopter une orientation privilégiée
durant 1’écoulement. Son axe principal tend a s’aligner avec le sens de 1’écoulement local, ce qui
change le rapport d,/d, qui influence étroitement le calcul du coefficient g et donc la cinétique
de dépot (Bradford et al., 2002, 2003; Xu et al., 2008; Porubcan et Xu, 2011). Les résultats des
essais de filtration de Xu et al. (2008) montrent que 7y varie linéairement avec le rapport de la
taille des particules fines et la taille des grains de sable (d,/dgs). Bradford et al. (2002, 2003)
ont réalisé des expériences en utilisant différentes tailles de sables sphériques et des mélanges de
sables dans des conditions particulieres, afin d’écarter le dépot physico-chimique par attraction
et de n’avoir un dépot que par blocage géométrique dans des pores étroits « straining ». Ils ont
observé une relation linéaire entre le coefficient de dépot et le rapport de la taille des particules

fines sur la médiane de taille des grains des différents mélanges d,,/dgso.

4.4.4 Synthese sur le modele de filtration

Le terme de dépot A est un parametre macroscopique déterminant dans la théorie de filtra-

tion. Dans certains modeles, il permet de faire intervenir les différents mécanismes a 1’échelle
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locale par le modele sphere-in-cell, dans d’autres il fait intervenir des grandeurs macroscopiques
tel que d,/d, , ou bien la distance z parcourue dans le milieu.

L’objectif de notre modele est de pouvoir prédire I’évolution de la perméabilité des filtres
en changeant différents parametres : débit, porosité initiale, diametre des grains du filtre, dia-
metre des particules fines et concentration des particules fines injectées. Le terme de dépot est
déterminé par le modele sphere-in-cell, en faisant intervenir les mécanismes de sédimentation,
de diffusion et d’interception directe rencontrés a 1’échelle locale. Une fonction de filtration est
déterminée par calage sur les essais expérimentaux. En utilisant le principe de parcimonie, nous
avons voulu diminuer au maximum les coefficients de calage expérimentaux afin d’avoir un mo-
dele simple et robuste qui s’appliquera dans les différentes conditions citées plus haut. Etant
donné le nombre réduit des essais réalisés, nous avons choisi de caler les différents coefficients
en utilisant les essais & 100ml/mn et a 30ml/mn (pour les différents porosités enregistrées le
long de la colonne) et d’appliquer le modele pour I'essai S3 avec un débit différent de 60ml/mn

pour vérifier sa validation.

4.5 Modele macroscopique développé

La modélisation macroscopique du phénomene de transport-dépot des particules dans le

milieu est réalisée par I’équation 4.8 de convection-dispersion, avec un terme puits décrit par :

Jdo aCm
5 = g (4.37)
ag;m = - F(Cyp)-C (4.38)

Ce terme dépend du coefficient de dépot Ag [1/s] dans un filtre encore propre et de la
fonction de rétention F'(Cy,). Cette fonction fait intervenir la saturation des sites de rétention
des particules au fur et a mesure jusqu’a atteindre la capacité maximale que le milieu poreux
est capable de recevoir Ciy, maq-

Dans le cas d’une cinétique de premier ordre, la rétention des particules autour des collec-
teurs est indépendante des particules qui s’y trouvent déja bloquées dans les différents sites de
rétention, interprétée par F(C;,,) = 1. Dans ce cas, nous estimons le dépot A = Ay a partir de
Iefficacité du filtre 1y et un terme composé de la porosité initiale et le diametre représentatif des
grains qui constituent le milieu poreux (équation 4.34). L’efficacité du filtre ny est la somme des
différents mécanismes de capture dominant autour d’un collecteur. Tien et Payatakes (1979)
déterminent les mécanismes a 1’échelle du collecteur par la sédimentation, la diffusion et I'in-
terception directe (équation 4.35).

La résolution des équations de transport-dépot nécessite la connaissance des conditions aux

limites a I’entrée et a la sortie de la colonne, ainsi que les conditions initiales de la colonne.
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4.5.1 Mise en équation du probleme

Les équations qui gouvernent la filtration en profondeur des particules fines dans un

milieu granulaire ont été discutées plus-haut. Nous avons :

Apy - —k
o6 . OC 92C oC OCim
Copto g Do gatwo gt 7= =0 (40

06, 360 Cim
ot Pp ot

= 0 (4.41)

oC;
ot

— X F(Ci)-C = 0 (4.42)

Le probleme se résume a déterminer les variables P, C, ¢, C;,, couplées dans notre mo-
dele, décrites par les équations (4.39, 4.40, 4.41, 4.42) et soumises aux conditions aux
limites et aux conditions initiales.

Conditions aux limites , définies par :

Les conditions aux limites hydrauliques :

1. Q/A =wu (z=0,t); flux imposé a l'entrée de la colonne par un débit constant

; P(z =1,t) = 0; pression imposée a la sortie de la colonne.
Les conditions aux limites de la concentration mobile C' :

1. C(z = 0,t) = Cy; on impose une condition constante sur la concentration mobile

a I’entrée de la colonne;
Conditions initiales de la colonne de test avant le début de 'injection :
1. P(z,t = to)= Fp; pression hydrostatique AP = —py - g.
2. C(z,t = tg) = 0; pas de polluants présents dans la colonne avant l’essai de filtra-
tion;
3. ¢(z,t = tg) = ¢o(z); porosité initiale dans chaque point de la colonne;
4. Ciy(z,t = tg)= 0; concentration immobile nulle avant l'injection de particules.

Nous avons utilisé les équations suivantes dans le but d’étudier le transport-dépot des

particules :

¢3
Eo— e (4.43)
C; b
F(Cy) = a.<1_04 im > (4.44)
N = g.(l_dﬂ.% (4.45)
g

Dy = ag|ul+ Dy (4.46)
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Ce probleme peut étre résolu a l'aide de méthodes numériques telle que la méthode des
éléments finis, ou des différence finis entre autres. Dans le cadre de la these, nous avons utilisé
un schéma différentiel sous matlab et un logiciel d’éléments finis : comsol multiphysics.

Dans le modele, certains parametres introduits dans les équations (4.39, 4.40, 4.41, 4.42) sont
issus des essais expérimentaux. Le tableau 4.2 expose les parametres expérimentaux nécessaires

et les appareils utilisés a cet effet.

Table 4.2 — Liste des parametres expérimentaux utilisés dans le modele.

parametres nom méthodes de mesure

p [kg/m?] masse volumique totale gammadensimetre

pglkg/m?] masse volumique solide des grains pycnometre

dg[mm] diametre du sable courbes granulométriques

d,[pm] diametre de largile granulometre laser

v=u- ¢glm/s] vitesse de Darcy imposé par une pompe péristaltique
oo porosité initiale gammadensimetre

6] volume d’eau mort porosimetre a mercure

L’évolution de la perméabilité est prédite a partir du modele de Kozeny-Carman (équation
4.43). Ce modele prend en compte I'hétérogénéité du milieu pour chaque couche (¢;, k;), ainsi
que I’évolution de la tortuosité du milieu. La surface spécifique est déterminée en fonction de
la chronologie du dépot. Au début de l'essai, les particules sont bloquées dans les pores autour
des collecteurs de sables par attachment dans des sites de surface, par la suite une fois les sites
de surfaces saturés, les particules sont déposées entre les collecteurs, créant des ponts entre les

collecteurs. Ceci engendre une restructuration géométrique des pores.

