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Résumé :

Parmi les méthodes de Récupération Améliorée du Pétrole (RAP) il en existe une, dite
chimique, qui fait appel a des fluides complexes (polymeéres, gels, tensioactifs) qui permet
de modifier la viscosité et/ou la tension interfaciale, et d’augmenter ainsi la récupération.
Les solutions de polymeéres utilisées actuellement présentent I'inconvénient d’étre sensibles
de maniére irréversible aux taux de cisaillement élevés observés au voisinage des puits. Une
alternative a ces solutions de polymeéres pourrait nous étre donnée par 'utilisation de micelles
géantes. 1l s’agit d’auto-assemblages de molécules amphiphiles dont le comportement est
similaire a celui des polyméres avec 'avantage d’une meilleure stabilité aux cisaillements
élevés (capacité des micelles & se reformer aprés cisaillement). L’objectif de ce travail est
d’étudier I’écoulement d’une solution de micelles géantes en milieu poreux, dans le but de
déterminer son éventuelle utilité dans la RAP. 1l s’agit d’une caractérisation en milieu poreux
a I’échelle du laboratoire, utilisant des milieux poreux naturels, de fagon a se placer dans un
cadre d’étude le plus réaliste possible. Cette étude se divise en trois parties :

- Une étude rhéologique de la solution de micelles géantes
- Une étude monophasique de I'injection de la solution dans un milieu poreux naturel
- Une étude diphasique du déplacement d’huile par la solution de micelles.

Les résultats de cette étude sont comparés avec des expériences de références utilisant des
techniques classiques de récupération telles que ’ASP et I'injection de polymeéres.

Mots Clefs :

Milieu poreux - Micelles Géantes - Rhéologie - Ecoulements diphasiques - RAP



Abstract :

Among all the Enhanced Oil Recovery (EOR) methods used to improve oil recovery, chemical
methods require the use of complex fluids like polymers or surfactant solutions. Those fluids
present particular chemical and mechanical properties allowing to modify viscosity and/or
interfacial tension to increase oil recovery. However, polymer solutions show a high sensitivity
to shear rates existing close to wells and may lose their mechanical properties when they
are injected in a porous media. An alternative method could be to use self arrangement of
surfactant molecules (wormlike micelles) to displace oil in porous media. These systems show
not only a similar behaviour as polymers but also a low sensibility to temperature and shear
rates.

The goal of this experimental work is to study the flow of wormlike micelle solutions in
natural porous media in order to determine its ability to flow and displace oil in place. It
consists in a characterization at laboratoty scale. We will use natural porous media in order
to be close to a realistic situation. This study is divided in three parts :

- A rheological characterization of the micellar system
- A monophasic injection within the porous medium
- A diphasic flow study of oil displacement

The results of this work are compared to standard reference experiments using classical
techniques such as ASP or polymer injection.

Keywords :

Porous Media - Wormlike Micelles - Rheology - Two-phase Flows - EOR
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Introduction générale : La récupération
des hydrocarbures

Un gisement pétrolier est formé d’un ou de plusieurs réservoirs rocheux souterrains conte-
nant des hydrocarbures liquides et /ou gazeux, d’origine généralement sédimentaire. La roche-
réservoir est poreuse et perméable, et la structure est limitée par des barriéres qui piégent
les hydrocarbures. Les piéges peuvent étre dus a diverses raisons comme une déformation de
la roche, des variations de faciés rendant la roche latéralement impermeéable, des failles... La
figure 1 représente une coupe schématique donnant un exemple de gisement d’hydrocarbures
otl 'on voit que les fluides sont piégés entre deux couches imperméables dans une structure
anticlinale.

Couche imperméable

FIGURE 1 — Exemple de gisement

Les hydrocarbures ont pour origine les matiéres organiques contenues dans les sédiments.
Ces matiéres organiques sont constituées trés souvent de micro-organismes qui se déposent
en milieu aquatique, notamment au fond des mers. Lors du dépot et de I'enfouissement de ces
sédiments, la plupart de ces matiéres organiques sont détruites principalement par oxydation.
Ce qui subsiste contient du kérogéne qui est la matiére intermédiaire entre les sédiments
organiques et les combustibles fossiles. L’enfouissement progressif des sédiments au cours
d’un temps trés long provoque une forte compression et une forte montée en température
qui va transformer le kérogéne en hydrocarbures par craquage thermique. Le kérogéne, a
lorigine immature se transforme en huile a partir d’'un seuil de 50-70°C. Vers 120-150°C,
I’huile est a son tour craquée, d’oti la formation d’un gaz, d’abord humide puis sec. Entre ces
deux seuils de températures se situe « la fenétre a huile » qui correspond a des profondeurs
d’enfouissement allant de 1000 & 3500 m.
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Les roches méres sont celles qui contiennent ces matiéres organiques en quantité suffisante :

au moins 0,5 % de carbone organique et 100 ppm de matiére organique extractible au solvant

[1]. Ce sont surtout des argiles et parfois des carbonates. A une époque oil ces roches étaient

encore perméables, les hydrocarbures ont été expulsés vers des zones de pression plus faible.

On distingue deux étapes successives :

— La migration primaire : les hydrocarbures sont expulsés a 'extérieur de la roche mére
vers un milieu adjacent plus poreux, ou les fluides peuvent se déplacer. Ce déplacement,
provoqué essentiellement par des forces liées a ’enfouissement et & la compaction, peut
étre latéral, « per descendum » ou « per ascendum » ;

— La migration secondaire : Elle a lieu depuis le voisinage de la roche mére jusqu’au
réservoir ou les hydrocarbures seront piégés. Ce déplacement peut se faire dans un (ou
plusieurs) réservoir(s) par des failles, des zones de fissures, etc. Puisque les densités de
I’huile et du gaz sont inférieures a celle de 'eau, le déplacement se fait vers le haut et les
hydrocarbures remontent naturellement vers la surface. Les forces mises en jeu ici sont la
gravité et la capillarité.

La récupération des hydrocarbures peut étre divisée en 3 étapes : les récupérations primaire,

secondaire et tertiaire. Dans la pratique actuelle, il arrive de commencer par 'une ou l'autre

des étapes ou bien de les combiner, la tendance étant de réfléchir a I'exploitation dans son
ensemble et non pas par étapes séparées.

Afin de récupérer I'huile présente dans les réservoirs, un puits producteur est foré dans le
réservoir jusqu’a la roche réservoir qui est celle contenant ’hydrocarbure. La pression du fluide
présent dans le réservoir est le plus souvent supérieure a la pression hydrostatique. Ainsi,
I’huile remonte naturellement a la surface grace au puits producteur. Cette récupération qui
ne fait intervenir que la différence de pression est appelée récupération primaire. Au fur
et a mesure que 'huile est récupérée, la pression dans le réservoir chute avec la production
d’huile. En outre, la différence de pression n’étant pas limitée a la zone d’huile, mais s’étendant
dans tout le réservoir, la production donne a la fois de 'huile, de 'eau et du gaz.

Par ailleurs, lorsque la pression dans la zone d’huile diminue jusqu’a une valeur critique
appelée point de bulle (dépendant de la nature de 'huile) certains hydrocarbures légers
composant 1’huile sont expulsés de la phase liquide et forment une nouvelle phase gazeuse. A
cause de sa compressibilité plus grande que celle de la phase liquide, 'apparition de ce gaz
ralentit la diminution de la pression induite par la production d’huile.

Cette technique simple, uniquement basée sur la différence de pression, atteint ses limites
lorsque la pression dans le réservoir devient trop basse, rendant la production d’huile trop
faible ou la production de gaz trop importante. Elle permet de récupérer environ 10 % de la
quantité d’huile présente dans le réservoir. Cette fraction dépend fortement des conditions
rencontrées dans le réservoir & savoir les proportions initiales d’eau, de gaz et d’huile ou les
propriétés de la roche.

La récupération secondaire consiste a injecter un autre fluide, a I’aide de nouveaux forages,
de maniére a maintenir une certaine pression dans le réservoir et ainsi produire plus d’huile.
Le principe de cette technique est illustré sur la figure 2. Cette injection a deux objectifs
trés proches : maintenir la pression dans le réservoir et « pousser » I’huile vers les puits de
production. Pour les grands gisements, I'injection d’eau ou de gaz est distribuée sur tout le
réservoir. Il se crée ainsi des zones d’eau ou de gaz qui déplacent ’huile vers les puits de
production.

La récupération secondaire atteint ses limites lorsque la proportion d’eau est supérieure a
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FIGURE 2 — Récupération secondaire [2]

celle de I'huile au niveau du mélange récupéré dans les puits de production. Elle permet néan-
moins la récupération de 15 & 60 % de I’huile contenue dans le réservoir selon les conditions
(propriétés de la roche, profondeur, configuration du réservoir, ...).

Les récupérations primaires et secondaires ne permettant de récupérer dans le meilleur des
cas que jusqu'a 60 % de 'huile contenue dans les réservoirs, une troisiéme phase peut étre
déployée afin de tenter de récupérer une partie de ’huile restant dans le réservoir. Il s’agit
de la récupération tertiaire ou récupération assistée (RAP).

Il existe différentes techniques de récupération tertiaire. Elles visent soit a récupérer de I'huile
a des endroits qui ont déja été balayés par le fluide déplacant au cours de la récupération
secondaire, soit a récupérer de ’huile & des endroits qui n’ont pas été balayés par le fluide
déplagant. La plupart des méthodes employées sont des méthodes chimiques (utilisation de
polyméres, tensioactifs, émulsions...), miscibles (injection de gaz, dioxyde de carbone, sol-
vant...) ou thermiques (entrainement a la vapeur ou a l'eau chaude).

La consommation importante d’énergie induit une raréfaction des ressources d’hydrocarbures,
obligeant a travailler dans des conditions extrémes avec des conditions d’exploitation de
plus en plus difficiles (réservoirs difficiles, profondeur, température, ...). Cela nécessite des
techniques de récupération plus avancées dans lesquelles les fluides complexes trouvent leur
place.

En effet, la récupération des hydrocarbures utilise plusieurs fluides complexes que sont les
hydrocarbures eux-mémes et les différents types de fluides (polymeéres, tensioactifs, émulsions)
utilisés dans les méthodes chimiques de récupération.
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Les fluides complexes sont utilisés au cours des différentes phases du processus de production.
Les micelles géantes sont, principalement utilisées dans les stimulations de réservoirs comme
fluides fracturants. La stimulation est faite en injectant ou en pompant des fluides a travers
un puits dans la formation souterraine sous forte pression de fagon a pouvoir surpasser la
contrainte principale de la roche et causer une fissure dans le milieu poreux. Quand la pression
de fracture est dépassée, des fissures trés pénétrantes ou des fossés de drainage sont initiés
et propageés |3]. Les micelles géantes ont deux avantages évidents par rapport aux techniques
connues [4] :
— Gréace a leur réseau micellaire elles peuvent transporter des solides en dépit de leur faible
viscosité ; ainsi des additifs tels que les crosslinkers ne sont pas nécessaires
— Une fois que les micelles géantes rentrent en contact avec I’huile produite par la fracture,
elles se transforment en petites micelles sphériques ou en microémulsions qui ont une
viscosité de plusieurs ordres de grandeur plus petite que les polymeéres généralement utilisés,
facilitant ainsi le flux de résidus vers 'extérieur de la fracture ; 'usage de briseurs de gels
est ainsi économisé. La microstructure des tensioactifs et par conséquent la taille et la
dureté des micelles géantes peut étre controlée en jouant sur certains paramétres comme la
force ionique, la température de la composition chimique.... Les propriétés rhéologiques
de ces micelles et leur capacité a fracturer les milieux poreux sont ainsi controlées. Les
tensioactifs amphotéres sont aussi utiles pour cette application. Ils présentent I'avantage
d’étre plus respectueux de 'environnement et facilement biodégradables et ils sont de plus
compatibles avec les autres additifs.
L’objectif de ce travail est d’étudier I’écoulement d’une solution de micelles géantes en milieu
poreux, dans le but de déterminer son éventuelle utilité dans la Récupération Assistée du
Pétrole. Tl comporte une étude rhéologique de solutions de micelles géantes et une caractéri-
sation en milieu poreux a I’échelle du laboratoire, utilisant des milieux poreux naturels, de
facon a se placer dans un cadre d’étude le plus réaliste possible.
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Chapitre 1

Les écoulements en milieu poreux

La compréhension des mécanismes d’écoulements polyphasiques en milieu poreux est trés

importante pour la récupération du pétrole. En effet les roches-réservoirs des gisements

contiennent généralement plusieurs fluides non miscibles tels que 'huile, I'eau et le gaz.

Lors de la mise en exploitation d’un gisement, il est fréquent qu'un fluide vienne déplacer

I’hydrocarbure en place. Par exemple, sous 'effet de la baisse de pression due a I'exploitation,

on peut étre en présence d’une migration d’eau depuis les régions extérieures vers le gisement

ou bien d’une libération du gaz dissous dans les huiles brutes. De plus, les techniques de
récupération secondaire ou tertiaire nécessitent souvent l'injection d’un fluide initialement
absent du réservoir, afin de déplacer ’huile vers le puits producteur. Ainsi les écoulements
dans les roches-réservoirs sont la plupart du temps polyphasiques. ’étude des écoulements
polyphasiques en milieu poreux peut se faire a différentes échelles d’observation (voir figure

1.1):

— L’échelle du pore permettant de rendre compte des écoulements microscopiques qui
peuvent étre décrits par I’équation de Navier-Stokes. La dimension caractéristique de cette
échelle est donnée par la taille des pores qui est micronique.

— L’échelle locale caractérisée par une dimension de 'ordre du mm au cm. A cette échelle,
le milieu poreux est considéré comme un milieu continu et homogéne. Il est suffisamment
grand pour qu’un effet de moyenne se manifeste sur les phénomeénes ayant lieu dans les
différents pores tout en étant suffisamment petit pour que I’échantillon puisse étre consi-
déré comme homogéne. L’écoulement est décrit & cette échelle par la loi de Darcy pour les
écoulements monophasiques et la loi de Darcy généralisée pour les écoulements polypha-
siques.

— L’échelle du milieu poreux hétérogéne ou grande échelle est celle donnée par la taille
caractéristique des hétérogénéités. Les écoulements sont modélisés par des équations a
grande échelle telles que celles obtenues par la prise de moyenne volumique des équations
locales [5]
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FIGURE 1.1 — Les différentes échelles en milieu poreux [6]

Les principales forces intervenant sur une particule fluide dans un milieu poreux sont :

— Les forces de pression

— Les forces de frottements

— Les forces de pesanteur

Les forces d’inertie et

— Les forces superficielles.

Les écoulements ayant généralement lieu a faible vitesse, les forces d’inertie sont pratiquement
toujours négligeables lorsque nous ne sommes pas a proximité des puits.

1.1 Ecoulement monophasique

1.1.1 Description a I’échelle du pore

Soit un milieu constitué d’une phase solide o, dans lequel s’écoule un fluide 5. A I’échelle du
pore, ’écoulement d’une phase fluide newtonienne incompressible est décrit par [’équa-
tion de Navier-Stokes (conservation de la quantité de mouvement) dans le domaine Qg :

ov
—V P+ psg + /Lgvz’vg = ps (8_tﬁ + vg.V'u@) (1.1)

ou pg, 1g, Ps et vg sont respectivement la masse volumique, la viscosité dynamique, la
pression et la vitesse de la phase fluide, g est I'accélération de la pesanteur, et 2z désigne
le domaine occupé par la phase (5. Le cas d’'un écoulement rampant et stationnaire est
décrit par I’équation de Stokes :

—V Ps + psg + ,Uﬂv2’05 =0 (1.2)
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a laquelle est associée I'équation de conservation de la masse, qui, dans le cas d’un fluide
incompressible, donne :

V.’Ug =0 (13)

A cette échelle, la condition a l'interface solide-fluide est une vitesse relative nulle.

1.1.2 Description a I’échelle locale

Le passage de I’échelle du pore a 1’échelle locale peut se faire par des méthodes de change-
ment d’échelle telles que 'homogénéisation ou la prise de moyenne volumique des équations
décrivant 1’écoulement a I'échelle du pore [5].

1.1.2.1 Porosité

Considérons un milieu constitué d’une phase solide o et d’une phase fluide 8. La porosité du
milieu est définie par :

Vi

T

(1.4)

ol V3 est le volume de la phase fluide /3 et V,, celui de la phase solide 0. En notant le volume
total du milieu poreux, la porosité ¢ s’écrit :

Vi

"W

(1.5)

ol Vp est le volume de pore du milieu poreux. La porosité est la grandeur physique a ’aide de
laquelle on évalue la capacité d’un milieu poreux & contenir une certaine quantité de fluide.
Il faut cependant distinguer la porosité dite utile, ¢,, qui concerne la circulation des fluides
se trouvant dans les pores reliés entre eux et avec 'extérieur, de la porosité résiduelle, ¢,., qui
ne tient compte que des pores isolés. La porosité totale de ’échantillon est égale & la somme
de ces deux porosités. Dans ce qui suivra, la porosité que nous utiliserons se référera a la
porosité utile.

1.1.2.2 Modéle de Darcy

On définit le nombre de Reynolds comme le rapport entre les forces d’inertie et les forces
visqueuses. Il s’écrit sous la forme :

D
Re = 2895~ (1.6)

Hp

ol pg est la masse volumique du fluide 3, vz sa vitesse moyenne, pg sa viscosité dynamique
et D une dimension caractéristique de I’écoulement.
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Dans le cas des écoulements en milieux poreux, la dimension caractéristique peut étre soit
le diamétre de grain, soit le diamétre de pore. En général, on préfére utiliser le diamétre de
grain car on peut avoir directement accés a ce dernier par des méthodes de mesures tels que
la granulométrie. Ainsi, le nombre de Reynolds en milieu poreux s’écrit :

d
Re = 28Y5% (1.7)
s

Dans le cas d’un écoulement incompressible a faible nombre de Reynolds, la prise de moyenne
de l’équation 1.2 sur un volume V permet d’obtenir I’équation de Darcy [7]

i) == (VR = s (19

ou (vg) = % f(vﬁ) vdV est la vitesse moyenne de I’écoulement ou vitesse de Darcy,

<P/5>ﬂ = VLB f(vﬂ) PsdV est la pression moyenne sur la phase fluide j.

K définit le tenseur de perméabilité. La perméabilité d’un milieu poreux est la grandeur
physique qui quantifie aptitude de la roche a laisser circuler un fluide a travers ses pores.
Dans les milieux anisotropes elle dépend généralement fortement de la direction de I’écoule-
ment. Dans les gisements, par exemple, la perméabilité horizontale est souvent supérieure a
la perméabilité verticale a cause de la présence de strates. Dans le cas d’un écoulement dans
un milieu poreux isotrope, le tenseur de perméabilité s’exprime en fonction d’un coefficient
de perméabilité intrinséque ou absolue, k.

K =kI (1.9)

I étant le tenseur identité. La perméabilité est homogéne a une surface et s’exprime en Darcy
(1 Darcy = 0,987.107'2 m?).

Dans le cas particulier d'un écoulement unidirectionnel, horizontal, en I'absence de gravité,
I’équation 1.8 s’écrit sous la forme :

k dP
S 1.1
U (1.10)

ou vg est la vitesse de Darcy, k, pg et Pz sont respectivement la perméabilité absolue, la
viscosité dynamique et la pression dans le fluide § et x la direction de I'écoulement. En
supposant que le milieu est de section A, de longueur L et en notant Py et FPpo la

pression du fluide respectivement a 'entrée et a la sortie du milieu, I’équation 1.11 donne le
modéle de Darcy 1D

Qs _ kAP

s (1.11)

avec (Qg le débit volumique de la phase fluide 5 et AP = Pz 1) — FPg2), la perte de charge.