D’autres parametres importants pour la modélisation, liés au phénomene de dépot dans le
milieu sont déterminés dans la section suivante. Nous avons tenté d’expliquer chaque choix de
parametre afin de représenter au mieux la rétention des particules et lui donner un maximum

de sens physique.

4.5.2 Etude des parametres du modele : Ay, Cip,maa

La détermination des parametres Ao, Cip mar constitue une partie importante dans 1'éla-
boration du modele. Le terme Ay controle la premiere partie du dépot dans un milieu poreux
propre et le terme Cjp, mq, controle la seconde partie du dépot, c’est-a-dire la capacité de ré-
tention maximale dans les pores (traduit par la saturation dans les sites de dépot). Chaque

partie sera étudiée séparément, la premiere partie est représentée uniquement par le coefficient
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de dépot \g, elle est interprétée par la cinétique de premier ordre. La deuxieme partie prend en
compte les particules déja déposées dans les sites de rétention, elle est simulée par la cinétique

du second ordre.

Résulats de la cinétique du premier ordre

Dans le cas d’une cinétique de premier ordre, la fonction F'(Cy,,) = 1 et A = \g. Le coefficient
de dépot \g est estimé par l'efficacité du filtre a retenir les particules a I’échelle du pore (exprimé
dans I’équation 4.45). Celle-ci prend en compte les trois mécanismes importants : la diffusion
des petites particules Ap, l'interception directe dans des sites de rétention A; et la sédimentation
des grosses particules A\g. Les différentes valeurs de \g = A\p+ A;+ g pour les différents milieux

poreux expérimentés sont exprimées dans le tableau 4.3.

Table 4.3 — Tableau récapitulatif des valeurs de mécanismes de dépot dans les différents filtres.

parametres S1 S2 S3 S4 SH S6 S7 S8
Gf-S Gf-E Gf- Gf- Gg-S Gm-S GE-S Gf-S
q [ml/mn] 100 100 60 30 100 100 100 100
ool 0,42 0,39 0,32 0,32 0,4 0,36 0,4 0,48
dy [mm] 0,39 0,46 0,46 0,46 1,2 0,7 0,39 0,39
d, [pm)] 1 1 1 1 1 1 1 1
Ap [1/s] 1,8-1073 | 1,6-107* | 1,7.1072 | 1,4-107% | 3,5-10~* | 8,6:107* | 2-1073 | 1,5-1073
A [1/s] 21074 11,6-107* | 1,8-107* | 9,8-107° | 1,2-107° | 6-10™® | 2,3-107* | 1,3-10~*
As[1/s] 83107* | 9,6:107* | 1,9-1073 | 2,2.1073 | 5,2-107* | 9,4-10* | 9,7-10~* | 5,3-10~*
Ap : dépot par diffusion; A\; : dépot par interception directe; Ag : dépot par sédimentation

Les figures suivantes illustrent les valeurs théoriques du taux de dépot Ag (par ’équation
4.45), fonction de la porosité, du diametre des grains et de la vitesse d’injection. Les concen-
trations choisies sont constantes et les particules injectées étant les mémes on ne regardera pas
I'influence du diametre des argiles sur la capacité de dépot. Dans le cas des essais (S1, S2, S5, S6,
S7, S8), la vitesse imposée est identique, les porosités et les diametres des grains sont différents.
Les valeurs du taux de dépot pour chaque mécanisme sont illustrées dans les figures 4.7, 4.8,
4.9. Nous remarquons que la porosité et le diametre des grains ont une importance tout aussi
prépondérante dans les trois termes de dépot (Ap, A7, Ag). De telle sorte qu'une faible porosité
induit un taux de dépot plus élevé qu’une forte porosité. Pareil, les grains collecteurs fins vont
engendrer un dépot plus important dans le milieu en comparaison a des grains de diametres

plus grands et cela pour les trois mécanismes étudiés.
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Dans le cas des essais (52, S3, S4), les filtres sont composés de diametres de grains identiques
et les vitesses d’injection appliquées sont différentes (Figures 4.10, 4.11, 4.12). Nous remarquons
que le taux de dépot augmente avec I'augmentation de la vitesse pour la diffusion et I'intercep-
tion directe, a l'inverse, le taux de dépot par sédimentation diminue pour les augmentations
des vitesses. Nous remarquons que le terme de sédimentation est prépondérant pour les faibles

porosités et les faibles vitesses d’injection.

La figure 4.13 illustre les résultats du dépot a l'entrée de la colonne par un modele de fil-
tration avec une cinétique de premier ordre. Les densités enregistrées par le gammadensimetre
permettent d’estimer la concentration immobile expérimentalement (courbes bleues). Le coeffi-
cient de dépot constant A\g permet d’estimer la concentration immobile C},, a partir du modele

de filtration (courbes rouges).
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de premier ordre.
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Les observations de la forme du dépot a 'entrée de la colonne dans le cas d'une cinétique

de premier ordre permettent d’en extraire les remarques suivantes :

1. Au début des essais et a débit constant 100ml/mn (excepté I'essai S1), les valeurs simulées
de la concentration immobile sont tangentes aux valeurs expérimentales. Le coefficient de
dépot A\g constant pour chaque essai est représentatif du dépot au niveau du filtre encore
propre. Les dépots survenus sont bien décrits par le mécanisme d’« attachement » des
particules dans des sites de rétention encore propre. Néanmoins, dans les simulations des
essais S3 et S4 (courbes rouges) dont les débits respectifs sont de 60ml/mn et de 30ml/mn,
nous observons une augmentation du taux de particules déposées, liée a une diminution
du débit. Ceci n’est pas en accord avec les essais expérimentaux au début de I'injection qui
montrent que 'interception des particules diminue avec la diminution du débit d’injection
(courbes bleues). Afin d’y remédier, on prend un parametre a dans la fonction de dépot
F(Cin) qui sera décrite par la suite. Ce coefficient va permettre de prendre en compte la

vitesse d’injection des solutions.

2. Les valeurs des dépots représentées par la concentration immobile Cj,,, sont beaucoup plus
importantes a la fin de chaque essai simulé en comparaison aux valeurs expérimentales.
Avec une cinétique linéaire, la concentration immobile simulée augmente sans limite,

dépassant méme la capacité maximale des pores a retenir les particules fines.