Ce modeéle de Darcy n’est valable que pour des écoulements incompressibles et a faible nombre
de Reynolds. Ces deux hypothéses ne sont pas toujours assurées comme c’est le cas par
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exemple dans les écoulements de gaz ou bien & proximité des puits. Dans le cas des écou-
lements & nombre de Reynolds élevé aussi bien compressible, qu’incompressible, le modéle
couramment utilisé est le modéle de Forchheimer [8, 9, 10, 11] qui tient compte des effets
inertiels.

Pour les écoulements compressibles a faibles nombres de Reynolds, en injectant une loi d’état
du type gaz parfait, on obtient le modéle de Darcy-compressible. Enfin, pour des écoulements
compressibles et & nombre de Reynolds élevé, une combinaison des modéles de Darcy et de
Forchheimer peut étre utilisée; il s’agit du modéle de Darcy-Forchheimer.

1.1.2.3 Surface spécifique et adsorption

On définit la surface spécifique comme 'aire superficielle par gramme de solide. Elle s’exprime
en m?/g. Elle peut étre estimée via la détermination de la quantité de gaz adsorbée en
monocouche (méthode BET [12]) selon :

a :NANm€

avec £ I'encombrement moléculaire surfacique (m?), A4 le nombre d’Avogadro (mol™), N,
le nombre de moles de gaz adsorbées en monochouche par gramme d’échantillon (mol/g).

En milieux poreux, les objets constituant les fluides complexes peuvent venir s’adsorber sur
la paroi solide. Cette adsorption peut dépendre des charges respectives des objets et de la
paroi et est donc pilotée par les forces de Van Der Waals. L’adsorption des tensioactifs sur
une surface solide sera traitée dans les détails au Chapitre 1I.

1.2 Ecoulement diphasique

Nous nous intéressons ici a ’écoulement de deux fluides non miscibles, tels que ’eau et ’huile,
en écoulement incompressible et isotherme.

1.2.1 Description a I’échelle du pore
1.2.1.1 Phénomeénes capillaires - Tension interfaciale

L’interface est la zone qui définit la frontiére entre plusieurs milieux. Elle assure la continuité
entre les différentes phases par un gradient de concentration. On l'assimile souvent a une
ligne ou une surface (voir figure 1.2) .

Les forces agissant a l'interface de deux fluides non-miscibles, d’un fluide et d’un solide ou
au contact a 'interface fluide-fluide et un solide se nomment forces de surface.

A Tintérieur d’un fluide, chaque molécule agit sur ses voisines et subit en retour une attraction
ou une répulsion de la part de ces derniéres. Comme on le voit sur la figure 1.3, les molécules
du volume sont en équilibre car les différentes énergies d’interactions auxquelles elles sont
soumises s’annulent. Il n’en est pas de méme pour les molécules au voisinage de I'interface.
En effet, les énergies d’interactions avec les molécules du volume et avec les molécules de
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Interphase Interface

FIGURE 1.2 — Vision schématique de I'interface

FIGURE 1.3 — Etats des molécules du volume (cas (a)) et des molécules a I'interface (cas(b))

la phase supérieure ne se compensent pas, ce qui induit une attraction des molécules de
I'interface dans le volume.

Ce déséquilibre est a l'origine des forces a l'interface fluide-fluide et de la tension interfa-
ciale. Les interfaces fluides-solides sont quant a elles a 1'origine des forces d’adsorption et
de répulsion. La tension interfaciale entre une substance et sa vapeur se nomme la tension
superficielle. Elle se traduit par une tendance a minimiser I’étendue de sa surface de contact
avec I'extérieur.

Les phénomeénes capillaires sont des phénomeénes de surface ayant lieu a ’échelle de la surface
du pore qui est inférieure & I’échelle du pore. Dans un tube capillaire (figure 1.4) , on observe
a l'interface de deux phases non miscibles une différence de pression qui s’exprime par la loi
de Laplace :

P — Py =€ (1.12)

ol P et P, sont respectivement les pressions dans les fluides 1 et 2. La courbure £ est définie

au point de linterface considéré, grace aux deux rayons principaux r et r’ par la relation
1.13 :

1 1
&= ;—FF (1.13)

Lorsque le rapport de forces de gravité et de tension interfaciale est faible, 'interface entre les
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N

Tube capillaire

FIGURE 1.4 — Représentation de deux phases non miscibles 1 et 2 dans un tube capillaire

deux fluides est sphérique dans un tube capillaire de petit diamétre, ce qui permet d’écrire
I’équation de Laplace sous la forme :

2 0
PP — ycos

; (1.14)

ot 7 est le rayon du tube capillaire et 6 ’angle de mouillage.

Il existe plusieurs méthodes de mesure de la tension interfaciale dont les plus courantes sont
présentées ci-dessous.

La méthode d’ascension capillaire consiste a plonger un capillaire dans la phase liquide
dans une cellule thermostatée et pressurisée. Cette mesure se base sur la loi de Jurin (figure
1.5) qui montre que :

1 Ap

= —rgh
" 27“9 cosf

(1.15)

oll v est la tension interfaciale, r est le rayon du capillaire, g, ’accélération de pesanteur, h
la montée du liquide le plus dense dans le capillaire, Ap la différence de masse volumique en
valeur absolue et 6 I'angle de contact a la ligne triple capillaire/ liquide 1/liquide 2.

La méthode de Wilhelmy sert aussi a mesurer la tension de surface (figure 1.6) . Elle
consiste & plonger un objet de forme géométrique simple (le plus souvent une plaque rec-
tangulaire) dans le liquide et & mesurer la force exercée par le film montant a l'aide d’une
balance. Cette tension est une contribution du poids réduit (poids - poussée d’Archiméde) et
de la tension superficielle. Elle s’écrit de facon générale :

F = pycost (1.16)

oll p désigne la longueur de la ligne triple et 6 'angle de contact du fluide sur la plaque.
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Py = Py — pairgh

PB - PB’ _peaugh

2 0
Py Py ycos

== PA’ - PB/ + (peau - pair)gh
PA’ = PB/

FIGURE 1.5 — Loi de Jurin appliquée au cas eau/air

La méthode de la goutte pendante est 'une des techniques les plus utilisées (voir figure
1.7). Une goutte de la phase la plus dense est formée dans la phase la moins dense et maintenue
en équilibre a I'extrémité d’un capillaire. Une image de la goutte est alors numérisée et son
profil est traité par un algorithme qui consiste & minimiser I’écart entre le profil théorique et le
profil expérimental de la goutte. Cet écart dépend de la tension interfaciale par I'intermédiaire
des phénoménes capillaires.

La méthode de la goutte tournante permet de mesurer des tensions interfaciales faibles
comprises entre 10 et 10° mN/m. L’expérience consiste a faire tourner autour de son axe
un cylindre rempli de la phase la plus dense et a introduire en son centre une goutte de la
phase la moins dense avec une seringue. La rotation du cylindre entraine un allongement de
la goutte introduite qui fini par atteindre une longueur correspondant a I’équilibre entre les
forces interfaciales et les forces centrifuges. La tension interfaciale est calculée a partir de la
forme de la goutte et de la vitesse de rotation du cylindre.

Dans les conditions de gisement, la tension interfaciale entre ’huile et 1’eau est de 'ordre de
15.1072 a4 35.103N.m!, entre I'huile et le gaz de 1.1073 4 8.1073N.m™ et entre 'ecau et le gaz
de 35.1073 a4 55.103N.m™!.

A 20 °C, la tension superficielle de I’eau est de I'ordre de 72.103 N.m™.
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F1GURE 1.6 — Méthode de Wilhelmy

FIGURE 1.7 — Goutte pendante

1.2.1.2 Mouillage

La mouillabilité est la capacité d’un fluide a recouvrir une surface solide ou un autre liquide.
L’angle caractéristique définissant la mouillabilité d’un fluide est nommé angle de contact
(ou angle de mouillage) et est noté 6. Cet angle est mesuré a I'intérieur de I'un ou lautre des
fluides en présence (voir Figure 1.8).

D’un point de vue qualitatif, la définition de la mouillabilité est la suivante : une surface est en
contact avec deux fluides séparés par une interface, cette surface est d’autant plus mouillable
a 'un de ces fluides que 'angle de contact est proche de zéro. Toutefois, I'angle de contact
n’a pas une valeur fixe et celle-ci dépend du processus de mise en place des fluides ainsi que
des propriétés de la paroi solide. Elle différe également selon que les fluides sont statiques
ou mobiles. On définit un coefficient d’étalement S dont le signe permet de déterminer si le
mouillage est total (S > 0) ou partiel (S < 0)

§= YoBr — (7052 + 75152) (1‘17)

On notera que si les propriétés de mouillage ou de mouillabilité sont bien définies a I’échelle
de la surface (échelle du pore), la mouillabilité d’'un milieu poreux, qui est une propriété
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Mouillable a l'eau Non mouillable a I'eau

FIGURE 1.8 — Exemple de mouillage d’un solide par deux liquides non miscibles

macroscopique, est évaluée par diverses méthodes expérimentales. Un milieu poreux est dit
mouillable & un fluide si ce fluide tend a déplacer spontanément un autre fluide initialement
présent ; les milieux constitués de minéraux tels que la silice sont généralement mouillable &
I'eau. Cependant, certaines roches calcaires sont préférentiellement mouillables & I’huile. Dans
le cas des gisements pétroliers, on peut rencontrer des roches dans un état de mouillabilité
mixte, ou une partie de la roche sera mouillable a I’huile tandis que le reste sera mouillable &
I’eau. Cela est principalement da au fait que les roches-réservoirs sont constituées de minéraux
ayant des mouillabilités trés différentes. Il est possible qu'une roche mouillable initialement
a I'eau ne le soit plus aprés le passage d'un liquide complexe comme une huile de gisement.

La mouillabilité ayant une influence importante sur les écoulements polyphasiques, sa connais-
sance exacte dans les milieux poreux utilisés est essentielle pour avoir une idée de la réparti-
tion des fluides a 1’échelle microscopique.

A partir de la mouillabilité, les notions d’imbibition et de drainage peuvent étre définies.
L’imbibition est le déplacement d’un fluide non-mouillant par un fluide mouillant (pour un
milieu mouillable & I’eau, le déplacement de I’huile par 'eau). Inversement, le drainage est le
déplacement d’un fluide mouillant par un fluide non-mouillant (pour un milieu mouillable &
'eau, le déplacement de 1’eau par I’huile).

1.2.1.3 Pression capillaire

La pression capillaire, notée P,., est la différence de pression existant entre deux points
infiniment voisins et situés de part et d’autre d’une interface a I’équilibre, délimitant un
fluide non-mouillant 1 d’un fluide mouillant 2.

Pczpl—Pz (118)

La pression capillaire met en jeu les principaux phénoménes observés a I’échelle du pore
tels que les forces de surface ou la mouillabilité. A Déchelle du pore les forces capillaires
prédominent devant les forces de gravité. La distribution des fluides & cette échelle est donc
gouvernée par les forces capillaires. Le fluide mouillant tend & remplir les pores les plus fins
tandis que le fluide non-mouillant tend a remplir les pores les plus gros. La pression capillaire
est proportionnelle & la tension interfaciale et inversement proportionnelle a la taille des
rayons de pores.

Dans le cas d’un tube capillaire mouillable & ’eau de rayon r contenant de I’huile et de I’eau,
Iapplication des équations 1.14 et 1.18 permet d’obtenir la relation :



P.=P,—P, = 27(0”’;—)0039 (1.19)
01l (0, €5t la tension interfaciale eau/huile et 6 I'angle de mouillage. D’aprés I'équation 1.19,
dans le cas d’'un mouillage parfait, la pression capillaire sera d’autant plus faible que le rayon
r du tube capillaire sera élevé. Si le milieu poreux est modélisé par un ensemble de tubes
capillaires, sa perméabilité sera alors proportionnelle & 72, et la pression capillaire sera donc
inversement proportionnelle a vk . La pression capillaire d’un milieu sera, par conséquent,
d’autant plus élevée que la perméabilité du milieu sera faible.

1.2.1.4 Nombre capillaire, rapport de viscosité

Considérons un écoulement diphasique (par exemple eau-huile) au cours duquel le fluide non
mouillant est déplacé par le fluide mouillant. Les forces en présence sont :

— les forces capillaires liées a I'interface entre deux fluides,

— les forces visqueuses liées au fluide déplacant et celles liées au fluide déplacé.

On peut définir un nombre adimensionnel, le nombre capillaire, qui est le rapport des forces
visqueuses aux forces capillaires.

Ca=" (1.20)
Y

avec p la viscosité du fluide déplacant, v sa vitesse et v la tension interfaciale.

Lorsque Ca < 1, les effets capillaires dominent les effets visqueux. Lors des opérations
classiques de récupération des hydrocarbures, on peut considérer une vitesse d’avancée de
front de 'ordre de 3,5.107% m.s™ (1 pied/jour), une viscosité du fluide déplagant (eau) de 1073
Pa.s et une tension interfaciale eau/huile de 'ordre de 30.107® mN.m™. Ces conditions nous
donnent une valeur de Ca de I'ordre de 1077, Cette valeur peut étre modifiée en changeant
la valeur de la viscosité, par 'utilisation par exemple de solutions de polymeéres, ou bien en
réduisant la tension interfaciale par I'utilisation de tensioactifs. Loin des puits, il est difficile
d’obtenir des vitesses élevées de déplacement.

On peut aussi définir un rapport de viscosité

_Mm
M2

M, (1.21)

avec 1 la viscosité du fluide déplagant et ps la viscosité du fluide déplacé. La différence entre
les viscosités des fluides déplacant et déplacé conduit a des phénoménes d’instabilités tels que
les digitations visqueuses. Celles-ci se manifestent lorsque la viscosité du fluide déplacant est
inférieure & la viscosité du fluide déplacé. Dans ce cas, ’écoulement est plus facile dans les
zones ol le fluide déplacé a été remplacé par le fluide déplacant ; ainsi, une petite irrégularité
dans le front aura tendance a étre amplifiée. Cette irrégularité est en général due & une
inhomogénéité locale de la roche. Lorsque la viscosité du fluide déplacé est supérieure a la
viscosité du fluide déplacant les digitations naissantes se résorbent. Pour les éviter il « suffit »
donc de diminuer le rapport de viscosité, soit en rendant le fluide déplacé moins visqueux,
soit en rendant le fluide déplacant plus visqueux.
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Un « diagramme de phase » avec en abscisse le rapport de viscosité et en ordonnée le nombre
capillaire a été proposé par Lenormand [13]. Il est présenté sur la figure 1.9 et aboutit aux

conclusions suivantes :
— lorsque le nombre capillaire est élevé avec un rapport de viscosité inférieur a 1, on observe

la formation de digitations visqueuses
— dans le cas d’un nombre capillaire élevé et d’un rapport de viscosité supérieur & 1, un front

stable se propage dans le milieu poreux.
— lorsque le nombre capillaire est faible, on a selon les valeurs, un domaine capillaire continu

ou un domaine capillaire discontinu.

. . Viscous
domains

/ Viscosity ratio / Viscosity ratio
Continuous

iﬁ'l . Capillary domains

Capillary number

Capillary number

Discontinuous
capillary domains

L=
T
By

large small
'¢' aspect-ratio aspect-ratio

FIGURE 1.9 — Diagramme de phase pour I'imbibition (|13])
Les différentes forces mises en jeu a I’échelle du pore jouent un role dans lefficacité de la
production de pétrole, via le nombre capillaire. Ainsi, selon les roches, il advient que plus

le nombre capillaire est élevé, plus la saturation résiduelle en huile diminue, donc plus la
production augmente [14].

1.2.1.5 Equations générales

Dans le cas d’'un écoulement de deux fluides non-miscibles le modéle de Stokes (voir les
équations 1.2 et 1.3) permet de décrire 'écoulement de chacune des phases 5, et 3 :

—VP + pig + 1;Vv; =0 (1.22)

I’équation de continuité, dans le cas incompressible, s’écrit :
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V. =0 (1.23)

pour i = Sy, 5 .

En notant la phase solide o, les conditions aux limites s’écrivent :

— v; = 0 a l'interface phase fluide (; - phase solide o, pour i = 31, 55

— vg1 = Vg a l'interface fluide 8, - fluide 5,

- n.(X; —3,) = n alinterface fluide 3, - fluide 3, avec m, la normale unitaire & I'interface
fluide (; - fluide [

Cette derniére condition aux limites exprime la différence de contraintes normales a 'interface

de deux phases fluides en fonction du rayon de courbure R et de la tension interfaciale v entre

les deux fluides. Le tenseur de contraintes X; (pour i = /31, ) associé a la phase (; est défini

par

1.2.2 Description a I’échelle macroscopique
1.2.2.1 Saturations

La saturation S, d'une phase j3; est définie par la proportion du volume de pores occupé par
cette phase :
S5 = 15 (1.25)
VA
ou V3, et Vp sont respectivement le volume de la phase fluide 3; et le volume de pores. Pour
un milieu saturé (en écoulement diphasique) la somme des saturations est égale a 1.

Lors du drainage d’un milieu poreux, la saturation en eau obtenue en fin de déplacement est
dite irréductible et est notée S,;. Lors d’une imbibition sur un milieu mouillable a I'eau, la
saturation finale en huile est dite résiduelle et est notée S,,.

1.2.2.2 Loi de Darcy Généralisée

La prise de moyenne du systéme d’équations allant de 1.22 & 1.24 permet d’écrire, moyen-
nant certaines hypothéses simplificatrices, les équations de conservation de la masse et de la

quantité de mouvement pour chacune des phases. Pour la quantité de mouvement on obtient
[7, 15, 16] :

(v,) = —IZ (v (P — p1g) - _fwv () — ng>) (1.26)
(vy) = - K2 (V (P — pag) — —202 (g py plg>) (1.27)
2 H1

Dans 'équation 1.26 (respectivement 1.27), le tenseur K7, (respectivement K3,) est le ten-
seur de perméabilité effective de la phase fluide 1 (respectivement 2). Les tenseurs K7, et
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K, sont les tenseurs de couplage rendant compte des échanges de quantité de mouvement
entre les phases au travers des interfaces 1/2.

Dans la pratique, le systéme d’équation précédent est peu utilisé & cause de la difficulté
d’estimation des termes de couplage. De plus, des résultats expérimentaux [17| tendent a
montrer que ces termes sont négligeables en milieu poreux. Ce qui nous conduit a la loi de
Darcy Généralisée, Les tenseurs de perméabilité K, étant dorénavant notés K :

*

) === (VP = ) (1.28)

ou K est le tenseur de perméabilité du fluide §; et est fonction de la saturation 9S;.

Dans le cas particulier d’un écoulement unidirectionnel, en 1’absence de gravité, I’équation
1.28 donne, pour chacune des phases 3; et (s :

K d(p)”

(vi) = T (1.29)

En supposant un milieu poreux de section A et de longueur L, I'intégration de 1’équation
1.29 donne le modele de Darcy Généralisé 1D :

(1.30)

avec (Q; le débit volumique de la phase fluide i, k; la perméabilité de la phase fluide i et
AP; = P;1) — P2 la perte de charge.

1.2.2.3 Perméabilités relatives

Considérons un écoulement diphasique et unidirectionnel dans un milieu homogéne et iso-
trope. D’une maniére générale, on définit la perméabilité relative k,;(S;) du milieu poreux a
la phase i, pour une saturation S;, a 'aide de la perméabilité effective k; du milieu a cette
méme phase et d’une perméabilité de référence k, de la maniére suivante :

ki(.S5)
k

Lorsqu’un milieu poreux est mouillable a I’eau, on choisit généralement comme perméabilité
de référence, la perméabilité du milieu a ’eau, lorsque celui-ci est totalement saturé en eau.

Pour un couple eau-huile, ot I'eau est le fluide mouillant, 1'allure des courbes de perméa-
bilités relatives est donnée par la figure 1.10 [2]. Ces courbes peuvent étre obtenues expéri-
mentalement par des méthodes stationnaires ou instationnaires. Par exemple, une méthode
stationnaire consiste a injecter graduellement une proportion d’eau dans un échantillon sa-
turé en huile, a la saturation irréductible en eau S, ce processus correspondant a une suite
d’écoulements diphasiques permanents.