Etant donné que dans la cinétique de premier ordre, les sites de rétention sont considérés
toujours propre, la simulation de la concentration immobile est sans limite et n’est pas sensible
aux changements induits par les particules déja retenues dans l'espace porale. Il n’y a pas
d’effet de saturation des sites comme cela avait été observé dans les essais expérimentaux et par
les observations microscopiques. En se basant sur les essais expérimentaux et les hypotheses
effectuées dans le chapitre précedent sur la chronologie du dépot, nous avons dans les premiers
instants de la filtration des sites de rétention de surface qui se saturent progressivement par
attachment, suivi par un dépot en forme de ponts entre les collecteurs. Cela obstrue les gorges des
pores au fur et a mesure, dans ce cas le coefficient P1 diminue (P1 < 1). Afin de simuler I'histoire
du dépot par attachment et ensuite par straining, une cinétique du second ordre s’impose, elle
considere la saturation progressive des sites jusqu’a atteindre la capacité maximale de ces sites
de rétention dans le milieu, déterminée par Ciy, maq-

Pour remédier a la premiere remarque sur I'influence du débit dans le terme de dépot, nous
avons introduit un coefficient a dans la fonction de dépot. A partir de I’équation cinétique de
dépdt 4.42, nous pouvons avoir 'estimation de a pour des milieux encore propres. On prend
uniquement F(Cjy,) = a et on détermine le coefficient a en fonction de la vitesse, de tel sorte

que a est représenté par :
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“ = Z /\O(Ntesta 2) ¢ ‘ ( At (447)
t=0:47,Y(Ntest,z)

La figure 4.14 montre la variation de a en fonction de la vitesse d’injection v[m/s| pour les
différents essais a I'exception de l'essai S3-¢g=60ml/mn, pour lequel on appliquera les résultats
issus des coefficients de calage afin de valider le modele proposé. En faisant une hypothese de
linéarité entre les deux variables, on obtient I’équation : a = 7884 - v — 0, 46 avec un coefficient

de corrélation p,, =0, 7.

4 ‘
---a=7884v-0.46
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Figure 4.14 — Ajustement du coefficient de dépdt par un coefficient a en fonction du débit d’injection.

En utilisant le coefficient a(v) dans I’évaluation de la concentration immobile et en gardant
la fonction de dépot F(Cyy,) = a, les particules fines se déposent davantage pour les vitesses
d’injection importantes. Physiquement, on peut relier I’augmentation de la vitesse a I'augmen-
tation de la dispersion des particules dans le milieu. Etant donné que les particules se dispersent
plus rapidement pour une grande vitesse, ils parcourent plus rapidement les différents collec-
teurs et les collisions seront plus efficaces dans des collecteurs encore propres. Cela explique
I'importance du taux de dépot pour les grandes vitesses quasiment au début de l'essai d’in-
jection. La démarche retenue pour la détermination de a est faite a partir des résultats de la
cinétique de dépot % le long de la colonne sur des profils enregistrés au début de l'essai
d’injection (maximum 4 jours), dans des milieux poreux propres capables encore de coincer des
particules. Il reste a s’interroger sur le role de la forme hexagonale des particules fines ainsi que
la forme légerement allongée des collecteurs sur Uefficacité de collision (ces deux parametres

peuvent étre intégrés dans I’évaluation du coefficient de filtration).
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La figure 4.15 représente les résultats expérimentaux et simulés du dépdt au point d’entrée
de la colonne. En faisant un balayage sur toute la colonne par le gammadensimetre, la figure
4.16 représente les résultats de I’évolution des profils de dépot expérimentaux et simulés durant
un essai de filtration. Les résultats des profils de dépots simulés sont représentés par des lignes
continues dans les mémes moments que les essais expérimentaux qui sont représentés par des
losanges. Les résultats issus de la modélisation sont représentés par une concentration immobile
C;m identifiée par le coefficient de dépot A\g constant durant un essai. Il est fonction du débit

d’injection, de la porosité moyenne de la colonne et du rapport Ny = d,/d,.
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Figure 4.15 — Evolution de la rétention Cj,, dans le temps a l'entrée de la colonne par une cinétique

de premier ordre F(Cim) = 1 en rajoutant le coefficient a(v).
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— Profils des particules retenues le long de la colonne a différents jours d’injection.

Les points correspondent aux mesures expérimentales et les lignes correspondent a la modélisation du

dépdt par une cinétique de premier ordre F(Cim) = 1.
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A partir des résultats du modele de transport par convection-diffusion avec un terme puits
de cinétique de premier ordre, dont A = A\g-F(Cj,,,), nous avons F(C;,,) = a, avec a coeflicient
fonction du débit. Les comparaisons des résultats expérimentaux de I’évolution des profils de
dépot dans toute la colonne sont représentées dans la figure 4.16 et les résultats a 'entrée de la
colonne sont représentés dans la figure 4.15. Nous constatons quelques lacunes :

— Les simulations de I’évolution de la concentration immobile dans le temps sont insuffi-
santes pour reproduire les essais expérimentaux a ’entrée de la colonne (Figure 4.15). Les
simulations de ’évolution des profils de rétention des essais a différents jours (Figure 4.16)
présentent les mémes formes de profil de dépots, a I'exception de 'essai S4 : ¢ = 30ml/mn.
Soit, la concentration immobile déterminée par le modele macroscopique est tres impor-
tante a 'entrée de la colonne et insuffisante en parcourant le milieu dans la hauteur
H[mm)] de la colonne. Ceci est du au fait que toutes les particules vont s’accumuler en
continue a ’entrée de la colonne sans prendre en compte la saturation des sites qui permet
de disperser les particules dans les profondeurs du milieu.

— Expérimentalement, 'allure des courbes des profils de rétention a différents enregistre-
ments ne dépendent pas de la distance parcourue dans le milieu avec un front de colmatage,
comme cela est relaté dans les revues de Herzig et Goff (1972a); Bradford et Bettahar
(2006), ou les auteurs décrivent que les faibles concentrations de particules en suspension
diminuent progressivement de ’entrée vers la sortie du filtre. En outre, la rétention dans
un milieu homogene est plus importante a I’entrée de la colonne et diminue en traversant
les couches du milieu. Les profils de rétention expérimentaux observés lors de nos essais de
filtration ne suivent pas les courbes de rétention simulées par un dépot de premier ordre
que ce soit a I'entrée ou bien le long de la colonne et cela pour une injection de faible
concentration (Cp = 0,5g/1). Le dépot se fait d'une maniere désordonnée et cela des les
premiers jours de l'essai. Les quantités importantes de dépot se produisent au début de
chaque essai et ensuite progressivement les taux de dépot diminuent en quantité jusqu’a
se stabiliser.

En vue de satisfaire les dernieres remarques et de se rapprocher au mieux des profils de

rétention des particules (issus des enregistrements de la densité), on se place dans le cas d’une

cinétique de dépot du second ordre.

Résulats de la cinétique du second ordre

D’apres les essais expérimentaux de la concentration immobile représentée par les lignes
bleues (figures 4.15), on observe apres un certain temps que les dépots des particules Cj, at-
teignent des paliers. On suppose que cela se produit une fois que les particules se soient déposées

autour des collecteurs et une fois que les ponts entre les collecteurs se soient formés. Donc, une
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capacité de rétention maximale est atteinte dans les pores, celle-ci est représentée par la concen-
tration immobile Cjp, ez Des lors, les particules en suspension se dirigent vers d’autres sites

de rétention.