On observe que la perméabilité relative a l'eau k., augmente lorsque la saturation en huile
diminue, jusqu’a une valeur maximale atteinte pour la saturation résiduelle en huile S,,. Dans
le méme temps, la perméabilité relative a 'huile k,, diminue jusqu’a s’annuler.
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FIGURE 1.10 — Perméabilités relatives [2]

Dans le cas d’'un milieu mouillable & I’eau, on note que la perméabilité relative a 1’eau k., au
S, est nettement inférieure a la perméabilité a I’huile &,, au S,;.

kro(Swi) > krw(Sor) (1.32)

La mouillabilité d’un milieu a effectivement un effet sur les perméabilités relatives eau/huile
du milieu [18]. Si un milieu poreux est mouillable a 'eau, alors I'eau s’écoule a travers un
réseau de pores de petites tailles, donc de faible perméabilité, tandis que I’huile, ne pou-
vant pas accéder aux petits pores, circule au centre des gros pores constituant un réseau de
forte perméabilité. C’est pourquoi pour un tel milieu, la perméabilité relative a ’huile a la
saturation irréductible a ’eau est toujours supérieure a la perméabilité relative a 'eau a la
saturation résiduelle en huile.

Dans un milieu poreux mouillable & ’eau, 'huile s’écoulant plus facilement du fait de la
présence d’un film d’eau & la paroi, on parle d’effet de lubrification de la phase huile. La
perméabilité relative & 'huile & la saturation irréductible en eau k,,(Sy;) peut ainsi étre
supérieure a la perméabilité absolue du milieu a eau [19].

1.2.2.4 Relation entre pression capillaire et saturation

Les forces capillaires se décrivent de facon relativement satisfaisante a 1’échelle du pore. Défi-
nir la capillarité a plus grande échelle nécessite d’avoir recours a des mesures expérimentales
portant sur des échantillons de milieu poreux. L’équation de Laplace présentée a ’équation
1.12 exprime que la pression capillaire entre fluides dépend de la courbure £ de l'interface.

Po=P —Py=1 (1.33)

Considérons un milieu poreux de dimensions suffisamment petites pour négliger 'influence
de la pesanteur. Dans chacun des pores de cet échantillon, I'interface présente une courbure
constante directement liée 4 & la valeur de la pression capillaire comme le montre ’équation
1.33. Or, pour des raisons de mouillabilité, 'interface doit se raccrocher & la paroi avec
un angle de mouillage 6 bien déterminé. Dans un pore modélisé par une géométrie simple,
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comme par exemple un pore conique ( figure 1.11), la courbure et 1’angle de contact étant
imposés, la position du fluide dans le pore est parfaitement déterminée. Ainsi, la proportion
des deux fluides contenus dans ce pore est implicitement liée & la pression capillaire. Ce type
de raisonnement permet d’appréhender la relation entre la pression capillaire et la saturation.

F1GURE 1.11 — Distribution de deux fluides dans un pore conique

Ce raisonnement simple ne peux pas s’appliquer & un milieu poreux réel. En effet, diffé-
rentes formes d’interfaces peuvent satisfaire une méme valeur de pression capillaire avec des
saturations tres différentes. D’ou la nécessité de relations expérimentales reliant la pression
capillaire a la saturation. Pour un état d’équilibre donné, la relation entre la pression capil-
laire et la saturation dépend de la facon dont cet état a été atteint. La figure 1.12 représente
I’allure des courbes de pressions capillaires en fonction de la saturation du fluide mouillant.

P. A

[

0 5 5.1 ™

FIGURE 1.12 — Pression capillaire

La courbe 1 représente le processus de drainage initial d’'un échantillon entiérement saturé en
eau. Elle illustre la surpression nécessaire pour mettre en place une saturation en huile dans
un milieu initialement saturé en eau. Au fur et & mesure de l'injection d’huile une pression
capillaire de plus en plus élevée est nécessaire pour augmenter la saturation en huile. La
courbe tend vers une valeur correspondant a la saturation irréductible en eau Sy;. Cette eau
est immobilisée a l'intérieur de ’échantillon.

Si, a partir de la saturation irréductible en eau S,;, on déplace lentement 1’huile par I’eau, on
obtient la courbe 2, associée au processus d’imbibition. L’augmentation de la saturation en
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eau s’accompagne d’une diminution de la pression capillaire, qui tend vers 0 pour la saturation
résiduelle en huile S,;.

La courbe 3 représente le processus de second drainage d’un échantillon saturé en eau, en
présence d’huile résiduelle.

Les courbes en pointillés reliant la courbe de drainage et la courbe d’imbibition traduisent
le fait que tout point de 'aire comprise entre les deux courbes est susceptible de représenter
un état d’équilibre.

1.3 Meécanismes de piégeage de 1’huile

En général, lors de I'exploitation d’un réservoir, ’huile initialement en place est déplacée vers
le puits de production par un autre fluide. Les causes de récupération non-totales peuvent
étre analysées a différentes échelles : I’échelle du pore, I’échelle d’'un tube d’écoulement et
I’échelle du réservoir. Nous ne nous intéresserons ici qu’a I’échelle du pore et I’échelle du
réServoir.

1.3.1 L’échelle du pore

A cette échelle, lors du déplacement d’huile par un fluide, on peut distinguer deux cas : le
fluide déplagant est complétement non miscible avec I’huile ou le fluide déplagant est miscible
(ou partiellement miscible) avec 'huile.

Etudions le cas d’un déplacement avec un fluide totalement non miscible. Consi-
dérons une zone de I'espace poral délimitée par une ligne. Elle est soumise a différentes forces :
la force de gravité s’exercant sur le volume de la gouttelette et les forces de contact s’exercant
le long de la ligne de contact.

Zone d'intérét

Fluide 1

FIGURE 1.13 — Une « gouttelette » de fluide & 1’échelle du pore [20]

Considérons la « gouttelette » de fluide représentée sur la figure 1.13 et examinons les forces
de contact en présence. Au point A, la goutte est liée au solide et les forces de contact sont
telles que I'écoulement de fluide satisfait la condition de non-glissement, ce qui implique que
la vitesse du fluide est égale a celle du solide.
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Au point B, le méme fluide est présent de part et d’autre de la goutte et les forces de contact
proviennent des contraintes existant a l'intérieur de la phase fluide. Ces contraintes viennent
de la différence de pression entre les puits d’injection et de production et la non-uniformité de
la vitesse du fluide. Lorsque le fluide s’écoule dans le pore, il subit une trés grande déformation
puisque, & cause de la condition de non-glissement, une partie de la goutte (celle attachée au
grain) est au repos.

Au point C, la frontiére se fait avec un autre fluide et les forces de contact sont les forces
capillaires qui s’exercent sur l'interface fluide-fluide.

Y ""F-igidc 2

FIGURE 1.14 — Forces capillaires

Au niveau de la ligne de contact L (cf figure 1.14), l'interface entre les deux fluides est
principalement controlée par les propriétés de mouillage de la surface. Les forces capillaires
s’exercent sur la ligne de contact et ont pour origine les interfaces fluide-fluide et fluide-solide.
La force exercée par chacune des interfaces est perpendiculaire a la ligne de contact, tangente
a l'interface et dirigée vers celle-ci. Les valeurs de ces forces par unités de surface représentent
les tensions interfaciales 7y, Va2, €t y12. A I’équilibre, ces tensions satisfont ’équation de Young

Yis + V12080 = o (1.34)

ou @ est l'angle de contact (pris dans la phase fluide 1). Lorsque ce dernier est inférieur a
7/2, le fluide 1 est mouillant au solide et le fluide 2 est non mouillant.

A Téchelle du pore, les forces capillaires sont largement majoritaires et gouvernent la distribu-
tion des fluides. La phase mouillante (par exemple 1’eau) occupe les zones étroites tandis que
la phase non mouillante (par exemple I'huile) occupe préférentiellement les pores de grande
taille.

Lorsque sa proportion dans l’espace poral devient suffisamment faible, la phase d’huile se
divise en gouttes qui se retrouvent dans les gros pores et qui sont environnées par le fluide
déplacant. Les gouttes d’huiles en question continuent a circuler & travers le milieu mais il se
peut que sur leur chemin elles rencontrent des pores trop étroits pour elles. Pour entrer dans
de tels pores, il est nécessaire d’augmenter fortement la courbure de la goutte.

Comme nous 'avons vu en 1.2.1.1, lorsque les fluides sont au repos, la différence de pression
entre les deux cotés de l'interface est donné par la pression de Laplace :

Py —Pe=1¢ (1.35)

ol £ est la courbure de l'interface et v la tension interfaciale. Cette équation reste valable
lorsque les fluides sont en mouvement, car les forces visqueuses sont négligeables devant
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les forces capillaires. Ainsi, pour permettre a la goutte de traverser le canal, la pression
dans T'huile doit étre supérieure a la pression dans le fluide environnant, d’une quantité
proportionnelle a la tension interfaciale et inversement a la plus petite largeur du canal.

Une telle augmentation de la pression dans I’huile ne peut venir que d’une chute de pres-
sion dans la phase aqueuse environnante et cela sur toute la longueur de la goutte d’huile.
Considérons le déplacement d’une goutte d’huile dans un canal comportant un étranglement
(figure 1.15).

|
|
|
|
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|
|
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FIGURE 1.15 — Ecoulement d’une goutte d’huile dans un canal comportant un étranglement

En amont comme en aval, la différence de pression entre 'eau et 'huile est donnée par la
pression de Laplace.

P — Pa =& (1.36)

Pro — Pea = 782 (1.37)

[’écoulement ne peut se produire que si P,y < Py, ce qui implique que

Pwl - Pw2 > 7(52 - 51) (138)

En d’autres termes, si la perte de charge dans la phase aqueuse est trop faible, la goutte
d’huile ne peut pas passer I’étranglement et reste piégée.

Il existe d’autres modéles de piégeage tels que le modeéle du doublet de pore ou le snap-off
[21]. La figure 1.16 présente le modéle du doublet de pore. Ce modéle permet d’illustrer une
hétérogénéité locale qui consiste en une différence de rayon entre deux chemins d’écoulement
possibles. Le doublet est ainsi constitué de deux pores paralléles dont I'un est bien plus large
que autre et dont les entrées et sorties sont connectées. Ce modéle développé par More
et Slobod [21] fait 'hypothése que dans chaque pore, nous avons un écoulement de type
Poiseuille et que la présence de I'interface ne perturbe pas ’écoulement. Ces hypothéses sont
vérifiées si les pores sont bien plus longs que larges et que le déplacement se fait lentement.
Nous faisons aussi I’hypothése que lorsque l'interface arrive a la fin du doublet, la phase
restant dans 'un ou 'autre des pores reste piégée. Dans le cas ou les forces capillaires sont
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négligeables, la vitesse d’avancée du front est supérieure dans le gros pore et le piégeage de
I’huile a lieu dans le pore fin. Par contre, dans le cas ou les forces capillaires sont dominantes
sur les forces visqueuses (sans que celles-ci ne soient négligeables), la vitesse d’avancée est
plus grande dans le pore fin et le piégeage de la phase non mouillante a lieu dans le pore le
plus large (voir figure 1.16).

—
B )
<

= (

Avant piégeage

(

Apreés piégeage

FIGURE 1.16 — Modg¢le du doublet de pore [21]

Le modéle du snap-off permet d’illustrer des différences de sections transversales le long de
I’écoulement. Considérons une nappe d’huile poussée a travers un étranglement. Si la force
appliquée est insuffisante pour forcer le passage de 'huile, celle-ci se divise en gouttes qui
restent piégées a l'intérieur du pore tandis que I’eau les contourne (voir figure 1.17)

L= 00~

Avant piégeage Apres piégeage

FIGURE 1.17 — Modéle du snap-off

Les trois situations décrites ci-dessus ne sont que des modéles simplifiés. Le piégeage dans
un milieu réel est une combinaison de ces trois mécanismes. Ces mécanismes de piégeage
conduisent directement aux notions de saturations résiduelles et irréductible décrites plus
haut.

Nous avons défini le nombre capillaire (cf équation 1.20) Ca = % qui représente le rapport des
forces de viscosité aux forces interfaciales. p est la viscosité du fluide déplacant, v sa vitesse et
v la tension interfaciale avec I'huile. Augmenter considérablement le nombre capillaire permet
de diminuer la saturation résiduelle en huile comme le montre la courbe de désaturation de
la figure 1.18. Sur cette figure, on peut voir que la saturation résiduelle en huile ne commence
a descendre que lorsque le nombre capillaire est de l’ordre de 10 et qu’elle tend vers zéro
lorsque nombre capillaire est de I'ordre de 102. Or nous avons déterminé plus haut que le
nombre capillaire moyen d’une imbibition est de 107. Ce qui signifie qu’il faut réussir a le
baisser de deux ordres de grandeurs au moins avant d’avoir un effet sur la saturation.
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FIGURE 1.18 — Courbe de désaturation |21]

Dans le cas d’un déplacement de I’huile par un fluide totalement miscible, les
fluides déplacant et déplacé ne forment qu’une seule phase dont la vitesse varie en fonction
de la position. Elle est maximale au centre des pores tandis qu’elle tend vers zéro le long
de la surface des grains. Ainsi, le fluide déplacant se déplace plus vite au centre des gros
pores et I’huile non balayée reste dans les petits pores et le long des parois. Contrairement
au cas totalement non miscible, 'huile non balayée n’est pas définitivement piégée car elle
s’écoule encore méme avec une vitesse trés faible. De plus, la composition de 1’écoulement
n’étant pas uniforme, le phénoméne de diffusion permet le transfert de I’huile des zones de
faibles vitesses vers les zones de fortes vitesses. Cela peut aisément s’expliquer par la théorie
de la diffusion-dispersion en milieu poreux. Ainsi, si le déplacement dure « suffisamment »
longtemps, toute 1’huile peut étre récupérée.

Dans le cas ou I’huile est déplacée par un fluide partiellement miscible, les phé-
nomeénes observés sont intermédiaires entre les deux cas décrits précédemment. Ainsi, des
gouttes d’huile peuvent rester piégées a cause des forces capillaires. Cependant, des échanges
peuvent se produire a I'interface fluide-fluide entre les gouttes piégées et le fluide déplacant
en écoulement, ce qui peut avoir un effet sur la récupération d’huile. En effet, les compo-
sants passant de I'huile vers le fluide déplacant sont automatiquement déplacés, tandis que
les composants passant du fluide déplacant vers les gouttes d’huile piégées, augmentent leur
volume, réduisent leur viscosité et abaissent la tension interfaciale, ce qui peut aider leur
remobilisation. De plus, ces échanges peuvent induire la création d’une zone de mélange dont
la composition varie entre celle du fluide déplacant et celle de I'huile dans cette zone. Le
déplacement peut donc étre identique au cas de deux fluides totalement miscibles.
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1.3.2 L’échelle du réservoir

Nous avons vu qu’a I’échelle du pore, la distribution des fluides est controlée par les forces
capillaires. Cela n’est plus vrai a la grande échelle puisque ces forces, agissant dans toutes
les directions s’annulent en grande partie. A 1’échelle du réservoir les forces de gravité et la
distribution de pertes de charge sont essentielles alors qu’on pouvait les négliger a I’échelle
du pore.

Au cours de I'exploitation d’un réservoir, il est courant que lors de la percée du fluide dépla-
cant au puits producteur, une bonne partie de I'huile en place n’ait pas été déplacée. Cette
huile n’est pas complétement piégée et si le déplacement continue, elle est lentement poussée
vers le puits producteur. Cependant, la proportion de fluide déplacant au niveau du puits
producteur augmente avec le temps, ce qui rend 'exploitation du réservoir de moins en moins
rentable (il faut en effet dans ce cas rajouter une étape de séparation pouvant étre coiiteuse).

Lors de I'injection d’un fluide déplacant, on peut définir un rapport de mobilité :

_ M ke

M= 2d _
An ok pa

(1.39)
Dans cette équation,uy et uy, sont les viscosités du fluide déplacant et de I'huile et ky et kj,
les perméabilités de ces fluides. Les rapports A\g = kq/pa et A, = ki /pp sont les mobilités du
fluide déplagant et de I'huile. La proportion de la zone non balayée dépend fortement de ce
rapport de mobilité M. En particulier, lorsqu’il est supérieur a 1, on assiste & un phénomeéne
de digitations visqueuses qui induisent une percée précoce du fluide déplacant au niveau du
puits producteur.

Par ailleurs, les hétérogénéités du réservoir peuvent aussi avoir une incidence sur la vitesse
de déplacement des deux fluides et en 'occurrence favoriser la vitesse du fluide déplagant,
induisant ainsi des zones non balayées. L’effet des hétérogénéités est amplifié lorsque le rap-
port de mobilité M est supérieur a 1[20]. Considérons le modéle de réservoir a deux couches
présenté a la figure 1.19. LA couche du bas étant de plus forte perméabilité que la couche du
haut, le fluide déplacant se déplace plus vite dans celle-ci. Si, en plus la mobilité du fluide
déplacant est plus grande que celle de I’huile, I’écoulement dans la couche de forte perméabi-
lité est rendu d’autant plus facile, ce qui peut étre percu comme une amplification des effets
d’hétérogénéités.

Huil
Fluide déplagant utle Couche de faible perméabilité
—_—
\ Couche de forte perméabilité

FIGURE 1.19 — Déplacement d’huile a travers un réservoir & deux couches |20]

1.4 Les méthodes chimiques de récupération

Nous avons vu qu’a I’échelle du pore, le piégeage de I'huile est principalement di aux forces
capillaires par l'intermédiaire du nombre capillaire. Certaines méthodes de récupération as-
sistée permettent d’agir a cette échelle en améliorant le déplacement de I’huile.
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A grande échelle, les forces de gravité et les hétérogénéités entrainent un mauvais balayage
de Thuile par le fluide déplacant et certaines zones ne sont pas balayées. En récupération
assistée, il existe des méthodes permettant d’agir sur I'efficacité de balayage a grande échelle.

La figure 1.20 présente les facteurs sur lesquels permettent de jouer les méthodes de récupé-
ration assistée du pétrole les plus courantes.

Augmentationde la ]
viscosite del'eau J

Injection de polymere

Echelle macroscopique y
Entrainementala

Action sur 'efficacite de vapeur

balayage

Diminution de la

: . : Combustion in-situ
viscosite de 'huile

Entrainement au gaz
carbonigque

Injection
d'hydrocarbure miscible
enphase gaz
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deplagant miscible

Injection de tensioactif

Echelle microscopique

Action sur I'efficacité de

Reéduction de la tension
deplacement

interfaciale

Injection de solution
alcaline

Actionsurla
rmouillabilite de la roche

FIGURE 1.20 — Les méthodes de récupération assistée du pétrole [20]

Les méthodes chimiques consistent en ’utilisation de produits chimiques que sont les solutions

38



de polymeéres, les solutions de tensioactifs et les solutions alcalines.

1.4.1 Récupération par injection de polymeéres

Les polymeéres sont utilisés principalement dans le but de réduire le rapport de mobilité,
cela en augmentant non seulement la viscosité de I'eau par ajout de quelques centaines de
ppm, mais aussi en diminuant la perméabilité de la roche a ’eau. L’objectif ici, n’est pas
I’huile résiduelle piégée par les forces capillaires a ’échelle microscopique, mais plutot celle
qui n’aurait pas été balayée & la fin de I'imbibition. Il s’agit donc d’une action & I’échelle
macroscopique qui permet de diminuer la durée de balayage en générant une récupération
plus rapide de I'huile. En effet, selon Sorbie [22], 'huile récupérée par injection de polymeéres
aurait en théorie finie par ’étre avec 'imbibition si elle avait duré plus longtemps. Ainsi, la
saturation résiduelle en huile n’est pas modifiée. C’est pour cela que, pour tirer bénéfice de
cette méthode, il est important de choisir le bon moment pour injecter les polymeéres.