Comprendre le phénomene de transport-dépot et arriver a le modéliser dans chaque point
de la colonne constitue toute la difficulté de ’étude. La capacité maximale qu’un milieu a de
recevoir et de piéger les particules dépend : (i) des sites de rétention accessibles aux particules
piloté par la géométrie des pores, (ii) de I'espace poral initial engendré par la granulométrie des
filtres, et (iii) les forces physico-chimiques et hydrauliques appliquées a 1’échelle du pore. Dans
un dépot du second ordre, la fonction de rétention peut prendre différentes formes (Tableau
4.1). Nous avons choisi une fonction de rétention qui dépend de la concentration des particules
déja déposées Cy, et de la capacité maximale Ciy, mqee de rétention du milieu poreux observée

dans les essais, elle sera représentée par cette formulation :

F(Cim) =a- (1 - LY (4.48)

Cim,maz

ol, a et b sont des constantes a déterminer par calage. Le terme a est fonction du débit, il a été
défini plus haut. Dans un début, nous prendrons le coefficient b = 1. Le terme Cj,, représente
la concentration immobile des particules fines dans le milieu poreux pour lesquels les sites de
rétention commencent a se saturer jusqu’a atteindre la capacité maximale C, e, du milieu. A
la fin des essais nous avons remarqué que cette capacité maximale n’est pas réguliere dans toute
une colonne. Les résultés trouvés ne correspondent pas forcement aux résultats des modeles dans
la littérature, dans lesquels il existe un front de rétention avancant d’'une maniere constante
dans les différentes couches d’'un milieu homogene, de telle maniere qu'une fois que le dépot ait
atteint sa capacité limite dans une couche, les particules avancent dans les couches suivantes
du milieu afin de saturer d’autres sites de rétention.

Dans le but de voir 'influence des conditions initiales sur la capacité maximale des sites de
rétention, une étude paramétrique a été réalisée. La figure 4.17 en forme de matrice présente la
variation de Cjp, ma. de tous les essais par rapport a différentes conditions expérimentales (e.g. la
porosité initiale ¢g, le diametre des collecteurs d,, et le débit ¢). On constate que la variable qui
explique le mieux la valeur de Cip, mqs €st la porosité initiale avec un coefficient de corrélation
PCimmaz o = 0, 81. En contre partie, la corrélation entre Cip, mqe et le débit pe,,, ... 4 = 0,6 n’est
pas aussi prépondérant qu’au début de ’essai pour des collecteurs propres. Le choix initiale des
gammes des diametres des grains dg n’est pas assez étalé pour obtenir I'influence des collecteurs
sur la capacité de dépot. Ainsi, la porosité initiale est un parametre dominant sur Iefficacité

maximale de dépot, cet espace poral accessible aux particules fines conditionne la concentration

immobile maximale des particules dans chaque point a l'intérieur de la colonne.
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Figure 4.17 — Corrélation entre le taux de dépot et les propriétés des essais : porosité, dg et débit.

La figure 4.18 représente les concentrations immobiles maximales enregistrées dans toute
la colonne en fonction de la porosité initiale de chaque point de la colonne. Tous les essais
sont représentés excepté 'essai S3 qui doit nous servir pour valider le modele. En faisant une
hypothese de linéarité entre ¢g et Cip, maz, On obtient I’équation de la concentration maximale
en fonction de la porosité initiale tel que, Ciy maz = @l - ¢9 — bl ; avec un coeflicient de corré-
= 0,7 avec : al = 3792 + 590; bl = 910 4 224. Les intervalles de confiance

représentent l'intervalle dans lequel on & 95% de chance pour trouver des sites de rétention

latlon ﬁczm max ¢)0
saturés. Pour une méme porosité, I’écart de Cy,, max trouvé est important du fait d'un dépot

assez aléatoire dans le milieu.

Notre approche a été de comprendre l'influence de chaque parametre sur les quantités de
dépots. L’évolution des concentrations immobiles dans le milieu est pilotée par une concen-
tration maximale que les sites de rétention peuvent accueillir. Cette concentration immobile
maximale dépend de la porosité initiale qui constitue les pores accessibles aux particules. Une
porosité importante est donc une condition favorable pour le dépot. Par ailleurs, des porosités
importantes engendrent des vitesses locales des pores u = v/¢q plus petites. A partir de cela on
estime que pour des vitesses locales petites, le temps de résidence des particules fines dans les

pores augmente, cela va influencer les interactions entre les collecteurs et les particules fines et
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Figure 4.18 — Concentration immobile maximale en fonction de la porosité initiale.

va faire de sorte que les particules vont se déposer davantage. Etant donné que les porosités sont
distribuées d’une maniere différente dans toute la colonne, les quantités de particules déposées
vont suivre cette variation d’espace poral disponible.

En utilisant une cinétique de dépot du second ordre avec une fonction de dépot qui dépend de
la porosité initiale des milieux poreux et des conditions hydrauliques imposées (équation 4.48),
on obtient dans les figures 4.19 I’évolution des profils de concentrations immobiles simulées par
Comsol multiphysics en lignes continues et les profils de la concentration immobiles issus des
résultats expérimentaux représentés en points. L’essai S3 pour lequel on applique le modele en
aveugle est encadré en rouge.

Dans les figures 4.19, I’évolution des profils de taux de dépots expérimentaux est plus im-
portante que I'évolution des profils des taux de dépot estimés a partir du modele de filtration.
On remarque que les formes de profils correspondent aux essais expérimentaux (a l'exception
de S8), en revanche les quantités de particules déposées sont insuffisantes.

A partir des porosités et des concentration immobiles C,,, nous pouvons calculer 1’évolution
de la perméabilité en utilisant le modele de Kozeny-Carman. En se basant sur les résultats de
I’évolution de la perméabilité du chapitre précedent, nous avons considéré qu’'une partie des
particules se déposait autour des collecteurs (faisant augmenter le rayon des collecteurs) et que

I’autre partie se déposait dans le milieu formant des ponts entre les collecteurs. L’augmentation
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de la tortuosité en fonction de 1’évolution de la porosité du milieu est prise en compte dans
’évaluation des profils de perméabilité (Figure 4.20). La perméabilité simulée a partir du modele
est représentée en courbes rouges, elle est déterminée en utilisant une perméabilité équivalente
des différentes couches du milieu. La perméabilité expérimentale du milieu est calculée par la

loi de Darcy, elle est représentée en courbes bleues.
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Figure 4.19 - Evolution des profils de particules retenues le long de la colonne a différents jours

d’injection. Les points correspondent aux mesures expérimentales et les lignes correspondent a la

modélisation du dépot par une cinétique du second ordre.
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courbes bleues et par les simulations du modele de filtration avec un terme de second ordre.
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L’évolution des profils de concentrations immobiles par ’accumulation des particules dans
les pores se répercutent sur les estimations des perméabilités (Figures 4.20). Le nombre de
particules fines immobiles calculé par la concentration immobile est pris en compte dans la
détermination de la surface spécifique et les particules déposées affectent la porosité dans les
pores. La chute de perméabilité simulée pour 1'essai S2 est plus importante que la chute de
perméabilité expérimentales calculée par la loi de Darcy. L’allure des perméabilités simulés
pour les essais S1, S7 et S8 sont en bon accord avec I'expérimental. Or, les simulations de la
chute de perméabilité pour les essais Sb et S6 pour un méme débit 100ml/mn se rapprochent
mais restent insuffisantes. Concernant les essais pour de faibles vitesses, les simulations de
I’évolution de la perméabilité sont insuffisantes, cela est dii au taux de dépot des particules qui
n’est pas encore bien représenté.

Rappelons que le modele de filtration se base sur une cinétique de second ordre dont le
coefficient de dépot est estimé par l'efficacité du collecteur a 1’échelle du pore. Les écarts de
dépot signifient que les mécanismes pris en compte pour le calcul de \g sont insuffisants et que
Pefficacité des collisions « est inférieure & 1. Etant donné que nous sommes dans le cas d'un
dépot défavorable par les forces électrostatiques, seuls les blocages directes par interception
directe ou bien les blocages dans des pores étroits dus a des changements dans la géométrie
des pores peuvent justifier ces taux de dépots élevés estimés expérimentalement. Dans la litté-
rature, les expériences menés par Auset et Keller (2006) dans des micromodeles transparents
montrent que la rugosité de surface des collecteurs a un effet significatif sur les interactions
collecteur-particules en suspension, cela est dii probablement a l'effet de la rugosité du grain
sur I’hydrodynamique modifiant ainsi les lignes d’écoulement. En s’appuyant sur ces résultats
et afin d’améliorer notre modele, une hypothese est émise sur l'effet de la rugosité de surface des
collecteurs sur la prédiction du transport de colloides dans les milieux poreux saturés. Certes,
la texture rugueuse des sables augmente 'efficacité des collisions des particules par piégeage
dans les aspérités de la surface. Ainsi, on introduit un coefficient 1 dans ’estimation du coef-
ficient d’efficacité du filtre. On prend un coefficient des aspérités de la surface constant =3
dans le terme de I'interception direct des particules, les résultats des profils de dépot sont pré-
sentés dans la figure 4.21 et les évolutions de la perméabilité globale sont représentées dans la
figure 4.22. Par ailleurs, nous ne prenons pas en compte l'irrégularité de la forme des grains de
sable qui contribue a modifier la géométrie locale des pores, ce qui pourrait aider a comprendre

lirrégularité des dépots dans les différentes couches par straining.
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Figure 4.21 — Evolution des profils de dépot a différents moment de l'injection avec 'introduction

d’un coefficient de rugosité des sables.
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Les résulats de la figure 4.21 des profils de la concentration immobile simulés ne corres-
pondent pas exactement a celles des profils mesurés. La tendance est la méme mais la disper-
sion des particules dans le milieu reste insuffisante. Par ailleurs, dans notre modele actuel nous
avons pris dans ’équation 4.46 une valeur du coefficient de dispersion longitudinal fonction du
diametre des grains. Afin de réussir a simuler les profils de rétention, nous allons augmenter le
coefficient de dispersion longitudinal dans le but d’augmenter le transport dans le milieu. Pour
chaque essai, le coefficient est pris égale a la hauteur de la colonne traversée. La figure 4.23
présente les résultats des profils de dépot ainsi obtenus.

Nous constatons que le modele est capable d’approcher les profils de dépot sur toute la
colonne. L’essai S5 pour les gros graviers est tres bien simulé par le modele et principalement
dans le dernier profil. De méme pour I'essai S3 pour un débit de 60ml/mn qui est 1’essai choisi
pour valider le modele. Les courbes de 1’évolution du rapport de perméabilité sont représentées
dans la figure 4.24, nous trouvons la méme tendance pour pratiquement tous les essais, excepté
S1 et S2. L’utilisation du modele de Kozeny-Carman pour l'évolution de la perméabilité est
adéquat dans le cas d'un milieu complexe hétérogene.

Cependant, les profils de rétention simulés par le modele développé durant un essai ne
correspondent pas parfaitement aux profils a chaque instant de 1’essai. En considérant la relation
Cim,maz = al - ¢9 — b1, issue de la figure 4.18, nous avons maintenu une pente constante
al=3792 et nous avons fait varier b1 = 910 £ 224. En utilisant les extrema de bl on peut
obtenir des intervalles de variation de dépot de chaque profil. Nous présentons dans la figure
4.25 les intervalles de variations de dépot du dernier profil simulé, et le dernier profil mesurée.
Nous remarquons que les intervalles calculées contiennent majoritairement les mesures de la
concentration immobile, sachant que les extrema représentent les intervalles dans lesquels on a
95% de trouver des sites de rétention saturés. Les valeurs simulées de 1’essai S8 sont largement
supérieures aux valeurs mesurées expérimentalement. Cette essai se distingue par une grande
porosité initiale, dont les sites de rétention en tous points de la colonne ne sont pas encore
saturés. Des fissures dans le milieu granulaire ont été constatées durant I’essai qui sont a I’origine

de ce faible dépot.
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Figure 4.23 — Evolution des profils de dépot a différents moment de l'injection avec 'introduction

d’un coefficient de rugosité des sables et 'augmentation du coefficient de dispersion.
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A partir de la figure 4.22, les résulats des simulations de I’évolution de la perméabilité se
superposent parfaitement avec les résulats expérimentaux pour I’essai de validation du modele
S3 pour un débit de 60ml/mn (Figure 4.22¢). Pareil pour I'essai S4 pour un autre débit de
30ml/mn. Cependant pour les essais S1, S7, S8 pour le méme débit 100ml/mn mais des milieux
poreux constitués de particules fines différents, la prédiction de la perméabilité est un peu

surestimé.

4.5.3 Bilan du modele développé

Les résultats des essais expérimentaux ont été comparé aux résulats de la simulation et
un essai a ’aveugle S3 nous a permis de valider le modele. Dans ce modele macroscopique
de convection dispersion avec un terme puits, nous avons réussit a introduire des parametres
mesurés et observés (présentés dans le chapitre précedent) et qui sont :

— Le débit d’injection dans le terme a;

— La porosité initiale de chaque point, déduite des enregistrements du gammadensimetre ;

— Un coefficient de rugosité;

— Un coefficient de dispersion longitudinal fonction de la hauteur de colonne;

— La chronologie du dépot dans I’évaluation de la perméabilité par Kozeny-Carman ;

— Les diametres des collecteurs et des particules fines introduit dans le terme de 'efficacité

du collecteur ;

— Mettre en place une fonction de filtration qui dépend de la concentration maximale dans

le milieu.
Cette approche a pour but de comprendre le dépot de particules fines non sphériques dans
un milieu polydisperse et hétérogene, en utilisant un modele développé avec un maximum de
propriétés du milieu et un minimum de coefficients de calage. Certains coeflicients restent encore
a développer notamment le coefficient de rugosité des sables, la géométrie des pores afin d’avoir
un modele robuste en mesure de prédire I’évolution des perméabilités dans les milieux poreux
colmatés.

Afin de comparer les résulats des modeles pour les différents essais, nous avons fait une

analyse de sensibilité de chaque parametre.

4.5.4 Analyse de sensibilité des résultats

Dans le modele développé, pour une méme condition de filtration (q=100 ml/mn), nous
avons une différence dans le comportement notamment la chute de perméabilité pour des po-
rosités initiales ¢g et des diametres dg différents. En maintenant le dg constant et en variant la

porosité, on remarque que cette porosité ¢y qui se traduit par le rapport de volume des vides
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disponible initialement sur le volume totale, influence le dépot, cela avait déja était mentionné

plus haut. Plus la porosité ¢ est grande, plus le dépot est important, et donc la chute de

perméabilité globale est plus importante.
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Figure 4.26 - Evolution de la perméabilité dans les différentes conditions expérimentales.