Lorsqu’elles circulent en milieu poreux, les molécules de polyméres sont « retenues », ce qui
a pour avantage de réduire la perméabilité de la roche & ’eau mais pour inconvénient de
diminuer l'efficacité de I'injection. Les mécanismes conduisant a la rétention des polymeéres
sont I’adsorption, le piégeage mécanique et la rétention hydrodynamique (voir figure 1.21)

FIGURE 1.21 — Les différents types de piégeage |2]

1. L’adsorption résulte d’une interaction entre les molécules de polymére et la surface
solide. Cette interaction se caractérise par une liaison des molécules a la surface de la
roche due principalement a des liaisons physiques (Van der Waals, liaisons hydrogénes)
plutot qu’a des liaisons chimiques. Cette interaction provoque une fixation des molécules
a la paroi, qui finissent par tapisser la surface solide accessible. Il s’agit du principal
mécanisme de rétention de polymeére

2. La rétention par piégeage mécanique a lieu lorsque les molécules de polyméres de
taille importante vont se loger dans des pores de petites tailles. Elle conduit a une
obstruction de certains pores et donc & une réduction de perméabilité pouvant étre
irréversible.
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3. La rétention hydrodynamique est difficile & distinguer du piégeage mécanique. Elle
correspond au piégeage de certaines macromolécules dans des pores ou apparaissent des
points stagnants. Cette rétention est réversible et varie avec le débit d’injection.

L’injection de polyméres peut étre utilisée avec succés lorsque la production d’eau commence
& devenir supérieure a la production d’huile, pour des rapport de mobilité trés défavorables a
I'imbibition, pour des roches réservoirs de perméabilité assez élevée, trés hétérogénes et peu

argileuses. Parmi les polyméres couramment utilisés il y a le xanthane et les polyacrylamides
hydrolysés (HPAM) ou non (PAM).

1.4.2 Récupération par injection de tensioactifs

Les tensioactifs sont des molécules amphiphiles qui ont tendance & se positionner a 'interface
de deux fluides non miscibles tout en réduisant la tension interfaciale. Ils seront étudiés plus
en détails dans le chapitre II. Pour la récupération assistée des hydrocarbures ils sont utilisés
afin d’agir a ’échelle du pore en réduisant la tension interfaciale entre 1'huile et 1’'eau. De
ce fait, ils permettent d’augmenter fortement le nombre capillaire et donc d’améliorer le
déplacement de I'huile dans la roche. L’utilisation des tensioactifs permet en particulier de
déplacer I'huile résiduelle non déplacée par imbibition et d’atteindre une saturation en huile
proche de zéro, a condition d’atteindre des tensions interfaciales de lordre del0~® mN/m.
Pour cela il est nécessaire d’utiliser des systémes de micro-émulsions (cf Chapitre II 2.5.5).

En récupération assistée, les solutions de tensioactifs sont injectées sur une durée relativement
courte, de facon & avoir un bouchon qui est suivi par un drainage avec une solution de
polymere. Ce drainage permet d’assurer un controle de la mobilité par viscosité de facon
a ce que 'huile résiduelle remobilisée par le bouchon de tensioactifs soit déplacée de facon
uniforme et efficace vers le puits de production. Un bon controle de la mobilité permet
d’assurer U'intégrité du bouchon de tensioactifs et d’éviter les effets de digitations visqueuses.

Des interactions entre le fluide et la roche peuvent avoir des effets sur D'efficacité de 'in-
jection de tensioactifs. Il s’agit de ’adsorption, des phénoménes capillaires, des échanges de
cations et phénomeéne de précipitation-dissolution. Ces phénomeénes peuvent directement ou
indirectement affecter la rétention des molécules de tensioactifs et réduire 'efficacité de cette
méthode.

1.4.3 Récupération par injection de solution alcaline

L’utilisation de solution alcaline permet d’agir a I’échelle microscopique par la création in-situ
de composés tensioactifs. Ces composés sont issus d’une réaction entre les huiles brutes et les
bases. La création de ces composés permet de réduire la tension interfaciale eau-huile. Ainsi,
Jennings a montré que sur 160 huiles brutes testées, 80 % possédent une activité de surface
marquée lorsqu’elles sont mises en présence de bases [23]. Les composés qui réagissent sont
des molécules de fort poids moléculaires tels que les asphalténes et les résines.

Cependant, la réduction de la tension interfaciale n’est pas le mécanisme principal permet-
tant une amélioration de la production d’huile. Comme nous I'avons vu précédemment, il est
nécessaire d’obtenir des tensions interfaciales trés basses avant d’obtenir un effet sur la récu-
pération d’huile. Dans la majorité des cas décrits dans la littérature, les tensions interfaciales
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mesurées sont supérieures a 0,01 mN/m [20], ce qui n’est pas suffisant pour avoir un effet
sur le nombre capillaire. Néanmoins, de telles valeurs de tensions interfaciales favorisent la
formation d’émulsions huile/eau a 'intérieur de la roche. Si la taille des gouttes d’huiles est
plus petite que la taille des pores, les gouttes d’huiles sont facilement entrainées par le fluide
déplacant vers le puits de production. Lorsque la taille des gouttes est plus grande que les
pores, les gouttes se retrouvent piégées dans le milieu, et ’amélioration de la production est
issue d’une réduction de la mobilité de la phase aqueuse a 1’échelle macroscopique.

En plus de 'effet sur la tension interfaciale, les solutions alcalines peuvent aussi avoir un
effet sur la mouillabilité de la roche [24] et faciliter ainsi la production d’huile. Cependant, en
fonction des bases utilisées, 'efficacité de cette méthode peut étre altérée par des interactions
avec la roche, induisant la formation de précipités et donc une réduction de perméabilité.

En général, les solutions alcalines sont couplées a des solutions de polymeéres et/ou de ten-
sioactifs, donnant lieu & la méthode ASP (Alkaline-Surfactant-Polymer). Cette méthode a
été testée en laboratoire et en champs et elle s’est révélée efficace pour déplacer la satura-
tion résiduelle en huile [25, 26, 27|. Ainsi, I'utilisation de cette méthode dans le réservoir de
Daqing en Chine a généré une augmentation de la production de 20 % de 'huile en place
par rapport a I'imbibition [28]. La combinaison de ces trois agents chimiques ne permet pas
seulement de combiner leurs avantages. Il existe en plus une synergie entre eux, c’est-a-dire
que pris ensembles, leur action est meilleure que la somme de leurs effets individuels. Ainsi,
la présence de polymére permet par exemple de diminuer I’adsorption des tensioactifs, ce qui
permet d’obtenir une tension interfaciale plus basse que si le tensioactif était utilisé tout seul.
De méme, les tensioactifs formés in-situ par la réaction entre la base et ’huile se combinent
avec les tensioactifs injectés et améliorent leur effet. Cela s’additionne aux effets de viscosité
ou de mouillabilité induits respectivement par la présence de polymére ou de base. Cette
méthode permet donc de récupérer le maximum de 'huile en place, a condition de trouver
les bonnes proportions des différents constituants et la stratégie d’injection.

En effet, il est difficile de trouver les bonnes proportions car I'excés de I'un ou 'autre des
constituants peut étre contre-productif. Par exemple, une base trop forte peut réagir avec
certains ions de la roche et entrainer des précipités. Ou alors une concentration trop élevée en
base peut entrainer une réduction de la viscosité du polymére. Ainsi, ’ASP est une méthode
dont Defficacité a été prouvée mais elle peut étre trés cotiteuse et difficile & mettre au point,
d’ou l'utilité de mettre au point d’autres méthodes de récupération.
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Chapitre 2

Fluides complexes

2.1 Introduction

Préambule sémantique : Matiére molle ou fluide complexe ?

La « matiére molle » rassemble ’ensemble des états de la matiére qui ont une réponse impor-
tante a une sollicitation faible, c’est-a-dire tous les systémes intermédiaires existant entre les
solides et les liquides habituels. Cela va des matiéres plastiques aux bulles de savon en pas-
sant par les gels, polyméres, crémes et cristaux liquides. Il s’agit d’'un domaine de la physique
trés porteur et la littérature qui y est consacrée est importante. On y trouve aussi la notion
de « fluide complexe » qui recouvre la méme réalité. Tandis que le terme « matiére molle »
est trés utilisé en physique (théorique, fondamentale), le terme « fluide complexe » est plutot
courant dans le domaine de la mécanique. Nous choisissons dans la suite de ce document de
parler de « fluides complexes ».

Ainsi, les fluides complexes possédent des propriétés intermédiaires entre le solide parfait
et le liquide simple. Ce comportement particulier est di & I'existence d’une échelle de taille
caractéristique mésoscopique au sein du fluide complexe. Celle-ci est a 'origine d’un couplage
entre la structure et I’écoulement. Les fluides complexes sont en effet composés d’ “objets”
qui, sous l'action d’une contrainte, peuvent se déformer (par exemple une goutte dans une
émulsion ou une chaine de polymeére en solution). Un fluide complexe peut étre décrit de fagon
simple en combinant les propriétés visqueuses d’un fluide et les propriétés élastiques d’un
solide. Cette description est basée sur I’étude de la déformation d’'un matériau J en fonction
d’une contrainte o. La contrainte correspond a une force appliquée par unité de surface.
La figure 2.1 présente l'illustration d’une expérience classique en rhéologie : le matériau est
confiné entre deux plaques paralléles distantes de e; on lui applique une contrainte o. La
contrainte est appliquée a 'une des plaques de surface S par 'intermédiaire de la force F :

F
o=3 (2.1)
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FIGURE 2.1 — Expérience de cisaillement simple
2.2 Généralités

2.2.1 Elasticité, viscosité et viscoélasticité

Un solide parfait est un matériau pour lequel la déformation est directement proportionnelle
a la contrainte. Il est décrit par une loi de comportement appelée Loi de Hooke :

ou Gy est I'élasticité et § est la déformation. Cette derniére est constante dans toute la
géométrie et donnée par § = ug/e ol ug correspond au déplacement de la plaque. L’équation
2.2 montre que si la contrainte est supprimée, la déformation devient automatiquement nulle
et le matériau retrouve sa forme initiale. Cet effet de mémoire de la forme initiale se traduit
par 1’élasticité.

Un fluide newtonien, ou fluide simple, est un matériau pour lequel le taux de déformation est
directement proportionnel & la contrainte appliquée. Il est décrit par une loi de comportement
appelée Loi de Newton :

o= b (2.3)

ol y est la viscosité dynamique et 0 est le taux de cisaillement (ou taux de déformation)
subi par le fluide; il est constant entre deux plaques et donné par d=v /e. Contrairement au
solide parfait, dans le fluide newtonien, la déformation ne disparait pas avec la contrainte.
Un fluide ayant subi une contrainte ¢ pendant un temps t subit une déformation permanente
et irréversible donnée par 6 = ot/ p.

Que ce soit pour le solide parfait ou le fluide simple, la réponse du matériau & une sollicitation
est instantanée. Les fluides complexes ont, quant a eux, des propriétés viscoélastiques, c’est a
dire intermédiaires entre le solide parfait et le fluide newtonien. Ces propriétés sont dues a un
couplage entre la structure et I'écoulement. A l'arrét de la contrainte, les objets composant
le fluide complexe retrouvent leur état initial en un temps caractéristique 7 appelé temps
de relaxation viscoélastique.

Deux régimes de sollicitation peuvent étre distingués en fonction de la déformation ou du
taux de déformation. Le régime est linéaire si les objets composant le fluide se déforment
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proportionnellement & la contrainte appliquée. C’est le cas pour les écoulements a mouve-
ment oscillatoire d’amplitude inférieure & une valeur critique de déformation d.. Pour les
écoulements de cisaillement continu, le paramétre pertinent n’est pas la déformation mais le
taux de déformation, pouvant étre assimilé & une fréquence de sollicitation. Ainsi, dans ce
cas, le régime est linéaire si b < d./7. Le temps mis par les objets pour retrouver I’état initial
est alors plus court que le temps de sollicitation du matériau. Lorsque § > d./T, les objets
n’ont plus le temps de retrouver leur configuration initiale entre deux sollicitations, le régime
est dit non linéaire. Pour des contraintes élevées, le régime est également non linéaire quel
que soit le type d’écoulement (oscillatoire ou continu). En effet, les objets étant déja trés
déformés, ils ne peuvent plus se déformer proportionnellement & la sollicitation. Des termes
non linéaires apparaissent donc dans la loi d’écoulement.

2.2.2 Régime linéaire

Une facon de décrire la viscoélasticité d’'un matériau en régime linéaire a été proposée par
Maxwell. Il s’agit d’'une combinaison des modéles de Hooke et de Newton qui permet de faire
intervenir un temps caractéristique. Il permet la description d’un fluide viscoélastique & un
seul temps de relaxation en régime linéaire. Par analogie mécanique, le fluide viscoélastique
peut étre représenté par une association série d’un ressort (le solide élastique) et d’un amor-
tisseur (le fluide visqueux) comme le montre la figure 2.2. En série, les déformations et donc
les taux de déformation (cisaillements) s’additionnent.

G, -

W NN N

FIGURE 2.2 — Représentation schématique du modéle de Maxwell

Ainsi, d’aprés les équations 2.2 et 2.3, le taux de déformation total du systéme est donné
par :

. . . o o
S=8ntd,= 2 L2 2.4
RtOa= ot (2.4)
Il s’agit de I’équation de Maxwell, équivalente &
o+ T6 = pd (2.5)

ou 7 = u/Gy est le temps de relaxation de Maxwell. Un module complexe de cisaillement
peut alors étre défini tel que :

o(t) =G*(t) = (G'+iG”)o(t) (2.6)
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ot G/ est le module élastique, ou module de conservation et G” le module visqueux, ou
module de perte. Ainsi, pour un fluide de Maxwell soumis a un mouvement de déformation
oscillatoire de fréquence w et d’amplitude suffisamment faible pour rester en régime linéaire,
les modules élastique et visqueux sont donnés par :

G0w27'2
S (27)
” GUW’T
S S (28)

G’ représente la part d’énergie qui est restituée par le fluide a 'issue de la déformation tandis
que G” représente la part d’énergie dissipée. Ainsi, a la fin de la déformation appliquée, le
fluide retourne vers son état initial sans y arriver complétement.

2.2.3 Régime non linéaire

Le régime d’écoulement est dit non linéaire si les objets n'ont pas le temps de retrouver
leur configuration initiale de repos. C’est le cas pour des contraintes élevées et dans le cas
de sollicitations oscillatoires ayant des taux de déformation supérieurs a une valeur critique

(6 > 6./7).

L’expérience non linéaire classique consiste a déterminer la relation entre la contrainte et le
taux de cisaillement subis par un échantillon de fluide. Dans le cas d’un fluide newtonien,
quelle que soit la gamme de contrainte, cette relation est linéaire et donnée par I’équation 2.3,
ol p est la viscosité du fluide. Pour les fluides complexes ou non newtoniens, le régime non
linéaire est caractérisé par des objets constitutifs trés déformés, qui ne peuvent plus se dé-
former proportionnellement a la contrainte, d’ott une relation non linéaire entre la contrainte
et le cisaillement.

Il existe différents types de fluides complexes. Un fluide est dit rhéofluidifiant quand sa vis-
cosité diminue lorsque la contrainte (ou le cisaillement) augmente. Il s’agit par exemple de
certaines solutions de polyméres ou de micelles géantes. Pour ces systémes, la rhéofluidifica-
tion correspond a une désenchevétrement des chaines (voir figure 2.3).

Un fluide est rhéoépaississant lorsque sa viscosité augmente avec le cisaillement. Il est géné-
ralement provoqué par ’association « d’objets » constitutifs du fluide complexe sous cisaille-
ment.

Les fluides a seuil sont une autre catégorie de fluides complexes. Ils sont caractérisés par une
contrainte seuil en de¢a de laquelle ils ne s’écoulent pas (par exemple le dentifrice).

Ces comportements sont typiques des fluides complexes. Il en existe d’autres plus complexes
ou qui peuvent étre une combinaison de ceux présentés plus haut.

2.2.4 Quelques exemples de fluides complexes
Comme exemples de fluides complexes largement étudiés il y a les matériaux vitreux mous

[29]. IIs sont constitués d’une phase dispersée dans une autre, tels que les émulsions et les
suspensions concentrées, ou les mousses par exemple. Ces matériaux sont caractérisés au
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FIGURE 2.3 — Illustration du désenchevétrement de chaines de polyméres au cours d’un
écoulement

repos par une lente évolution de leurs propriétés physiques : ils ne sont jamais a ’équilibre
thermodynamique et ils vieillissent, c’est-a-dire qu’ils évoluent dans le temps et tendent
vers un état d’équilibre. Les émulsions par exemple tendent toujours vers un état stable
démixé. Cependant, ces systémes, dont la fabrication nécessite un apport d’énergie afin de
créer l'interface entre les deux phases non miscibles, peuvent étre stabilisées par 'ajout de
tensioactifs, ce qui permet d’augmenter leur durée de vie. Les études rhéologiques sont menées
sur des émulsions cinétiquement stables. Au repos, les gouttes d’'une émulsion concentrée
sont au contact. Pour que ’émulsion s’écoule, il faut une contrainte suffisamment élevée pour
qu’une goutte puisse passer par dessus sa voisine. Le couplage structure-écoulement est encore
une fois parfaitement illustré par ce comportement.

Les tensioactifs sont aussi des fluides complexes trés étudiés. Dans certaines conditions qui
seront détaillées plus loin, ils forment des phases d’agrégats appelées micelles géantes. Ces
phases peuvent avoir des propriétés rhéofluidifiantes : au repos, les micelles sont enchevétrées
et la solution a une viscosité élevée. Lorsque ces systémes sont portés hors équilibre, par
exemple sous l'action d’un cisaillement, les micelles se désenchevétrent et s’alignent les unes
par rapport aux autres, diminuant ainsi la viscosité de la phase.

2.3 Techniques d’analyse

2.3.1 Rhéologie

Les propriétés rhéologiques d’un fluide sont classiquement mesurées a ’aide un rhéométre
rotatif, constitué d’un axe tournant et d’une géométrie qui subit le mouvement de I’axe. Cette
géométrie est elle-méme constituée d’une partie mobile fixée a I'axe de rotation du rhéomeétre
(le rotor) et d’une partie fixe (le stator). L’échantillon de fluide est placé dans I'entrefer de la
géométrie qui est la partie comprise entre le rotor et le stator. Les variables rhéologiques de
I’expérience sont soit la vitesse de rotation 2 de 'axe du rhéométre, soit le couple de forces
A qui lui est appliqué. La mise en mouvement de I'axe de rotation du rhéométre cisaille
I’échantillon placé dans ’entrefer. Il est plus simple de mesurer les propriétés rhéologiques
d’un échantillon quand celui-ci est soumis & un écoulement de cisaillement pur (cf figure 2.1).
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En pratique, les géométries utilisées sont des approximations de ce cas et les plus couramment
utilisées sont la géométrie cone-plan et la cellule de couette (voir figure 2.4).

1AL
1

t AQY
]

|

0

FIGURE 2.4 — Géométries de rhéologie courantes (& gauche une cellule cone plan et a droite
une cellule couette)

2.3.1.1 Cellule cone-plan

La cellule cone-plan est constituée d’une surface plane, le stator et d’'une géométrie conique
d’angle « et de rayon R, le rotor. Sil’angle « est suffisamment petit (o < 5°), le cisaillement
et la contrainte sont constants dans tout 'entrefer et peuvent étre calculés par les expressions
suivantes :

.0

)= ry— (2.9)
3A

0= (2.10)

L’invariabilité de la contrainte et du cisaillement est un trés grand avantage car cela permet
d’avoir des mesures trés précises. De plus, il permet de n’utiliser qu’un trés faible volume
d’échantillon et aussi d’atteindre des vitesses de cisaillement élevées. Par contre, la symétrie
de I’écoulement laminaire est trés sensible, en particulier a la position du sommet du cone sur
le plateau. La géométrie cone-plan ne convient pas a I’étude de matériaux dont la structure
est fragile et risque d’étre détruite par la compression due a la cellule.