La figure 4.26, montre la simulation de tous les essais en utilisant le modele de transport-
dépot avec le terme puits. Pour un méme débit et différentes granulométries et porosités, nous
remarquons qu’au début de I'essai et jusqu’a un nombre de volume des pores de 100, la chute de
perméabilité est plus importante pour les milieux fins (S1, S7, S8), dont le diamétre représentatif
est dg = 0,39mm. Nous obtenons une chute croissante avec la diminution des diametres des
grains de chaque filtre. L’essai S5, ayant un diametre des grains plus important, voit sa chute de
perméabilité plus faible que les essais S6 et S2. Cela se traduit encore une fois par le dépot qui se
forme autour des grains et qui met plus de temps dans les granulométries de filtres importantes.

Concernant 'influence du diametre des grains dg, pour une méme porosité initiale constante
¢o = 0,4, la figure 4.27 nous donne les résultats de la chute de perméabilité. On constate qu'un
diametre des grains important va engendrer un dépot moins important au début de 'essai et
donc une chute de perméabilité plus faible pour les grosses particules. Cette constatation est
en bon accord avec les recherches réalisées par Alem et al. (2009), en injectant des particules
d’argile dans des colonnes constituées de sables de différentes granulométries, pour une injection

constante de 24Vp, les chutes de perméabilités sont plus rapides et plus accentuées dans les
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Figure 4.27 — Résultats du modele pour différents diametres de sables, dans les mémes conditions

d’essais.

milieux composés de sables fins. Cette constatation a aussi été démontrée par Porubcan et Xu
(2011) dans les résultats de transport des particules en latex dans des milieux poreux hétéro-
genes par des mixtures de différentes tailles de sables. Les résultats ont montré qu'une aug-
mentation de la fraction des particules fines de sable faisait augmenter le blocage des particules
de latex, pour des essais de tres courtes durées (10Vp). Cela dit dans le temps, 1’évolution de
la chute globale de la perméabilité est plus accentuée dans le cas de milieux poreux composés
de gros diametres. On explique cela par la présence de sites de surface plus important a com-
bler dans le cas de collecteurs important. Ceci se traduit par une chute de perméabilité assez
faible au départ pour les grosses particules de sables et ensuite au fur et a mesure que les sites
de surfaces se remplissent, le dépot par straining sera plus important et induira une chute de
perméabilité a la fin assez importante. Etant donné que dans les filtres grossiers, les sites de
rétention ne se saturent pas completement des le départ de 'essai, ils peuvent fonctionner da-
vantage dans la durée et donc emmagasiner des quantités plus importantes de particules fines,
ce qui retarde le colmatage totale des filtres et permet un bon fonctionnement hydrauliques de

certaines catégories de filtres.
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4.6 Conclusion

A priori, dans un milieu poreux constitué de particules sphériques et d’une porosité homo-
gene sur toute la colonne, le dépot maximale qu'un milieu pourrait intercepter sera homogene
(dépot homogene dans tout le milieu). Les sites de rétention se satureront progressivement du

point d’injection vers la téte de la colonne avec un front de rétention.

Dans cette derniere partie, nous avons exploité les données expérimentales de transport et
de dépot des particules argileuses dans un milieu poreux granulaire et hétérogene en porosité
afin de proposer un modele macroscopique de filtration. Le modele proposé se base sur des
modeles de convection-dispersion avec un terme puits qui détermine le dépot occasionné dans
le milieu. Ce terme a d’abord était décrit par une cinétique de dépot de premier ordre en fonction
uniquement des collisions capables de se produire dans un milieu propre. Cela a permis de voir
I'incapacité d’un tel modele a reproduire les résultats expérimentaux. La capacité de rétention
du milieu poreux représentée par le parametre Cj,, mqe, S'impose dans ce cas et une cinétique
du second ordre a permis de prendre en compte les particules déja déposées dans les sites de
rétention. La concentration immobile maximale a été déterminée en se basant sur les résultats
expérimentaux. Nous avons mis en avant la dépendance de la saturation des sites de rétention
avec la porosité initiale du milieu capable de piéger les particules en suspension. Par ailleurs,
dans notre modele un faible débit est apparu comme un parametre qui ne favorise pas le dépot
dans toute la colonne, nous avons introduit un coefficient capable de prendre en compte les

débits d’injections dans le milieu.

Nous avons essayé de caler le moins de parametre possible afin d’avoir un modele qui pourrait
s’appliquer a des essais avec différentes conditions expérimentales (e.g. concentrations, débits,
porosités, taille des grains et particules colloidales). Dans le but de valider le modele, tous les
parametres de calage ont été extraits des essais avec des débits de 30ml/mn et 100ml/mn et

nous avons appliqué le modele pour un essai de 60ml/mn.

L’utilisation du modele prédicatif des profils de dépot (par les parametres de calage issus
de nos conditions expérimentales) ne se superposent pas parfaitement avec toutes les données
expérimentales en tout point de la colonne. Nous remarquons particulierement que le dépot ne
se fait pas principalement a ’entrée de la colonne suivi par un front de colmatage, mais plutot en
profondeur et d’une maniere aléatoire. L’efficacité de la rétention des particules dépend plutot
de la forme des pores rencontrée, commencant principalement par les porosités importantes, le
dépot s’Thomogénéise rapidement dans toute la colonne. Dans la plupart des simulations, la forme
des profils de dépot dans la colonne estimée a partir des hypotheses émises (e.g. chronologie des
sites de saturations, le taux maximale de dépot dépend du débit et de la porosité) ont la méme

allure que les profils de dépot dans les essais expérimentaux. Cela prouve que le dépot est bien
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fonction de la porosité initiale. En revanche, la vitesse de dépot dans les essais expérimentaux
était plus rapide que dans les simulations. Afin de pallier cet écart quelques hypotheses sont
émises :

— Prendre en compte 'effet de I'irrégularité de surface des sables (e.g. rugosités, aspérités)
dans lefficacité de collision des colloides. Il est important de souligner ce point car de
nombreuses études du transport colloidal et des études de filtration a 1’échelle de la colonne
ont été effectuées en utilisant un milieu poreux constitué de billes de verres sphériques
et lisses. Des écarts significatifs sont constatés dans le calcul de efficacité du collecteur
entre un cas d’étude modele simple et un cas d’étude réaliste avec des grains de sables
brutes sans traitements de lissage au préalable. Dans ce cas 'augmentation de 'efficacité
de collision est de 2 a 3 fois plus importante (Auset et Keller, 2006). Jusque la, ’équation
de Defficacité du collecteur, modifiée depuis 1979 n’aborde pas la rugosité des surfaces,
il est intéressant de rajouter un facteur de surface et de forme des grains dans le second
terme de l'interception direct afin d’expliquer l'influence de la rugosité des grains et la
géométrie des pores sur l'efficacité de la filtration ;

— Prendre en compte la forme des colloides dans la détermination du coefficient de dépot
va probablement jouer un role important dans la détermination de 'efficacité de collision.
Habituellement, les études de filtration et particulierement ’évaluation de l'efficacité de
collision qui en découle ont été réalisées en utilisant des particules colloidales sphériques
dans un milieu granulaires lisses. Il peut y avoir des différences significatives entre les re-
lations empiriques et les rétentions observées lorsque réellement des grains de sol rugueux
sont considérés ;

— Augmenter la dispersion longitudinal «y,. Dans ce cas la convection domine sur la diffusion
et les particules mobiles avancent plus rapidement dans la colonne. Par conséquent, les
particules se déposent dans toute la colonne.

Une autre remarque concerne la géométrie des pores, le parametre physique qui controéle la
limitation des déplacements des colloides par piégeage dans les espaces intergranulaire est la
taille des gorges de pores d’acces. Par conséquent, une approche plus rigoureuse pour prédire
le blocage des pores d’acces par « straining » tend a comparer la taille des colloides a la taille

des pores critiques et non pas a la taille des grains qui constitue le milieu.
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Conclusions et perspectives

Dans cette these, le travail a été focalisé sur le transport et le dépot de particules fines ar-
gileuses a travers des milieux naturels sableux. L’objectif était de comprendre les phénomenes
prédominants lors du colmatage en reliant des propriétés microscopiques a des mécanismes de
dépot afin de caractériser la migration des particules a 1’échelle de la colonne. Les recherches
ont été abordées sur la base de deux volets complémentaires, un premier volet expérimental,
réalisé sur des colonnes de laboratoire et un autre volet numérique exploitant les résultats ex-
périmentaux et réaliser a partir un modele original de filtration capable de prédire le colmatage
des filtres.

L’étude expérimentale dans des colonnes constituées de sables polydisperses nous a permis
d’étudier I'influence de la taille des grains et de la porosité des couches constituant le milieu
sur les phénomenes de migration et de dépot des particules argileuses. Les principaux résultats

trouvés dans ce cadre sont les suivants :

— Les mesures globales de la perméabilité par le capteur de pression différentielle sont in-
terprétées par la loi de Darcy. Pour des essais a différents débits, nous avons constaté
qu'un faible débit engendre des chutes de perméabilités globales plus importantes. En
revanche, pour un débit donné l'influence de la granulométrie des filtres n’est pas apparue
significative.

— Les mesures de la densité locale par le gammadensimetre d'une épaisseur de couche de
2cm ont permis d’estimer les porosités locales. L’évolution des porosités ainsi que ['esti-
mation des surfaces spécifiques du milieu dans chaque couche ont permis de déterminer
la perméabilité équivalente par le modele de perméabilité de Kozeny-Carman.

— L’utilisation du modele de Kozeny-Carman (choisi pour sa capacité a s’appliquer aux sols
plastiques et non plastiques) pour la prédiction de la perméabilité ne pouvait se faire sans
une étude microscopique (observations au MEB et essais au porosimetre a mercure) qui
a permis de confirmer et de compléter la connaissance sur la forme du dépot et la double
porosité du milieu. Ce modele nous a permis de prendre en compte ’hétérogénéité du
milieu pour chaque couche, ainsi que 1’évolution de la tortuosité du milieu. La comparaison

entre le modele utilisé et les résultats expérimentaux le long des essais donne de bonnes
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approximations de I’évolution de la perméabilité globale et donc une bonne connaissance
du colmatage des filtres.

— Dans la formation du dépot, I'idée de celui-ci autour des grains et la formation des ponts
de liaison entre les grains collecteurs a été nécessaire a la détermination de la surface
spécifique du milieu. Nous avons proposé que le dépot se faisait d’abord dans des sites de
surfaces autour des collecteurs, suivi par des formations de pontages reliant les collecteurs.
Dans cette premiere phase, plus la taille des grains est importante, plus longtemps va
durer le dépot autour de ceux-ci. Par ailleurs, pour un milieu dont la porosité initiale est
faible, la seconde phase de dépot se produit plus rapidement. Ainsi, la diminution de la
perméabilité est plus faible pour les gros grains collecteurs dans la premiere phase, alors
qu’elle est amplifiée dans la seconde phase de dépot. En outre, une composition de filtre
de gros graviers qui semble permettre une plus grande autonomie dans le fonctionnement
d’un filtre n’est pas une bonne idée. Il faudrait travailler avec des mélanges de filtres afin

d’avoir une bonne pérennité de I'ouvrage.

Dans la partie numérique, nous avons exploité les données expérimentales de transport et de
dépot des particules argileuses dans un milieu poreux granulaire et hétérogene en porosité afin
de proposer un modele macroscopique de filtration. Le modele proposé est basé sur des modeles
de convection-dispersion avec un terme puits qui détermine le dépot occasionné dans le milieu.
La contribution dans ce travail a été de mettre en avant la dépendance de la saturation des sites

de rétention avec la porosité initiale du milieu, capable de piéger les particules en suspension.
Il a été constaté que :

— Llefficacité de la rétention des particules dépend de la porosité du milieu.

— La cinétique du second ordre s’est imposée, elle a permis de prendre en compte les parti-
cules déja déposées dans les sites de rétention.

— Le faible débit est apparu comme un parametre qui ne favorise pas le dépot dans toute la
colonne. En introduisant un coefficient fonction de la vitesse d’injection dans le parametre
de filtration, le modele est capable de prendre en compte différentes vitesses d’injections

dans le milieu.

La prédiction des profils de dépot par le modele proposé (par des parametres de calage
issus de nos conditions expérimentales) se superpose d’une maniere correcte avec les données
expérimentales dans les différents points de la colonne, principalement lorsque les diametres
de grains sont importants. L’efficacité de rétention des particules dépend plutot du volume des
pores, s’effectuant principalement dans les porosités importantes, ensuite le dépot s"Thomogénéise
rapidement dans toute la colonne. Dans la plupart des simulations, les formes des profils de
dépot compte tenu des hypotheses émises ont la méme allure que les profils de dépot issus des

essais expérimentaux. Cela corrobore bien le fait que le dépot est fonction de la porosité initiale.
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En revanche, dans certains points, la vitesse de dépot dans les essais expérimentaux est plus
rapide que dans les simulations, ce qui nous a amené a émettre quelques hypotheses afin de

consolider le modele de prédiction de la perméabilité d’un milieu.

Les expériences menées ont permis de répondre a certaines questions sur l'influence des
milieux hétérogenes dans la capture des particules. Les essais ont aussi fait apparaitre d’autres

interrogations dans le domaine expérimentale et corrélativement dans le domaine numérique.

Perspectives expérimentales :
On peut envisager d’autres essais expérimentaux permettant de tester la répétabilité de chaque
essai réalisé dans les mémes conditions. On peut également envisager d’autres essais en faisant

varier certaines propriétés des matériaux et/ou en rajoutant d’autres techniques, par exemple :

— Déterminer la rugosité des surfaces de grains et effectuer des essais avec les mémes sables
mais des grains lissés. Une autre composition du filtre, par exemple tester des colonnes
avec des mélanges de tailles de sables et aussi des couches de sables avec des tailles distincts
(gros sables-sables fins-gros sables). Ces différentes compostions influenceront les chutes
de la perméabilité globale ainsi que les dépots de particules a ’échelle locale.

— Etant donné que la forme des pores et ’espace initial disponible sont primordiaux pour
la détermination des quantités de particules déposées, il serait intéressant d’utiliser la
microtomographie afin d’extraire par segmentation des images 3D de la distribution spa-
tiales des pores. Cela nous renseignerait sur la distribution des points de contacts entre
les grains et les sites de rétention dominants dans le milieu. Ce qui pourrait consolider
nos hypotheses sur la forme de dépot dans les milieux hétérogenes.