Dans notre étude, nous n’utiliserons que des géométries cone-plan.

2.3.1.2 Cellule de couette

Elle est constituée de deux cylindres coaxiaux de hauteur h et de rayons R; et Ry. L’un
des cylindres est statique et I'autre mobile. Compte tenu de la symétrie de la géométrie,
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nous nous plagons en coordonnées cylindriques (r, 0, z). Le champ de vitesse est de la forme
v = v(r)0, et la seule composante non nulle du tenseur de contraintes est donnée par :

A
 2mhr?

org(T) (2.11)
Contrairement a la géométrie cone-plan, la contrainte n’est pas constante dans tout I’entrefer
et varie en 1/r2. Dans cette configuration en coordonnées cylindriques, le taux de cisaillement,
qui dépend également de la position de 'entrefer, est donné par :

§= —7‘% (%) (2.12)

La connaissance du champ de vitesse au sein de 'entrefer est donc nécessaire au calcul du
cisaillement local, la seule connaissance de la vitesse de rotation de I’axe ne suffisant pas. Le
cisaillement local est défini par la loi rhéologique du fluide, qui est cependant inconnue au
moment de la mesure. Il faudrait donc présupposer une loi rhéologique afin de calculer les
taux de cisaillement et la contrainte a partir de la vitesse de rotation de ’axe ainsi que du
couple. Cette analyse est proposée par certains rhéométres en mode avancé. En pratique, les
rhéométres travaillant avec ce type de cellule indiquent les valeurs moyennes de ces grandeurs
rhéologiques pour un fluide newtonien. Dans le cas d'un entrefer étroit, les mesures rendent
correctement compte de tous les comportements rhéologiques.

La précision des mesures est moindre que celle de la géométrie cone-plan. De plus, elle né-
cessite I'utilisation d’un grand volume d’échantillon et ne permet pas d’étudier les systémes
de viscosité trés élevée (a partir de 107 Pa.s)

2.3.2 Particle Image Velocimetry (PIV) et rhéologie locale
La technique de rhéologie locale présentée ici a été développée au LOF au cours de la thése

de Masselon [29]. Elle est basée sur la mesure des profils de vitesse et le calcul du champ de
contrainte en microcanal.

2.3.2.1 Cas général

Considérons un canal microfluidique droit de rapport d’aspect h/w comme illustré sur la
figure 2.5.

- 3

o—"

FIGURE 2.5 — Canal droit microfluidique

A

Pour un écoulement généré par une perte de charge AP, le tenseur de contraintes est obtenu
par la résolution de 'équation de Stokes en régime stationnaire (cf équation 2.13) :
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Vo = VP (2.13)

[’écoulement étant considéré comme bidimensionnel selon les axes Y et Z, 'obtention de
toutes les informations nécessaires suppose des mesures de profils de vitesse en 2D.

2.3.2.2 Géométrie simplifiée

Afin de simplifier le probléme, on se place dans un écoulement & champ de vitesses et de
contraintes 1D au lieu de 2D. Pour cela on utilise une géométrie dont le rapport d’aspect
est élevé. En effet si A >> w comme illustré sur la figure 2.6, on a une géométrie « fente »
et I’écoulement peut étre assimilé a un écoulement entre plaques paralléles infinies. Cette
approximation est valable autour de la position médiane pour 'axe Y et si h/w > 3 [29].
Dans ce cas, I’écoulement est unidirectionnel selon x et les champs de vitesses et de contraintes
sont invariants selon x et y. La vitesse est donc donnée par v = v(z) X.

/]

7

FIGURE 2.6 — Canal microfluidique a géométrie « fente »

Pour cette géométrie et quel que soit le fluide considéré, dans ’approximation de lubrification,
I’équation de Stokes conduit & :

) = 2—)[;(2 —Zp) = %(Z —Zy) = %w(z — 2p) (2.14)

o(z

L étant la longueur du canal, w la demi-largeur du canal dans la direction Z, 0P/0X le
gradient de pression local qui est égal a AP/L. Zy traduit une dissymétrie du champ de
contrainte qui peut se produire lorsque le glissement a la paroi n’est pas symétrique. Nous
nous placons toujours dans des conditions telles que Z; = z; = 0. Cette hypothése est
valable quelle que soit la nature du fluide donc y compris pour les fluides complexes. A
toute position Z correspond une contrainte. La connaissance de la vitesse V(Z) permet de
déterminer localement le taux de cisaillement par la mesure de la pente de la courbe en ce
point. En pratique une estimation a 'ordre 2 de la dérivée en Z-+0Zet Z-0Z est utilisée :

< OV(Z) V(Z+40Z)-V(Z—-6Z)
22) = oz 207

(2.15)

Ainsi & chaque position Z correspond un couple (o, d) estimé, ce qui permet de reconstruire
la courbe d’écoulement.
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2.3.2.3 Mesure des profils de vitesse par PIV et instrumentation

La mesure des profils de vitesse se fait par la technique de la PIV (pour Particle Image
Velocimetry). 11 s’agit d’une technique permettant de suivre le déplacement d’une particule
a différents instants.

Principe de la PIV

Avec un appareillage approprié (voir figure 2.7) qui sera décrit plus loin, deux images d’une
particule sont prises a un intervalle de temps trés court 6t. Ces deux images trés rapprochées
constituent une paire. On mesure ainsi le déplacement de cette particule par corrélation
d’images et la connaissance de l'intervalle de temps permet de remonter au vecteur vitesse.

L
. X ,4_2 /pl:m focal
verre e
ot Tint
r—Ty o . .
objectif
Mﬂ piczo (controle Y)

1/f

camera CCD |intensificateur

:lmpeUV

FIGURE 2.7 — Dispositif d’acquisition d’images pour la PIV [29]

Dispositif expérimental

[’observation se fait grace a un microscope fluorescent inversé (Olympus modéle 1X71)
utilisé avec des objectifs de grossissement 20X a 40X. La profondeur de champ est déterminée
par l'optique, sachant que plus elle est grande, plus la barre d’erreur sur la vitesse augmente.
Le systéme d’acquisition d’image (réalisé par R&D vision) est composé d’une caméra, d’un
intensificateur et d’un boitier de synchronisation. Ce dernier permet de controler a la fois
I'intervalle de temps 6t entre deux images d'une méme paire, le temps d’intensification Tj, et
la fréquence d’acquisition entre deux paires f. L’intensificateur permet d’amplifier I'intensité
du signal émis par les particules fluorescentes. Les images sont captées par caméra CCD
(1344 x 1024 pixels) codée en 12 bits.

Pour obtenir une meilleure statistique, plusieurs couples d’images (200 couples) sont enregis-
trés & une fréquence de 3 Hz maximum.
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La géométrie « fente » montrée sur la figure 2.6 nécessite d’enregistrer des images pour
différentes positions afin de balayer tout le profil. Pour s’affranchir de cela, on passe en
géométrie « canyon »(figure 2.8) pour laquelle une seule position permet d’avoir accés au
profil entier.

2h

<>

2w

FIGURE 2.8 — Canal microfluidique a géométrie « canyon »

2.4 Polymeéres

2.4.1 Généralités

Les polymeéres sont des macromolécules résultant de la répétition d’un motif élémentaire
appelé monomeére. Les monomeéres sont reliés entre eux par des liaisons covalentes.

-A-A-A-A-A-A-A-A-A-A-A-A- L

Une chaine comporte un squelette, des groupements latéraux et deux groupements terminaux.
Il existe différents types de polyméres. Les macromolécules formées par une seule chaine de
monomeéres sont appelées polymeéres linéaires. Ils peuvent étre représentés comme suit :

X- (A)-Y

Lorsqu’ils ne sont constitués que d’un seul type de monomeére ils sont appelés homopolyméres.
Lorsqu’il y a plusieurs types de monomeéres, on a affaire & des copolymeres. Les copolymeéres
peuvent étre :

—ablocs: X - (A)y- (B~ Y

— ou alternés : X-A-B-A-B....-A-B-Y
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FIGURE 2.9 — Schéma d’un polymeére réticulé.

Des monomeéres ayant des fonctionnalités élevées offrent la possibilité de réaliser des polyméres
réticulés qui sont constitués d’une chaine principale sur laquelle sont accrochées des chaines
plus courtes pouvant étre identiques ou non (voir figure 2.9).

La réticulation d’une chaine de polymeére permet de jouer sur les propriétés physiques en
augmentant la masse moléculaire et en restreignant la mobilité des chaines.

Le degré de dissolution des polyméres dans un solvant dépend des interactions solvant-soluté
et soluté-soluté, ce qui permet de définir la qualité d’un solvant. Dans les bons solvants,
I'intensité des interactions soluté-solvant est importante et les segments de molécules ont
tendance a s’entourer de molécules de solvant, ce qui se manifeste par un gonflement des
molécules de polymére. Dans les mauvais solvants, les interactions entre les différents seg-
ments de molécules sont plus importantes que les interactions solvant-soluté. Dans ce cas, la
chaine a tendance a se replier sur elle méme en éliminant les molécules de solvant qui ’envi-
ronnent. De plus, les attractions entre segments de molécules différentes tendent & favoriser
les agglomérats. Les solvants dits théta sont ceux pour lesquels il existe un équilibre entre le
gonflement des macromolécules et la formation des agglomérats.

2.4.2 Propriétés rhéologiques des polymeéres hors milieu poreux

Pour des concentrations suffisamment importantes, les solutions de polyméres présentent
toujours un comportement non-newtonien.

On peut définir une viscosité relative égale au rapport de la viscosité de la solution de
polyméres a la viscosité du solvant et qui permet de décrire les écoulements des solutions
soumises a un écoulement de cisaillement pur :

L (2.16)
Hsolv

Lors d’'un écoulement en cisaillement d’une solution de polymeéres, le rhéogramme montre

trois zones (voir figure 2.10) :

— Zone 1 : aux trés faibles vitesses, le régime est newtonien et la viscosité de la solution
est constante et indépendante de la vitesse de I’écoulement. Dans cet état, les chaines de
polyméres sont sous formes de pelotes et ne sont pas déformées par 1’écoulement

— Zone 2 : Pour un taux de cisaillement critique 56, il apparait une zone de transition ;

— Zone 3 : Pour un taux de cisaillement supérieur a 4., on se trouve dans la zone rhéofluidi-
fiante ; les chaines commencent & se déformer pour s’aligner dans le sens de ’écoulement,
ce qui induit une diminution de la viscosité. Cette diminution se fait selon une loi de
puissance :

p=m (5)n_1 (2.17)
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FIGURE 2.10 — Comportement rhéologique de solution de xanthane [30]

pour laquelle m (en N.s™.m™?) et la grandeur adimensionnelle n sont des constantes carac-
téristiques de la solution de polymeére. La loi de puissance ne décrit pas le comportement
visqueux aux faibles taux de cisaillement. Lorsque n < 1, le fluide est dit pseudoplastique
ou rhéofluidifiant. Pour n > 1 le fluide présente un comportement rhéoépaississant ou
dilatant.

2.4.3 Ecoulement de polyméres en milieu poreux

Les écoulements de polyméres en milieu poreux présentent plusieurs phénoménes complexes
parmi lesquels on retrouve ceux observés hors milieu poreux & savoir les comportements
newtonien et rhéofluidifiant. A ceux-ci peut s’ajouter un comportement rhéoépaississant, qui
se traduit par une augmentation de la viscosité apparente des solutions de polymeéres lorsque
le taux de cisaillement dépasse une valeur critique.

Afin de caractériser et d’interpréter ce qui se passe a I’échelle du pore, le milieu poreux
peut étre schématisé par un faisceau de tubes capillaires. Ce modéle est souvent utilisé afin
d’approcher certaines caractéristiques des milieux poreux tels que le taux de cisaillement, la
réduction de perméabilité ou le rayon de pore.
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2.4.3.1 Ecoulement de Darcy en milieu poreux - Viscosité apparente - Viscosité
effective

Les principales propriétés d'une roche sont sa perméabilité et sa porosité. La loi de Darcy
appliquée a un écoulement unidirectionnel, horizontal et en I’absence de gravité permet d’ob-
tenir une relation simple liant le débit a la perte de charge :

= —— 2.18
Q-5 (218)
oul A est la surface orthogonale a I’écoulement, L la longueur du milieu et y la viscosité du
fluide injecté dans le cas d’un fluide newtonien. La composante horizontale de la vitesse de
Darcy est définie comme le débit volumique par unité de surface :

Q@
v="% (2.19)

Pour un fluide non-newtonien, la loi de Darcy peur étre utilisée afin de définir une « viscosité
apparente » in-situ, fiay,, en réécrivant 'équation 2.18 comme suit [22] :

kA AP

Happ = 57 (2.20)

ot AP n’est en général pas une fonction linéaire de Q).

Lors de l'injection de polymére, une certaine quantité est retenue dans le milieu poreux
et conduit a4 une réduction de la perméabilité. Il est donc essentiel d’étre certain que la
différence de pression observée résulte uniquement des effets visqueux du fluide et non d’une
réduction de la section de pore induisant une réduction de la perméabilité. La présence d’une
réduction de la section de pore conduira & une viscosité apparente supérieure a celle observée
en rhéologie.

Le terme « viscosité apparente » est utilisé afin de décrire le comportement rhéologique ma-
croscopique en milieu poreux. La « viscosité effective » fait référence a la viscosité observée
dans un tube capillaire simple. La viscosité apparente est définie par la loi de Darcy et la
viscosité effective, p.rr par la loi de Poiseuille :

B TR* AP
Heff = 8QnN L

(2.21)

ol Qnn est le débit d’'un fluide non-newtonien associé a la différence de pression AP.

Lorsqu’on représente le milieu poreux par un modeéle de réseau capillaire il est nécessaire de
garder a l'esprit la distinction entre ces deux viscosités. La viscosité apparente fiq,, est la
viscosité totale du fluide non-newtonien dans I’ensemble du réseau, tandis que la viscosité
effective p.rr représente la viscosité dans chacun des tubes capillaires.
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2.4.3.2 Modéle du faisceau capillaire

Ce modéle permet de représenter facilement les milieux poreux en considérant un ensemble de
tubes capillaires paralléles entre eux. Sa forme la plus simple considére des tubes capillaires
de rayon uniforme. La loi de Darcy appliquée & ce modéle permet d’écrire I’'équation 2.18. Si
on consideére le milieu comme un réseau de n capillaires paralléles de rayon R et de longueur
identique L ; la loi de poiseuille permet d’écrire :

Y AP
g Mm Al (2.22)
S8u L
La représentation de la surface d’écoulement impose que :
Ap = nr R (2.23)

On montre ainsi que la porosité ¢, la perméabilité k, et le rayon de pore R sont liés par la
relation [22, 31] :

R—, |2 (2.24)

Cette équation appliquée a un milieu poreux réel nécessite de considérer R comme le rayon
de pore moyen. Ce modéle présente de nombreuses limites. Le principal inconvénient vient du
fait que la perméabilité n’est évaluée que dans une direction donnée alors que la plupart des
milieux poreux ont un comportement anisotrope de la perméabilité. Une premiére modifica-
tion de ce modéle consiste a distribuer les capillaires dans les trois directions. La perméabilité
est alors divisée par trois [22].

Par ailleurs, ce modéle ne tient pas compte de la distribution des tailles de pores, il est donc
insuffisant dans les cas ol cette distribution doit étre prise en compte comme par exemple
les phénomeénes de dispersion. Une deuxiéme modification peut étre effectuée en introduisant
une distribution de taille de pores.

2.4.3.3 Viscosité de solution de polymére en milieu poreux.

Plusieurs études menées par Chauveteau [30, 32, 33, 34| ont montré que la viscosité apparente
de la solution de polymeére peut étre trés différente de la viscosité de la méme solution mesurée
a l'aide d’un viscosimétre. La viscosité apparente en milieu poreux peut étre supérieure ou
inférieure selon que la paroi du pore est attractive ou répulsive.

Cas d’une paroi répulsive - Couche de déplétion

Dans le sable comme dans le grés, les régimes newtoniens et pseudoplastiques ont été observés

[34] :

— dans le domaine newtonien, la viscosité apparente en milieu poreux est plus faible que la
viscosité relative déterminée par mesure au viscosimétre, la différence étant d’autant plus
grande que les pores sont petits et que la concentration en polymére est grande
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— dans le domaine pseudoplastique (rhéofluidifiant ou rhéoépaississant), la diminution de la

viscosité apparente quand la vitesse augmente est moins rapide que dans un viscosimeétre.
Ces expériences ont été réalisées dans la cas ot la rétention n’a aucune influence sur I’écoule-
ment. Il ne s’agit donc ni de rétention hydrodynamique, ni de rétention mécanique. Ainsi, en
régime newtonien, la diminution de la viscosité apparente observée a été attribuée a l'exis-
tence d’'une couche de déplétion proche de la paroi. Cette couche est due a une géne stérique
qui réduit la probabilité du centre de masse de la macromolécule de se trouver proche de
la paroi du pore. La concentration en polymére augmente donc a partir d’une valeur nulle
a la paroi jusqu’a une concentration égale a la concentration de la solution. Cette zone de
déplétion est davantage accentuée dans les cas de polyméres flexibles [34]. Ainsi, la viscosité
est moins importante au niveau de la paroi que dans ’ensemble de la solution en écoulement
dans le milieu poreux. Cet effet augmente avec une diminution du diamétre de pore. Cela
signifie qu’un polymére s’écoulerait mieux dans des milieux de faible diamétre de pore et
donc de faible perméabilité.

Cependant, l'effet de la couche de déplétion diminue lorsque le taux de cisaillement augmente :
a fort taux de cisaillement, la viscosité apparente est indépendante de la taille des pores. De
plus, la concentration en polymére a un effet non négligeable sur I'influence de la couche de
déplétion, a savoir que I'écart entre la viscosité apparente de la solution en écoulement et la
viscosité de la solution en viscosimétre est d’autant plus importante que la concentration est
élevée.

Cas d’un paroi attractive

Dans le cas ou il y a adsorption, la concentration a proximité immédiate de la paroi est
déterminée grace a I’énergie d’adsorption des segments de polymeéres a la paroi. Si I’épaisseur
de la couche adsorbée est importante, elle peut exercer une influence sur les caractéristiques
rhéologiques apparentes d’un fluide s’écoulant dans un pore dont la taille est du méme ordre
de grandeur que la macromolécule.

Réduction de perméabilité - Réduction de mobilité

Lors de deux écoulements successifs au méme débit d’un solvant et d’un polymeére de perte
de charge respectivement AP, et AP, la réduction de mobilité R, est définie comme le
rapport de la perte de charge AP, a la perte de charge AP;. Si ’écoulement de polymeére
est suivi par un nouvel écoulement de solvant avec une perte de charge AP; pour un méme
débit, alors la réduction de perméabilité R, est le rapport de AP a AP;.