— Cette étude avait pour objectif la migration de particules fines dans des milieux hété-
rogenes dans des conditions défavorables pour le dépot. Cependant, il serait intéressant
d’étudier l'effet du pH et la force ionique dans le dépot et le relarguage des particules
(cela permettrait de régénérer des filtres colmatés).

— Enfin, connaissant les profils de dépot des particules de kaolinite dans un milieu poreux
hétérogene, il serait intéressant dans le cadre de la pollution des eaux souterraines de voir
comment cette argile pourrait véhiculer et déposer les polluants (métaux lourds dans le
milieu). Cela en utilisant le banc gammadensimétrique et en faisant des prélevements a

la sortie de la colonne.

Perspectives numériques : La modélisation de la filtration par une cinétique de dépot

du second ordre pourrait étre améliorée en prenant en compte :

— Leffet de l'irrégularité de surface des sables (e.g. rugosités, aspérités), ainsi que la forme
des particules fines dans la détermination de l'efficacité de collision des particules fines.
— Les particules fines qui s’agregent vont augmenter leurs tailles, cela pourrait étre pris en

compte dans le modele au niveau du coefficient Ag.
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— A laide des observations au MEB & D’échelle du pore, il serait intéressant de modéliser
le dépot a partir des images MEB et d’introduire la géométrie des pores dans un modele
microscopique (a I’échelle de quelques pores) afin de prendre en compte les mécanismes

de dépot a cette échelle et ensuite de les relier a notre modele.
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Annexe A

Mode opératoire

A.1 Présentation du pilote expérimental

Le pilote expérimental qui se trouve a ’école centrale est doté de :

Figure A.1 — pilote expérimental.

— 3 colonnes de filtration de 90cm de hauteur et 10cm de diametre, dans chaque colonne on

trouve :
{ un capteur de pression différentielle
& un capteur de pH;

{ un capteur de conductivité électrique couplé a celle de la température ;
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Chaque colonne est reliée a :

La centrale d’acquisition, celle-ci est raccordée a un ordinateur afin de récupérer les en-
registrements en continus. Pour imposer un débit pour chaque essai, nous avons :

— Une pompe péristaltique;

— Un débitmetre électromagnétique ;

— Une boite a effet de venturi;

Avant chaque essai un étalonnage de la pompe péristaltique d’alimentation en eau est ef-
fectué (suivant le manuel de la pompe). Pour controler les valeurs du débit en entrée et en
sortie d’une colonne, on peut choisir un débit d’entrée, ensuite pomper 1’eau en chronométrant
a la sortie de la colonne. Une fois cette étape réalisée nous pouvons procéder a I’étalonnage des

capteurs (pression différentielle, pH, conductivité électrique).
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A.2 Etalonnage des capteurs

Le boitier d’acquisition est raccordé a un ordinateur. Nous avons utilisé le programme

« CONTROL V5 »pour 'acquisition des données. Cela nous permet de choisir les fréquences

de mesures et les fréquences d’impressions sur I’écran. Par ailleurs les facteurs d’étalonnage des

capteurs sont directement introduits dans le logiciel.

A.2.1

Afin d’étalonner le capteur de pression différentielle, nous
avons mis en place un systeme qui relie les deux cotés du
capteur a deux tubes. En variant la différence de hau-
teur d’eau entre les deux tubes on enregistre a chaque
étape la pression différentielle et on la compare avec la
différence de charge déja imposée. On trace alors la va-
riation de charge en fonction de la pression différentielle,
nous obtenons la valeur de la mise en zéro de la pression
et la valeur de la pente. On introduit ces deux valeurs
dans le programme « CONTROL V5 »afin d’étalonner le
capteur, ensuite on refait I'essai avec les nouvelles valeurs

pour s’en assurer.

A.2.2

L’étalonnage du capteur de pH se fait au moyen de solu-
tions tampons de pH4, pH7, pH10. Nous avons la valeur
réelle de la solution dans laquelle on mettra la sonde et
nous imprimons le pH enregistré par le capteur. En répé-
tant 'opération pour les autres pH, nous pouvons tracer
le pH réel en fonction du pH mesuré, ce qui nous donne
la pente de la droite. Afin de vérifier notre étalonnage,
on peut recommencer l'opération avec deux points de pH
et vérifier pour le troisieme. Pendant la manipulation on
doit a chaque étape tremper notre sonde dans une eau a
pH neutre afin que les valeurs soient précises. A la fin de

chaque essai les sondes pH sont stockées dans une solution
KCl.

A.2.3

Les mémes opérations sont effectuées pour la sonde de
conductivité électriques pour les valeurs de chloride de
potassium de 0,01mol/1, 0,1mol/1, et 3mol/1.
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A.3 Manipulation de la colonne

A.3.1 Isolement d’une colonne

Une vidange de la colonne doit étre faite apres chaque es-
sai. Avant de procéder au démontage d’une des colonnes,
nous devons nous assurer que tous les robinets soient bien
fermés en amont et en aval de la colonne mais aussi dans

les passages latéraux.

A.3.2 Démontage d’une colonne

3.2.1 Démontage de la sonde pH électriquement puis mé-

caniquement et ensuite la stocker dans une solution KCL.

3.2.1

3.2.2 Démontage de la sonde de conductivité électrique.

3.2.2

3.2.3 Démontage des manchons d’adaptation en entrée et
en sortie du capteur de pression différentielle et le déga-

gement du capteur sans le débrancher électriquement.
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3.2.4 Démontage des quatre robinets a bille PVC, sur le
coté gauche de la colonne. Ils servent a faire des préleve-

ments de solution durant un essai.

3.2.5 Démontage du manchon d’adaptation en sortie de

la colonne.

3.2.6 Démontage du manchon d’adaptation en entrée de

colonne.

3.2.7 Ouverture des deux colliers de maintien de la co-
lonne ou alors démontage des deux colliers derrieres en

enlevant les visses.

3.2.8 Quand on aura tout dévissé et démonté on peut
extirper la colonne en faisant attention au support de la

colonne ou 'ouverture est sur le coté droit.

3.24

3.2.5

3.2.7

3.2.8
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A.3.3 Remplissage et remise en place d’une colonne

3.3.1 Placez un filtre en bas de la colonne, remplissez
la colonne par les matériaux inertes et grossiers sur 10
cm, suivis par les matériaux étudiés, ensuite placez un
deuxieme filtre en fin de remplissage de la colonne. Ceci

pour éviter toute érosion éventuelle des fines particules.

3.3.2 Apres avoir remonté la colonne, il faut remettre les
capteurs (pH, conductivité électrique, pression différen-
tielle) et ensuite s’assurer que tous les bouchons sont bien
refermés ainsi que les colliers de stauff pour maintenir la

position de la colonne.

3.3.3 Apres avoir connecté la colonne et vérifié toutes les
liaisons, on peut commencer la mise en eau en s’orientant
suivant les fleches indiquées sur les robinets afin d’orienter
nos eaux et choisir le type de remplissage (parallele ou en

série).

3.3.1

3.3.2

3.3.3
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