AP,
;= 2.9
Ry =X B, (2.25)

AP,
_ 2.9
f AP, (2.26)

Lors de faibles vitesses d’écoulement, la loi de Darcy est vérifiée et si on a py et uo qui sont
les viscosités respectivement du solvant et du polymeére, k; et k3 les perméabilités du milieu
au solvant avant et aprés passage du polymeére, et ks la perméabilité du milieu au polymeére,
alors pour un débit ) on a :
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MAAP,  kAAP,  kyAAP
K1 L M2 L M3 L

Q= (2.27)

ou A et L sont la surface d’écoulement et la longueur du milieu. La réduction de mobilité
Ry et la réduction de perméabilité R; sont données par :

_ /ﬁ/ul

Ry = 2.28

M= i (2.28)
k

R, = — (2.29)
ks

Lors de I'adsorption de polyméres flexibles & la paroi, ces derniers peuvent se déployer et
réduire le rayon de pore d’une épaisseur hydrodynamique s, ce qui induit une réduction de
perméabilité Ry. A I'aide du modéle capillaire, cette réduction peut étre évaluée par |33, 20| :

Rp=1- (g)*4 (2.30)

ol r est le rayon du tube capillaire. On en déduit que :

)= r(1— (Ry)™%) (2.31)

2.4.4 Utilisation des polymeéres en génie pétrolier

Lors de la récupération assistée du pétrole, I'injection de polymeéres permet d’améliorer I'effi-
cacité de balayage a I’échelle macroscopique en augmentant la viscosité du fluide déplacant.
A Téchelle microscopique, grace aux différents mécanismes de rétention des molécules, les
polymeéres permettent de diminuer la perméabilité relative a I'eau du réservoir. De ce fait,
ils permettent aussi de prévenir les venues d’eau au puits producteur. Les polyméres les plus
utilisés sont les polyacrylamides, généralement sous leur forme hydrolysée, les polysaccharides
et les gommes de xanthane.

2.5 Micelles géantes

2.5.1 Les tensioactifs

Les tensioactifs sont des molécules amphiphiles c¢’est-a-dire qu’elles sont constituées de deux
parties : un groupe hydrophile polaire et une partie hydrophobe apolaire. La téte polaire
rend le tensioactif soluble dans ’eau et les solvants polaires tandis que la queue hydrophobe
le rend soluble dans les solvants apolaires et ’huile. Les tailles relatives des deux groupes
déterminent un certain nombre de propriétés. Les molécules de tensioactifs peuvent avoir :
— Une téte hydrophile et une queue hydrophobe

— Une téte hydrophile et deux queues hydrophobes

— Une queue hydrophobe terminée par deux tétes hydrophiles (tensioactif o, w)
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— Deux groupes hydrophiles reliés entre eux par une structure rigide qui peut étre linéaire
ou annulaire (tensioactif gémellaire)

— Un certain nombre de groupes hydrophiles et hydrophobes (plus de deux) reliés entre eux
par des liaisons covalentes (tensioactif polymérique)

Ces différents types de tensioactifs sont schématisés sur la figure 2.11 [35]

Téte hydrophile

@,

Queue hydrophobe

Tensivaclif 3 une chaine hydrophobe

QRN

Tensioactif 3 deux chaines hydrophobes

O 0O

Tensloactif a, »

/\/\/\/\/\/\/OQO\/\/\/V\N\

Tensioactif gémellaire

Tensioactif polymérique
FIGURE 2.11 — Les différents types de tensioactifs [35]

Suivant la nature de la téte polaire le tensioactif est anionique, cationique, non ionique
ou amphotérique. Ces différents types de tensioactifs peuvent former des micelles géantes.
Les tensioactifs cationiques, combinés avec un contre-ion organique, ont été les plus étu-
diés comme modéles de micelles géantes aussi bien dans la théorie que dans la pratique
[36, 37, 38, 39, 40, 41, 42]. Ces études ont permis de comprendre la microstructure de ces
micelles géantes en la présence de différents additifs. Les autres types de tensioactifs avec
une éco-toxicité moindre et une meilleure biodégradabilité ont aussi été étudiés. Les tensio-
actifs anioniques peuvent aussi former des micelles géantes aprés addition de sel inorganique
[43, 44]. Les tensioactifs non-ioniques sont quant & eux trés sensibles a la température. Les
tensioactifs zwittérioniques qui ont a la fois des charges positives et négatives comme les bé-
taines forment aussi des micelles géantes. Ils ont I’avantage d’étre beaucoup moins toxiques
et plus biodégradables que les autres types [3]|. C’est ce dernier type de tensioactifs que nous
utiliserons pour notre étude.

28



2.5.2 Auto-assemblage des tensioactifs

A une faible concentration, les tensioactifs existent & 1’état d’uniméres en solution aqueuse.
Ces uniméres s’entassent a l'interface et forment une monocouche qui contribue & abaisser
la tension de surface. Lorsque la concentration en tensioactif augmente, la place disponible
a la surface devient de plus en plus faible et les molécules commencent & s’accumuler dans
la solution. La queue hydrophobe des tensioactifs les rendant peu solubles en phase aqueuse,
ceux-ci s’agrégent spontanément au-dela d’une certaine concentration appelée la Concentra-
tion Micellaire Critique (CMC) (voir figure 2.12. Les agrégats peuvent prendre entre autres
la forme de micelles sphériques, cylindriques ou de bicouches (voir figure 2.13). Dans un sol-
vant de polarité inversée, les structures inverses peuvent également étre formées (les tétes
hydrophiles a l'intérieur et les queues hydrophobes a I'extérieur).

Air Air Air
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FIGURE 2.12 — Evolution de 'équilibre en fonction de la concentration en tensioactifs

Ces agrégats sont en équilibre dynamique avec les uniméres de la surface. Toutes ces structures
sont de nature dynamique et les molécules de tensioactifs y entrent et en sortent continuelle-
ment. Par exemple le temps de vie d’une micelle sphérique est de I'ordre de la microseconde.
La différence d’énergie entre les différentes structures est trés faible. Ainsi les forces d’inter-
action physique sont dominantes. Il en résulte qu’un léger changement de la concentration,
de la température, du pH ou de la force ionique fait basculer le systéme d’une structure a
Iautre.

La forme de ces agrégats dépend de l'aire de la téte hydrophile, du volume et de la longueur
de la queue hydrophobe, de la concentration en tensioactifs et, dans le cas de tensioactifs
ioniques, de la présence de contre-ions en solution.

On définit ainsi le paramétre d’empilement p :

v
P= Al

(2.32)

ot V est le volume occupé par la queue hydrophobe, A 'aire effective par téte polaire (qui
tient compte de la solvatation et de I’écrantage) et [, la longueur de la queue hydrophobe
[35].

V =27,4+26,9n (2.33)
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l.<1,5+1,265n (2.34)

Ou n est le nombre total de carbone ou le nombre total de carbone moins 1 de la queue
hydrophobe.

Les micelles sphériques sont formées lorsque le paramétre d’empilement p est inférieur & 1/3.
Il s’agit de molécules avec une large téte polaire. Les micelles cylindriques sont formées pour
p compris entre 1/3 et 1/2. Il s’agit ici de molécules avec une petite téte polaire comme les
tensioactifs non ioniques ou en présence de forte concentration de sel. Le passage de I'une des
phases a ’autre, pour une méme molécule de tensioactif, est dirigée par I’énergie de courbure.
Lorsque celle-ci devient trop importante pour les micelles sphériques, les agrégats s’allongent
et prennent la forme de cylindres.

Tout changement dans la solution qui peut causer une réduction de l'aire effective de la
téte polaire est susceptible d’entrainer un changement de phase des micelles sphériques vers
les micelles cylindriques. Par exemple 'addition d’un électrolyte entraine une réduction de
I’aire de la téte polaire car la présence de contre ions permet une diminution des répulsions
entre celles-ci. De méme 'ajout d’'un co-tensioactif, 'augmentation de la température et
le changement de pH peuvent entrainer un changement de phase en fonction de la nature
chimique des groupes polaires. Le passage de la phase de micelles sphériques & la phase de
micelles cylindriques se traduit par une augmentation drastique de 1’élasticité et de
la viscosité du fluide.

Des vésicules, liposomes et bicouches flexibles sont formés lorsque le paramétre d’empile-
ment p est compris entre 1/2 et 1. Il s’agit en général de tensioactifs a chaine double ou de
tensioactifs branchés. Enfin lorsque p est supérieur & 1 on a des micelles inverses (pour des
tensioactifs avec une petite téte polaire et une grande partie hydrophobe).

p<1/3 1/3<p<1/2

FIGURE 2.13 — Auto assemblage de tensioactifs en fonction du paramétre d’empilement

2.5.3 Activité de surface

Les forces attractives entre les molécules d’une solution liquide sont uniformes, ce qui donne
une résultante nulle pour les molécules dans le volume. Cependant les molécules situées a la
surface n’ont pas de résultante nulle car elles sont en partie en interaction avec des molécules
de gaz. Cet excés d’énergie est a l'origine de la tension de surface (7). Cette derniére
représente le travail minimum a fournir pour augmenter la surface d’une unité. On peut aussi
Pinterpréter comme la force normale nécessaire pour augmenter 'interface d’une unité de
longueur. Elle s’exprime en N/m ou J/m?.
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La tension interfaciale est la tension qui existe & l'interface de deux phases non miscibles.
Elle a la méme unité que la tension de surface. Entre deux phases A et B, la tension de
surface est donnée par I'expression :

YaB =7YA+ VB — 2¥aB (2.35)

ol Y4, VB €t Yap sont respectivement les tensions de surface des phases A et B et I’énergie
surfacique d’interaction entre A et B. Plus les deux phases sont similaires, plus la tension
interfaciale est basse (puisque I’énergie d’interaction est élevée).

Lorsque des tensioactifs sont ajoutés & un systéme de deux phases non miscibles, ceux-ci
migrent vers 'interface et la queue hydrophobe s’aplatit sur I'interface (peu de tensioactif a
I'interface) ou plonge dans le fluide le moins polaire (assez de tensioactif a I'interface) pendant
que la téte hydrophile est orientée vers la phase la plus polaire. Les molécules de tensioactif
détruisent les forces de cohésion entre les molécules de la phase polaire et non-polaire et
remplacent celles-ci a l'interface. Ce phénoméne a pour conséquence de réduire la tension
interfaciale puisque I’énergie d’interaction devient plus grande.

L’activité de surface d’un tensioactif est facilement mesurable et peut étre quantifiée par
I’équation de Gibbs :

dy == Tidy; (2.36)

Ou dv est la variation de la tension interfaciale, I'; 'excés de concentration surfacique en
soluté en mol.m? et dy; la variation de potentiel chimique du soluté dans la solution. A
I'équilibre entre linterface et le volume, dy; = RTdIn(a;) ot R est la constante des gaz
parfaits (8,314 J.mol".K™"), T la température absolue en Kelvin et a; I'activité du soluté
dans la solution. Ainsi I’équation de Gibbs devient :

dy ==Y Tidyx; = —RTY Tidin(a;) = —RTY Tidin(xf;) = —RTY Tid[ln(x;) + In(f;)]
K3 (2 1 K3 (237)

Ou z; est la fraction molaire en tensioactif dans le volume et f; son coefficient d’activité.

Pour les solutions diluées constituées d’un seul type de tensioactifs non-ioniques, 'activité
3

peut étre considérée comme constante et la fraction molaire remplacée par la concentration

molaire C'. Ainsi ’équation devient :

dy = —RTTdIn(C) (2.38)

Dans le cas d’un tensioactif ionique, I’équation de Gibbs donne :

dy = —RT[Tadin(as) + I'pdin(ag)] (2.39)

orI'y=Ipg et ay = ap donc,
dy = —2RTTdIn(C) (2.40)
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I' est positif si la tension de surface est réduite et négatif si la tension de surface est aug-
mentée. Il s’agit de ’excés de concentration en tensioactif, qui correspond a la concentration
surfacique. Le tracé de la courbe v = f(In[C]) permet d’obtenir I" grace a la pente. En effet

d’aprés I'équation de Gibbs, pour des tensioactifs non dilués, T'(mol /m?) = —%dld%

Dans le cas de tensioactifs dilués, un coefficient 2 apparait au dénominateur. On peut ainsi
calculer I'aire par téte polaire exprimée en A2 :

1020

A:NAF

(2.41)

Ou N4 est le nombre d’Avogadro. Plus la concentration en tensioactif augmente plus la
tension de surface diminue. Cela est vrai jusqu’au moment ou il n’y a plus d’espace dispo-
nible a I'interface et que les molécules de tensioactif commencent & former des micelles a la
concentration micellaire critique (CMC). A partir de cette concentration la tension de surface
n’évolue plus (cf. figure 2.14)

Ry
1.
[
[
[
[
[

L'd

eme log[C}

FIGURE 2.14 — Evolution de la tension interfaciale en fonction de la concentration en tensio-
actifs

En milieu diphasique, les solutions micellaires peuvent spontanément solubiliser une partie
de l'une des deux phases existantes et créer ainsi des microémulsions thermodynamiquement
stables. Ces derniéres ne sont pas a confondre avec les émulsions qui doivent étre créées avec
ajout d’une énergie extérieure et qui sont des systémes métastables.

2.5.4 Adsorption des tensioactifs a 'interface liquide-solide

Les tensioactifs s’adsorbent sur les surfaces solides par liaisons hydrophobes, interactions

électrostatiques, acido-basiques, polarisation des électrons m ou forces de dispersion. Les

liaisons hydrophobes peuvent se créer :

— entre la queue hydrophobe du tensioactif et une surface hydrophobe [45],

— entre les queues hydrophobes de deux tensioactifs dont I'un est adsorbé par la téte sur une
surface hydrophile .
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Les interactions électrostatiques se font entre les groupes ioniques des tensioactifs et les
surfaces solides de charges opposées. Pour ce qui est des interactions acido-basiques, elles
interviennent via les liaisons hydrogénes ou des réactions acides et basiques de Lewis interve-
nant entre les molécules de tensioactifs et la surface solide [46]. La polaristion des électrons
7 existe lorsque des molécules de tensioactif possédant un noyau aromatique riche en élec-
trons sont & proximité d’une surface positivement chargée [47]. Enfin les forces de dispersion
proviennent des forces de London - Van der Waals existant entre les molécules de tensioactifs
et la surface solide (les queues hydrophobes s’alignent sur les surfaces hydrophiles tandis que
les groupes hydrophiles s’orientent vers le liquide polaire).

L’adsorption des tensioactifs sur les surfaces solides est généralement décrite par des iso-
thermes d’adsorption. Celles-ci permettent de relier la concentration en tensioactifs C' a la
concentration surfacique I' décrite par I’équation de Gibbs 2.36. Les solutions de tensioactif
sont généralement représentées par 'isotherme d’adsorption de Langmuir :

C

F:Fmax—
C+c

(2.42)

dans laquelle T, est Padsorption maximale & dilution infinie en mol/m? et ¢ est une
constante en mol/m? exprimée par :

(- AG°
¢=——eap ( RT) (2.43)

oll Kk est I'épaisseur de la couche adsorbée, AG® est ’énergie libre d’adsorption & dilution
infinie, R la constante des gaz parfaits et T la température absolue [48, 49, 50, 51].

La forme linéaire de I’équation 2.42 est donnée par :

C C c
i 2.44
T~ Tom | Do (2.44)

Une expérience simple d’adsorption peut étre réalisée a température constante en dispersant
une quantité connue de solide dans un volume constant de solution diluée de tensioactif de
concentrations variables. Ces mélanges sont agités jusqu’a atteindre ’équilibre. Le nombre
de mole de tensioactif adsorbé par unité de masse de solide (V) pour chaque solution est
donné par :

(CO - Ce)v

m

N, = (2.45)
ou Cj est la concentration initiale en tensioactif dans le liquide et C, la concentration a
I’équilibre aprés adsorption, V' est le volume de la phase liquide et m la masse d’adsorbant.
L’isotherme d’adsorption de Langmuir peut alors étre exprimée linéairement par :

C C a
I 2.4
N.  Nomer " Nos (2.46)

Ol N mas €st le nombre de moles maximal de tensioactif adsorbé par gramme de solide. De
plus, la concentration surfacique de tensioactif adsorbé sur la surface solide, I', peut étre
déterminé a partir de ’équation :
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N, (G—C)V
R iy (2.47)

ol A, est Iaire par unité de masse de la surface de solide adsorbant.

Les caractéristiques de l'adsorption des tensioactifs sont généralement analysées grace au
tracé de N, ou I' en fonction de C..

log (IMou log (N,)

| log [Cc]:

FIGURE 2.15 — Quatre régions d’isothermes d’adsorption de tensioactif [35]

Ces courbes montrent quatre régions comme sur la figure 2.15. La région 1 représente I’adsorp-
tion pour des solutions de faibles concentrations en tensioactif. Dans cette région, I’isotherme
d’adsorption présente une pente de 1. Les molécules adsorbées a la surface n’interagissent pas
entre elles. Les tensioactifs non ioniques s’adsorbent par liaisons hydrogéne ou hydrophobes
tandis que les molécules ioniques s’adsorbent par interactions électrostatiques ou liaisons
hydrophobes [45, 52] (voir figure 2.16) .

Dans le région 2, I'isotherme d’adsorption montre une augmentation de la pente qui devient
supérieure & 1. Dans cette région, les molécules de tensioactif se déplacent vers la surface
solide pour former des hemimicelles sur les surfaces hydrophiles (téte polaire adsorbée) ou
des monocouches sur des surface hydrophobes (queue adsorbée). Lorsque la concentration de
la solution augmente, les molécules de tensioactif interagissent avec les molécules préalable-
ment adsorbées par liaison hydrophobe et créent ainsi des agrégats de surface (formation de
bicouches a la surface solide aussi connues sous le nom de admicelles).
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FIGURE 2.16 — Adsorption de tensioactif sur une surface solide

La rupture de pente entre les régions 1 et 2 représente la concentration a partir de laquelle
la premiére hémimicelle ou bicouche est formée. Cette concentration est trés inférieure a la
CMC. Dans cette région, la charge de la surface solide est neutralisée par 'adsorption de
charges ioniques opposées.

Dans la troisiéme région, la pente de I'isotherme décroit puisque la vitesse de formation des
bicouches diminue. L’adsorption se passe aux endroits les moins énergétiques de la surface
[563, 52, 54]. Enfin dans la région 4, le plateau d’adsorption est di & la formation de micelles
dans la solution.

Il peut arriver que la région 2 n’existe pas lorsque les queues hydrophobes des molécules sont
trés courtes et que la force ionique de la solution est faible. Dans ce cas, les interactions
entre les queues hydrophobes ne peuvent se faire et 'adsorption continue dans la région 1
jusqu’a ce que la charge de la surface soit neutralisée. On passe donc directement a la région
3. Lorsque la force ionique de la solution est élevée les pentes des régions 1 et 3 sont égales.

L’adsorption de tensioactifs a l'interface liquide-solide est affectée par la nature de la surface
(charges surfaciques, polarité), la structure moléculaire des molécules de tensioactif et les
caractéristiques de la phase liquide (pH, concentration en électrolytes, présence d’additifs et
la température).

Si la surface est composée de sites fortement chargés, I’adsorption de tétes polaires de charges
opposées est fortement corrélée aux interactions électrostatiques. A la fin du processus, les
queues hydrophobes s’orientent vers la solution aqueuse (région 2) et cela rend la surface
hydrophobe. L’augmentation de la concentration en tensioactif dans la solution entraine une
augmentation de 'adsorption de tensioactif sur la surface due aux liaisons hydrophobes entre
les queues hydrophobes. Si la surface est non polaire et hydrophobe, les molécules s’adsorbent
par leur queue, ce qui la rend hydrophile. Si le tensioactif est ionique, la charge de la surface
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augmente et le solide peut étre dispersé facilement dans la solution aqueuse. Si la surface du
solide contient des groupes polaires, le tensioactif s’adsorbe sur celle-ci par la téte hydrophile
dans les solvants polaires. Ceci rend le solide dispersible dans les solvants non polaires.

L’augmentation de la taille de la téte hydrophile entraine une réduction de la quantité de
tensioactif adsorbé nécessaire pour saturer la surface. D’un autre coté, 'augmentation de la
queue hydrophobe peut entrainer une augmentation, diminution ou un maintien de 1’adsorp-
tion du tensioactif. En effet, si les molécules de tensioactif ne sont pas serrées les unes contre
les autres, I’augmentation de la longueur de la chaine entraine une augmentation de I’adsorp-
tion sur la surface. Si 'adsorption est due a une polarisation des électrons m, la quantité de
tensioactif adsorbé est réduite a la saturation de la surface. Dans le cas ot les molécules sont
serrées les unes contre les autres sur la surface, ’augmentation de la chaine n’aura aucun
effet sur "adsorption.

Un changement du pH de la solution affecte I'adsorption des molécules de tensioactif sur des
surfaces solides chargées car la charge du solide est modifiée par le pH. Le surface solide de-
vient plus négative avec une augmentation du pH, ce qui diminue "adsorption de tensioactifs
anioniques mais augmente celle de tensioactifs cationiques. La modification du pH a aussi
un effet sur les groupes ioniques des tensioactifs amphotéres, rendant leur structure positive,
négative ou neutre selon les situations.

L’adsorption de tensioactifs non ioniques est augmentée par 'augmentation de la tempéra-
ture puisque cette derniére entraine une diminution des molécules non ioniques dans I’eau.
Par ailleurs, 'augmentation de la température entraine une diminution de ’adsorption des
molécules ioniques car leur solubilité dans I'eau est augmentée. Enfin, la présence d’électro-
lytes augmente 'adsorption des tensioactifs ioniques, a condition que la surface solide ait la
méme charge que les tétes polaires.

2.5.5 Utilisation des tensioactifs dans le génie pétrolier

Les tensioactifs sont utilisés en génie pétrolier pour la récupération assistée du pétrole. Nous
avons vu au chapitre T qu’ils agissent en réduisant la tension interfaciale entre I’eau, 1'huile
et le solide et/ou en modifiant la mouillabilité de la roche [55]. Pour une action efficace sur la
tension interfaciale, il est nécessaire de la faire descendre trés bas ( 10® mN/m). Pour cela,
on utilise des systémes de micro-émulsions.

Il s’agit de solutions de tensioactifs micellaires (donc au-dela de la CMC) qui solubilisent
une partie de 1'huile présente au sein des micelles. Ces systémes nécessitent des formulations
trés complexes, utilisant des co-solvants et des co-tensioactifs, en plus de solutions salines.
Si la quantité d’huile présente dépasse la capacité de solubilisation des micelles, une phase
huileuse se crée, qui contient des traces d’eau et de tensioactifs; il s’agit de micro émulsions
de type I.

Dans le cas ou les micelles sont inversées avec la partie hydrophobe dirigée vers 'extérieur,
une partie de I’eau en place est solubilisée par les micelles, et le reste forme une phase aqueuse
contenant des traces d’huiles et de tensioactifs; il s’agit de micro-émulsions de type II.

Le passage du type I au type II peut se faire graduellement en changeant les proportions
des différents constituants ou la salinité. On comprend donc qu’un systéme intermédiaire est
aussi possible dans lequel coexistent une phase aqueuse, une phase huileuse et une phase
bicontinue dans laquelle se trouve la microémulsion; il s’agit de microémulsion de type III
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(cf figure 2.17). En se basant sur le critére de la salinité, toutes choses égales par ailleurs, on
peut dire que :

— A basse salinité, on a des microémulsions de type I

— A moyenne salinité, on a des microémulsions de type III

— A haute salinité, on a des microémulsions de type II.

Huile en excés
Microémulsion

Microémulsion

Huile en excés

‘ equ en excés

Microémulsion

eal en excés

Type | Type 111 Type 11
FIGURE 2.17 — Microémulsions

Les microémulsions de type IIT sont celles possédant la plus faible tension interfaciale entre
les phases. Cependant, il peut étre intéressant suivant les situations rencontrées d’avoir des
microémulsions de type I ou II. Cela peut se controler en faisant varier la salinité de la
solution injectée.

Contrairement aux émulsions classiques, les micro-émulsions sont des systémes thermody-
namiquement stables. Ils sont en général associés & des polyméres et des bases ( méthode
ASP).

Les tensioactifs cationiques ne sont pas utilisés en génie pétrolier car ils ont tendance a
s’adsorber fortement sur les surfaces minérales anioniques tels que la silice ou I'argile. Les
tensioactifs non ioniques ne sont pas utilisés non plus car leur solubilité dans les phases
aqueuses est limitée par la température. Enfin les tensioactifs zwittérionniques sont encore
peu utilisés a cause de leur cotit élevé et de leur niveau d’adsorption important.

Les tensioactifs anioniques tels que les sulfonates sont les plus utilisés dans la récupération
assistée des hydrocarbures a cause de leur faible adsorption sur la paroi du réservoir, en
comparaison aux autres types de tensioactifs. Ils sont de plus moins chers et faciles a trouver.
Les sulfonates sont généralement synthétisés par sulfonation puis neutralisation des sous
produits aromatiques de raffinages tels que les huiles de lubrification, ce qui donne lieu &
un mélange de molécules de différentes structures et de différents poids moléculaires. Les
sous-produits de raffinerie étant souvent polyaromatiques, ces sulfonates sont en général
constitués de molécules polysulfonatées particuliérement solubles dans ’eau et de molécules
plutot solubles dans ’huile.
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Plusieurs autres tensioactifs étudiés ont aussi montré leur efficacité pour la récupération
assistée du pétrole [55, 56, 57|. Il a été montré récemment que les tensioactifs biologiques
peuvent étre intéressants dans les processus de récupération assistée du pétrole [58|.

2.5.6 Propriétés des micelles géantes
2.5.6.1 Comportement a 1’équilibre

La flexibilité constitue une caractéristique essentielle des micelles cylindriques car c’est elle
qui détermine leur comportement sous écoulement. Comme pour les chaines de polyméres,
on peut définir une longueur de persistance [,, correspondant & la longueur maximale sur
laquelle la micelle est rigide :

w

l,=—— 2.4
P kBT ( 8)

ou w est le module de courbure [4]. Au-dela de cette longueur, le cotlit énergétique pour
courber la micelle devient négligeable.

Par ailleurs, contrairement aux polymeéres, la taille des micelles cylindriques n’est pas fixée par
une synthése chimique, mais par un équilibre thermodynamique. La longueur d’une micelle
cylindrique résulte de la compétition entre une énergie de scission favorable & leur croissance
et un terme entropique qui favorise la formation de petits objets. Lorsque les micelles sont
neutres, I’énergie de scission correspond & 1’énergie nécessaire pour former les extrémités
hémisphériques des micelles (on parle d’énergie de bouts A FEy,,). Dans ce cas, la longueur
moyenne des micelles est donnée par :

AE1bout§

_ )2
(L) = C""exp( kT

) (2.49)

oll C' est la concentration en tensioactifs.

Lorsque les micelles sont chargées électrostatiquement, leur scission est favorisée et leur taille
moyenne tend & diminuer.

Les micelles cylindriques sont donc des objets de taille finie, qui ont la propriété de se couper
et de se recombiner sous l'action de 'agitation thermique et sous cisaillement. Elles sont
pour cette raison appelées « polyméres vivants ». En raison de la taille que peuvent atteindre
les cylindres, a savoir plusieurs microns de longueur pour quelques nanométres de rayon, les
micelles cylindriques sont également appelées micelles géantes.

En dépit du phénoméne de coupure-recombinaison expliqué plus haut qui entraine une large
distribution de leur longueur, le comportement des micelles géantes en régime linéaire est
en général bien décrit par le modéle de Maxwell. Ce dernier est bien adapté pour les sys-
témes a un temps de relaxation, ce qui pour les polyméres correspond a un systéme trés
monodisperse. En ce qui concerne les micelles géantes, le caractére dynamique du systéme
entraine ’émergence d’'un temps de relaxation moyen capté par le modéle de Maxwell et qui
correspond a la longueur moyenne des chaines.

A faible concentration en tensioactifs, ou en régime dilué, les micelles géantes sont isolées.
La viscosité varie alors linéairement avec la fraction volumique des micelles [59]. A partir
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d’une concentration critique C*, les micelles forment un réseau enchevétré (voir figure 2.18) :
on entre dans le régime semi-dilué et ce réseau constitue la mésostructure de 1’échantillon.
Ces enchevétrements modifient considérablement les propriétés rhéologiques du systéme et la
viscosité est une loi de puissance de la fraction volumique en micelles géantes. Le systéme est
alors caractérisé par la distance entre enchevétrements ou paramétre de maille . Lorsque la
concentration en tensioactifs augmente, le paramétre de maille diminue. Il peut alors atteindre
la longueur de persistance ou étre plus petit lorsqu’on passe dans le régime concentré [60].

FIGURE 2.18 — Illustration d’un réseau de micelles géantes enchevétrées [3]

Le modéle de Cates [61, 62, 63] fournit une description théorique des systémes de micelles
géantes en régime semi-dilué, construite sur la combinaison de deux temps caractéristiques
du systéme : le temps de reptation 7,., et le temps de coupure-recombinaison ou temps de
vie Tye. Il permet de prédire la viscoélasticité linéaire et la viscosité du systéme.

Par analogie avec les polymeéres, la relaxation de la contrainte s’opére par un phénoméne de
reptation de la chaine primitive |64, 65]. En régime semi-dilué, une chaine est confinée dans
un tube fictif formé par ses voisines. La chaine primitive correspond a 'axe du tube entre
deux enchevétrements. Le concept de reptation implique qu’en réponse a une sollicitation, les
chaines étirées ont la possibilité de se déplacer le long du tube initial par des mouvements de
va-et-vient, et ainsi de relaxer les contraintes engendrées par la déformation. Ce mouvement
est caractérisé par un temps 7,., qui correspond au temps mis par la chaine pour quitter son
tube initial par mouvement de reptation.

Contrairement aux polyméres, les micelles géantes possédent une dynamique de coupure-
recombinaison qui participe également a la relaxation de la contrainte engendrée par une
déformation. Cette dynamique est caractérisée par un temps 7, qui est inversement propor-
tionnel & la longueur des chaines.

Dans le cas oll Tye < Trep, le phénomene de coupure-recombinaison doit étre pris en compte.
Lors du mouvement de reptation, les micelles peuvent se scinder et créer des nouvelles mi-
celles dont les configurations initiales sont différentes. Ce processus accélére la relaxation par
rapport & un mouvement de reptation simple. Le temps caractéristique est alors défini par :

To = V TvieTrep (250)

L’existence d'un seul temps caractéristique résulte donc d’'un « brassage » des micelles au
cours du temps. Cette théorie permet également de calculer la valeur du module élastique
Gy, qui dépend entre autres du paramétre de maille (Gy ~ kgT/(, ou kp est la constante
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de Boltzmann et T' la température), ainsi que la viscosité a cisaillement nul (g ~ 70Gy). Le
modéle de Cates fournit donc un description microscopique des systémes de micelles géantes
en régime linéaire.

En plus de la reptation et des coupures-recombinaisons, on peut aussi noter les modes de
respiration (conduisant & des fluctuations de la longueur du tube), qui concernent uniquement
les chaines dont la longueur est supérieure au paramétre de maille, et les modes de Rouse qui
caractérisent le comportement des chaines de longueur inférieure au paramétre de maille.

2.5.6.2 Comportement sous écoulement

Le comportement des micelles sous écoulement dépend fortement de la concentration en ten-
sioactifs. A faible concentration, les micelles géantes sont en régime dilué et ont un comporte-
ment rhéoépaississant. Ce comportement est attribué a la formation de structures se formant
sous écoulement, les SIS (Shear Induced Structures), pouvant étre dues & des interactions
inter micellaires [66] ou & la formation de gel.

L’entrée dans le régime semi-dilué résulte en un comportement rhéofluidifiant comme cela a
été montré pour le cétyltriméthylammonium p-toluéne (CTAT) en présence de sodium do-
décyl sulfate (SDS) [37]. Ce comportement est caractérisé par l'existence d’un plateau de
contrainte dans la courbe d’écoulement. Il a été mis en évidence pour la premiére fois en
1991 pour le systéme CPCL-NaSal (mélange de cétylpyridinium et de salicylate de sodium)
[67]. La figure 2.19 représente schématiquement une courbe d’écoulement typique pour un
systeme de micelles géantes rhéofluidifiant en régime semi-dilué. Cette courbe est caracté-
risée par la présence d’un plateau de contrainte, qui se manifeste sous écoulement par un
phénoméne de « shear-banding » ou écoulement en bandes de cisaillement, ce qui signifie
que pour une contrainte donnée ’écoulement se sépare en deux parties subissant des taux
de cisaillement différents, ce qui conduit a des inhomogénéités du profil de vitesse [68]. Ce
plateau de contrainte sépare une branche visqueuse a bas taux de cisaillement d’une bande
fluide a forts taux de cisaillement.

Y

’).(1 Y2 !

FIGURE 2.19 — Représentation schématique de la courbe d’écoulement typique des micelles
géantes rhéofluidifiantes en régime semi-dilué
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2.5.6.3 Ecoulement de micelles géantes en milieu poreux et utilisation en génie
pétrolier

Des études sur 1’écoulement de solutions de micelles géantes en milieux poreux modéles ont
été effectuées et ont conduit a plusieurs conclusions. Une étude expérimentale a 1’échelle du
pore, grace a des puces microfluidiques, montre que, dans les milieux poreux trés confinés,
les solutions de micelles géantes ont un écoulement a fort gradient de contrainte, ce qui n’est
pas le cas dans les milieux moins confinés [29]. Moss et Rothstein [69] ont mené une étude
d’écoulement de micelles géantes formées par CTAB-NaSal (mélange de bromure de cétyl-
triméthyl ammonium et de salicylate de sodium) dans un réseau de cylindres périodiques
et ils ont montré que la perte de charge dans le milieu décroit initialement a cause de la
rhéofluidification du fluide avant d’augmenter pour des taux de cisaillement élevés pour les-
quels I’écoulement est dominé par des effets extensionnels. Miiller et al. [38] ont quant &
eux étudié I'écoulement de CTAT (cétyltriméthylammonium p-toluéne sulfonate) a travers
un empilement monodisperse de sphéres de verre [38] et ils ont observé une augmentation
significative de la viscosité s’expliquant par le couplage entre les composantes élongationnelle
et tangentielle de I’écoulement dans le milieu poreux. De méme, pour un systéme composé
de CTAT et de SDS, il a été montré qu’en milieu poreux, la composante élongationnelle de
I’écoulement induit un renforcement des interactions entre les micelles [37].

En génie pétrolier, les micelles géantes issues de tensioactifs cationiques peuvent étre utilisées
comme fluides fracturants [3, 70] dans des réservoirs afin d’en améliorer I'injectivité ou la pro-
duction. Par rapport aux polymeéres, les micelles géantes, de part leur nature, ne laissent pas
de résidus de la taille des pores pouvant obstruer la fracture créée. Elles sont par ailleurs plus
faciles a nettoyer. Les micelles géantes issues de tensioactifs amphotéres sont aussi utilisables
pour ces applications. Ils présentent I'avantage d’étre moins toxiques pour l’environnement
et biodégradables. Un fluide acide auto-déviant utilisant les micelles géantes a aussi été déve-
loppé [71] pour les réservoirs carbonatés. Les tensioactifs ne deviennent viscoélastiques qu’en
présence d'une quantité suffisante d’ions Ca?" issus de la réaction entre I’acide et la roche.
Ce faisant, ils créent un gel qui protége les zones déja acidifiées, permettant a I'acide de se
diriger vers les zones non acidifiées.

Une étude récente [72] en milieu poreux naturel a comparé l'efficacité de récupération du
pétrole d’une solution de micelles géantes formées par un tensioactif anionique avec I'efficacité
de Peau. La solution utilisée est un mélange d’oléate de sodium (NaOA) en présence de
phosphate de sodium (NazPOy). Elle est injectée pendant 0,3 Vp aprés une phase d’imbibition
et suivie par une injection d’une solution de polymére et d’eau. Cette solution de micelles
géantes permet d’obtenir une saturation résiduelle en eau de 32,7 % contre 48,4 % pour I'eau
[72]. Par ailleurs, I'injection d’une solution viscoélastique de micelles géantes dans un grés de
Clasach a généré un déplacement de la saturation résiduelle en huile, la faisant passer de 49

% 420 % [73].

71



Chapitre 3

Etude expérimentale

3.1 Introduction

L’objectif de cette étude est de comparer entre elles différentes méthodes de RAP dites
chimiques (voir Chapitre I) en mettant 'accent sur 'utilisation des micelles géantes. Celles-
ci consistent a injecter des solutions d’agents chimiques dans les réservoirs pour déplacer
I’huile en place. Les agents chimiques peuvent étre des polymeéres, des tensioactifs ou des
solutions alcalines, en fonction des problématiques rencontrées que peuvent étre la nature du
résevoir, le type de piégeage ou les conditions thermiques.

Ainsi, I'injection de polymére permet d’agir principalement au niveau macroscopique en aug-
mentant la viscosité du fluide déplagant. Le rapport de mobilité eau/huile est ainsi augmenté,
ce qui permet un retard de la percée aqueuse et un déplacement plus homogéne du front. Les
polymeéres peuvent aussi, selon les cas, agir a I’échelle microscopique en diminuant la perméa-
bilité de la roche a I'eau notamment par adsorption a la paroi. Selon Sorbie [22], I'injection
de polyméres permet d’atteindre en moins de temps, la saturation résiduelle en huile qu’on
finirait par obtenir par imbibition au bout d’un temps plus long. Les polymeéres présentent
cependant l'inconvénient d’étre trés sensibles aux taux de cisaillement élevés rencontrés a
proximité des puits d’injection.

Les tensioactifs permettent d’agir & ’échelle microscopique en diminuant la tension inter-
faciale eau/huile, ce qui permet de déplacer 'huile résiduelle piégée par les phénoménes
capillaires. Ils agissent principalement par la création de microémulsions qui rendent 'huile
partiellement soluble et améliorent ainsi son déplacement.

Les solutions alcalines quant a elles permettent d’agir a I’échelle microscopique sur la mouilla-
bilité de la roche et aussi sur la tension interfaciale. Il arrive aussi que les alcalins réagissent
avec certains acides gras composant les huiles brutes pour en faire des composés tensioactifs
partiellement solubles dans I’eau et donc plus facilement déplacables.

Une combinaison entre les différents agents chimiques est possible afin d’agir sur plusieurs
paramétres a la fois. Ainsi une combinaison tensioactif-polymére permet d’avoir a la fois un
effet de viscosité et de tension de surface par exemple. De méme une combinaison alcalin-
tensioactif-polymeére (ASP) permet d’agir a la fois sur la mouillabilité, la tension de surface et
la viscosité. Cette derniére combinaison est trés utilisée et conduit souvent a des saturations
résiduelles finales en huile trés faibles.
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Démarche expérimentale

L’objectif de cette étude est d’évaluer les possibilités de récupération offertes par I'injec-
tion de micelles géantes. Il s’agit d'une méthode innovante permettant a priori d’une part
de modifier, comme avec les polymeéres, la viscosité du fluide déplagant, et d’autre part d’af-
fecter en partie la tension interfaciale eau/huile, tout en évitant une trop grande sensibilité
au cisaillement et & la température.

Nous commencerons donc notre présentation par une caractérisation de la solution de micelles
géantes, qui sera suivie par une étude monophasique de 1’écoulement en milieu poreux. Cette
étude nous permettra d’orienter nos choix pour ’étude diphasique.

Afin de mettre en perspective les résultas obtenus par injection de micelles géantes, nous avons
choisi de la comparer & des méthodes classiques de récupération que sont I’ASP et I'injection
de polymeéres. En effet, comme mentionné précédemment, I’ASP est une méthode bien connue
et largement décrite dans la littérature. Elle combine les avantages des différentes méthodes
chimiques et permet d’obtenir, dans le meilleur des cas, des récupérations maximales, proches
de 100 %. L’injection de polymeéres, quant a elle, permet de modifier la viscosité du fluide
déplacant et d’améliorer ainsi son écoulement.

Les résultats de ces deux expériences seront présentés au cours de ’étude diphasique a titre
de comparaison.

3.2 Description des caractérisations de la solution de mi-
celles géantes

3.2.1 Description

Les fluides complexes utilisés sont des bétaines. En chimie, les bétaines sont des molécules

zwittérioniques (donc globalement neutres) possédant :

— un groupe fonctionnel cationique, tels que les ammoniums quaternaires ou phosphoniums,
n’étant liés a aucun atome d’hydrogéne

— et un groupe carboxylate (COO")

A Torigine, ce nom n’était réservé qu’a la triméthylglycine (voir figure 3.1), une molécule

naturelle issue de la betterave sucriére, aussi appelée glycine bétaine.

\ /.
/ N \)-I\O_
FIGURE 3.1 — Formule semi-développée de la triméthylglycine

Les bétaines sont largement répandues dans les systémes biologiques tels que les micro-
organismes, les plantes et les animaux. Au sein de ces systémes, elles jouent le role d’osmolytes
c’est-a-dire régulateurs de la pression osmotique en permettant aux cellules de résister au
stress hydrique, aux températures et aux salinités élevées. Elles sont en particulier trés utiles
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aux organismes vivant dans des conditions extrémes en permettant la rétention d’eau dans
les cellules.

Outre les bétaines naturelles, il existe des bétaines de synthése dont 'une des plus connues
est la bétaine de cocamidopropyle (voir figure 3.2). 1l s’agit d’un tensioactif dérivé de I’huile
de coco tres utilisé dans les produits cosmétiques tels que les gels douches en raison de
son caractére peu irritant en comparaison aux autres tensioactifs. Ce tensioactif est de plus
biodégradable.
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FIGURE 3.2 — Bétaine de cocamidopropyle

Le choix des bétaines pour les expériences en milieu poreux a été motivé par leur biodégra-
dabilité et leur capacité a former des systémes viscoélastiques dont les micelles géantes. Les
produits utilisés sont des molécules de synthése fournis par I'entreprise de chimie Rhodia et
dont la structure chimique n’est pas connue. Nous les nommerons « A » et « B ».

3.2.2 Caractérisation du fluide « A »
3.2.2.1 Préparation des solutions

Procédure

Nous disposons d’une solution-mére fournie par Rhodia contenant 35 % en masse de ten-
sioactif.

Les solutions sont préparées par dilution de la solution-mére dans une saumure de salinité
variable. La quantité de solution-mére nécessaire est mesurée grace a une balance de précision
et incorporée dans la saumure. Le mélange est ensuite agité a I'Ultra-Turrax® (voir figure
3.3) 4 14000 tr/min pendant 2 minutes puis & 10000 tr/min pendant 5 minutes.

FIGURE 3.3 — Ultra-Turrax®
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Les différentes saumures utilisées sont des solutions de NaCl, de Nal et de KI.

Effet de la nature du sel

Nous avons réalisé des solutions de « A » 4 0,5 % en masse dans des saumures d’iodure de
sodium (Nal) et d’iodure de potassium (KI) & 50 g/L. Nous avons noté que ces solutions se
déstabilisent rapidement. On observe en effet a la surface de la solution une « créme » blanche
et visqueuse. Par ailleurs, les mesures de rhéologie effectuées sur ces solutions montrent que
leur viscosité est constante et de 'ordre de celle de 'eau, ce qui signifie qu’il n’y a pas de
micelles géantes formées. En effet, comme nous 'avons déja mentionné, la formation de mi-
celles géantes implique une augmentation notable de la viscosité de la solution. Comme nous
le verrons plus loin, ces résultats ne sont pas observés pour les saumures de NaCl. Ces dif-
férents éléments nous ameénent & la conclusion que les molécules de « A » ne forment pas de
micelles géantes en présence d’ions iodure. Cela peut s’expliquer par la taille des ions iodure
qui, bien qu’ayant la méme valence que les ions chlorures, sont beaucoup plus gros que ces
derniers, d’ott un ecrantage des molécules plus important.

Effet de la salinité et de la concentration en tensioactif

En présence de NaCl, les solutions sont préparées & une concentration en « A » fixée
et égale a 0,5 % tandis que la concentration en NaCl varie de 10 g/L a 100 g/L.

Entre 60 et 100 g/L, on voit systématiquement apparaitre un surnageant, ce qui traduit une
mauvaise dissolution des molécules de « A » & ces salinités. Nous avons noté dans le chapitre
Fluides Complexes que 1’équilibre des solutions de micelles géantes est trés sensible a divers
facteurs dont la force ionique. Une modification de celle-ci peut entrainer une déstabilisation
du systéme. Nous pensons donc que ici la mauvaise dissolution de « A » est due a une force
ionique trop élevée. En effet, les ions présents dans la solution peuvent écranter les charges
des molécules de A et donc en empécher la dissolution compléte.

Les expériences de caractérisation des solutions ont donc été effectuées pour des salinités
inférieures & 60 g/L.

Effet de la température

Nous comparons ici deux méthodes de préparation des solutions de A. Il s’agit de deux
solutions & 0,5 % de « A » dans une saumure de NaCl a 50 g/L

Solution « bleue » :
— Dilution de la solution-mére dans la saumure
— Agitation a 1'Ultra-Turrax®

— Mise a I’étuve a 80 °C pendant une nuit
Retour de la solution a la température ambiante

Solution « rouge » :

— Dilution de la solution-mére dans la saumure
— Agitation a 1'Ultra-Turrax®
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Il est & noter que le temps global s’écoulant entre la préparation des solutions et leur analyse
est le méme dans les deux cas. La différence entre ces deux préparations vient du fait que la
solution « bleue » a subi une montée en température, ce qui n’est pas le cas de la solution
« rouge ». Des mesures de rhéologie effectuées sur les deux solutions se sont déroulées a
température ambiante.

La figure 3.4 montre 'effet de cette différence de préparation sur la viscosité de la solution.
Sur le plateau newtonien, la viscosité de la solution « bleue » est bien plus élevée que celle
de la solution « rouge ».
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FIGURE 3.4 — Effet de la température de préparation sur la viscosité

La montée en température permet une meilleure dissolution de « A » dans la solution. Cela
induit la formation de micelles géantes plus longues, d’oli une viscosité plus importante sur le
plateau newtonien. Dans la zone de rhéofluidification, les micelles s’alignant dans la direction
de I'écoulement, la longueur des micelles n’a plus d’effet sur la viscosité. Nous pouvons en
déduire que la température favorise la formation de micelles géantes qui subsistent aprés
refroidissement.

En plus de la concentration en tensioactif et de la concentration en sel, la température joue
un role déterminant dans la stabilité des solutions de micelles géantes. I.’étude de I'influence
de ces trois paramétres se fait en suivant une procédure automatisée (utilisation d’un robot
Genesis Tecan) qui permet de faire varier a la fois la concentration en tensioactifs et la
concentration en sel a partir de solutions méres. Nous avons ainsi préparé 96 échantillons en
faisant varier la concentration en NaCl de 0 & 105 g/L et la concentration en tensioactif de
0 & 10 g/L a partir de solutions méres de respectivement 205 g/L et 20 g/L.

L’évolution de ces différentes solutions en fonction de la température est étudiée par analyse
d’image. Pour cela, la plaque d’échantillons est soumise & un gradient de température allant
de 5 4 90 °C par palier de 1,36 °C. La totalité de 'expérience dure 2h30.

Pour chaque palier de température, une image du porte échantillon est prise par appareil
photo numérique (Nikon D70). Ces images sont traitées et analysées a 1’aide d’un programme
Matlab® utilisant la boite & outils Image Processing. Ainsi sur chaque image, on commence
par déterminer les zones d’intérét, c’est-a-dire la position des échantillons, puis on corrige
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I’écart angulaire pouvant exister entre la position réelle de la plaque et ’horizontale. L’image
est ensuite convertie en niveaux de gris auxquels sont associées des valeurs (voir figure 3.5).

FIGURE 3.5 — Photo du porte-échantillon avant et aprés traitement de I'image.

Nous avons donc a la fin de ce processus de traitement une base de données (Température,
[NaCl|, [Tensioactif], niveau de gris).

Nous avons choisi de présenter les résultats sur la figure 3.6 sous forme de plans de concen-
tration fixée en sel sur lesquels les niveaux de gris varient en fonction de la température et de
la concentration en tensioactif. La quantité de précipité est directement corrélée aux niveaux
de gris des images. Ainsi, en absence de sel, la solution est stable & toutes les températures
et & toute concentration en A, tandis que pour une concentration en sel de 50 g/L et en
tensioactif de 5 g/L, on observe un début de précipitation deés 30 °C.
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FIGURE 3.6 — « Coupes » en fonction de la salinité du diagramme Température-Concentration

On peut noter aussi que le systéme commence a précipiter a des températures de plus en plus
hautes lorsque la concentration en sel augmente. Ce résultat est cohérent avec les effets de sel
mis en évidence précédemment, & savoir que la présence de sel entraine une diminution de la
solubilité des molécules de tensioactifs. Nous illustrons ici la notion de point de Kraff qui est
la température a laquelle les tensioactifs ioniques commencent a précipiter. Nous voyons donc
que le systéme est d’autant plus stable a température ambiante que la concentration en sel
et la concentration en tensioactifs sont faibles. Cependant, dans le cas de températures plus



élevées, comme c’est le cas parfois dans les réservoirs, ces micelles géantes sont stables c’est-
a-dire qu’elles ne précipitent pas. Nous pouvons en conclure que par rapport aux polymeéres,
les solutions de micelles géantes résistent mieux a I’augmentation de température, ce qui est
un avantage dans la récupération assistée du pétrole.

3.2.2.2 Etude rhéologique

Les différentes solutions réalisées ont principalement été caractérisées par des mesures de
rhéologie. Celles-ci ont été réalisées en cellule cone-plan sablée sur un rhéométre a contrainte
imposée (rhéométre AR-G2 Thermal Analysis® présenté sur la figure 3.7). Ce rhéométre
permet d’appliquer un couple de force variant de 0,1 uN.m & 150 mN.m avec une résolution
de 1 pN.m, une vitesse angulaire de 0 & 300 rad.s~! et une fréquence angulaire de 7,5.10~7
A 628 rad.s™!.

FIGURE 3.7 — Rhéomeétre

Comportement général

La figure 3.8 représente 'évolution de la viscosité d’une solution de A & 0,5 % dans une
saumure de NaCl a 50 g/L en fonction du taux de cisaillement. Trois zones sont visibles sur
la courbe :

— Zone 1 : la viscosité reste constante en fonction du taux de cisaillement ; on est dans la zone
d’écoulement newtonien pour laquelle les micelles ne sont pas affectées par le cisaillement

— Zone 2 : la viscosité commence a décroitre avec le cisaillement ; on rentre dans une zone
intermédiaire ou l'effet du cisaillement devient notable et les micelles commencent & se
désenchevétrer

— Zone 3 : la viscosité décroit en fonction du taux de cisaillement ; le désenchevétrement
s’accentue et les micelles se mettent de plus en plus dans la direction de I’écoulement.

Ce comportement montre que la solution de micelles géantes posséde un caractére rhéoflui-

difiant dans la gamme de sollicitation considérée.

Une étude en rhéologie dynamique permet d’avoir acces a I'évolution du module élastique
G’ et du module de perte GG”. Cette évolution est présentée sur la figure 3.9 en fonction
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FIGURE 3.8 — Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement ([NaCl] = 50 g/L;
wt % (A) = 0,5; Tphrep=80 °C)

de la fréquence angulaire de sollicitation, pour une solution a 0,5 % en tensioactif dans une
saumure de NaCl a 50 g/1. Les courbes en pointillés représentent ’ajustement des données au
modéle théorique de Maxwell présenté au chapitre précédent. Le modéle de Maxwell s’avére
étre une bonne approximation du comportement de la solution de micelles géantes aux temps

longs. Il est alors possible de définir un temps caractéristique 7 = 0,2 s et un module Gy=
0,35 Pa

[’écart observé aux temps courts (hautes fréquences) peut étre interprété comme la signature
de modes de déplacements a temps courts qui ne sont pas pris en compte par le modéle de
Maxwell. En effet ce dernier a été développé uniquement pour des systémes a un seul temps
caractéristique avec une longueur de chaine uniforme. Or les solutions de micelles géantes
ont plusieurs temps caractéristiques diis a des mécanismes qui leur sont propres comme les
coupures-recombinaisons ou les modes de respiration.

Influence de la salinité

La figure 3.10 montre 1’évolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour
des solutions préparées avec des salinités comprises entre 10 g/L a 55 g/L. Toutes les solu-
tions ont été préparées en suivant la méme procédure expérimentale y compris une montée
en température (80 °C) lors de la préparation. Le comportement de chacune des solutions est
globalement le méme que celui présenté sur la figure 3.8. Cependant, les valeurs des viscosités
au plateau newtonien présentent des différences qui sont commentées ci-dessous.
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FIGURE 3.9 — Evolution des modules élastique et visqueux en fonction de la fréquence angu-
laire

FIGURE 3.10 — Courbes d’écoulement des solutions de A & 0,5 % en fonction de la salinité

Sur la figure 3.11 nous avons représenté 1’évolution de la viscosité au plateau newtonien en
fonction de la salinité.

Sur cette courbe, on remarque l'existence de deux régimes différents. Lorsque la salinité
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FIGURE 3.11 — Evolution de la viscosité de plateau en fonction de la concentration en NaCl

croit de 10 & 40 g/L la viscosité de la solution augmente réguliérement. Un deuxiéme régime
correspondant & des salinités supérieures a 45 g/L présente la méme tendance. Entre ces deux
régimes, on observe une zone de transition ou la viscosité au plateau newtonien chute de
maniére brusque et importante. Cela laisse supposer ’existence d’une concentration critique
en sel.

Ce comportement peut s’expliquer par des considérations énergétiques. Pour des faibles va-
leurs de la concentration en sel, on considére qu'’il est plus favorable de stabiliser des chaines
micellaires « longues » qui minimisent les énergies. Lorsque la concentration en sel est plus
élevée, on passe dans un régime de chaines plus courtes.

Influence de la concentration en tensioactif

La figure 3.12 présente l'effet de la concentration en tensioactif sur les courbes d’écou-
lement. Dans la gamme de concentration étudiée, on observe que la viscosité de la solution
augmente avec la concentration. Ce comportement, attendu, confirme que 'on génére plus
de micelles géantes quand la concentration augmente.
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FIGURE 3.12 — Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement. Effet de la
concentration en tensioactif (Cge = 50 g/L)

3.2.2.3 Utilisation de la PIV

Afin de confirmer les résultats obtenus grace aux mesures en rhéomeétre et préciser la rhéologie
locale, des expériences de PIV ont été réalisées sur une solution de « A » a 0,5 % dans une
saumure de NaCl a 50 g/l. Ces expériences ont été réalisées avec une géométrie « canyon »
de dimensions 6,5 cm x 1 mm x 220 pm (cf figure 3.13).

;
;
IL,\

2h

2w

FIGURE 3.13 — Géométrie « canyon »

Pour avoir accés a plusieurs contraintes, les expériences ont été réalisées pour des pressions

83



de 2,5, 8, 10 et 13 mbar. La pression est imposée grace a une arrivée d’air sous pression (voir
figure 3.14). Les détails du montage expérimental et du traitement de données se trouvent
au chapitre Fluides complexes 2.3.2.

Sortie d'air pression atmosphérique

‘\ V/_ Arrivée d'air sous pression

2

FIGURE 3.14 — Cellule de PIV

La figure 3.15 représente les profils de vitesse a 'intérieur de la géométrie, pour des pressions
de 2 et 5 mbar.

600 T T T T T

500 -

.§§---§§o§..
a0} " _ SRS

300 + i ? 4

1 - Smbar

Vitesse (Lm/s)
a
——

200+ ° 1
> - 2mbar

) se®ooeRe, -

100 - 22" e, $

0 1 1 1 1
-150 -100 -50 0 50 100 150

Position (um)

FIGURE 3.15 — Profils de vitesse d’une solution de A a 0,5 % dans une saumure de NaCl &
50 g/1

Une premiére caractéristique remarquable de ces profils est que nous avons un glissement &
la paroi puisque ’extrapolation de ces profils aux murs ne donne pas une vitesse nulle. Par
ailleurs, nous remarquons que nous n’obtenons pas un profil de poiseuille puisque le sommet
du profil est plat. Cela est la signature de l'apparition d’'une bande de cisaillement pour
laquelle il existe une hétérogénéité des vitesses a une contrainte donnée. Ces résultats sont
cohérents avec la littérature, en particulier avec les résultats obtenus par Masselon [29].

La connaissance de ces profils et des contraintes appliquées nous permet de remonter & une
rhéologie locale. Celle-ci est présentée par les points sur la figure 3.16. La comparaison de
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celle-ci avec la mesure faite au théomeétre (en trait plein) montre que la tendance de la courbe
est la méme dans les deux cas mais avec un écart systématique. Cela peut étre interprété
comme un glissement a la paroi dans la cellule cone-plan du rhéométre .

2 2 mbar 4
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FIGURE 3.16 — Comparaison entre la rhéologie locale (en points) et la rhéologie globale (en
trait plein)

3.2.2.4 Résumé

Nous avons montré que la molécule « A » est un tensioactif qui forme des micelles géantes en
présence de NaCl. Cela est attesté par la viscosité des solutions que nous avons analysées. Des
expériences précédentes, on peut conclure que la force ionique est un paramétre important
pour la dissolution de cette molécule. Nous avons en effet montré qu’a température ambiante,
un surnageant apparait au dela d’une concentration en sel égale a 60 g/L. Par ailleurs la
concentration en sel fait aussi varier la viscosité de la solution ce qui traduit un effet direct sur
la croissance des micelles géantes avec en particulier un changement du régime de croissance
a partir de 45 g/L.

La nature du sel utilisé a aussi un effet sur la formation des micelles géantes. Cet effet pourrait
étre corrélé a la taille des contre-ions. C’est ce que laisse supposer 'expérience faisant varier
la nature de sel, avec en particulier la présence d’ions iodures. Nous avons en effet vu qu’en
présence d’iode les solutions de « A » réalisées crément quasi instantanément et que leur
viscosité est égale a celle de I’eau, ce qui signifie que les micelles géantes ne sont pas formées.
Il se pourrait aussi que cette observation soit due & la concentration en sel utilisée, une
concentration inférieure permettant de réaliser des systémes stables. Notre conclusion reste
néanmoins valable dans la mesure ol nous pouvons dire que la limite de solubilité intervient
plus rapidement pour les sels iodés utilisés en comparaison avec le chlorure de sodium.

Les études rhéologiques montrent un caractére rhéofluidifiant entre 0 et 100 st. Ce caractére
nous permet de conclure que les systémes formulés se trouvent dans le régime enchevétré,
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ce qui nous permet de baser notre raisonnement sur une analogie avec les polyméres. De
plus, le diagramme de phase montre une sensibilité a la température qui évolue avec la
salinité de la solution. Nous avons en effet vu que les solutions de « A » précipitent a des
températures d’autant plus élevées que la concentration en sel est élevée, ce qui permet de
mettre accent a nouveau sur 'importance de la force ionique. Cependant, nous avons aussi
vu qu’a concentration en sel et en tensioactif fixées, la solution de micelles géantes est d’autant
plus stable que la température est « élevée », ce qui est un avantage pour les applications
que nous visons.

3.3 Etude de ’écoulement monophasique de la solution
en milieu poreux naturel

Dans cette partie nous présentons des résultats expérimentaux obtenus sur trois types de
milieux poreux, a savoir deux milieux consolidés de faible et de forte perméabilités et un
milieu non consolidé de forte perméabilité.

3.3.1 Montage expérimental

Le montage expérimental est représenté sur la figure 3.17.

d=1.03536

Densimétre

.....................................

Collecteur de fraction

Capteur de pression

Pompe

FIGURE 3.17 — Schéma du montage expérimental.
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— Lapompe : Il ’agit d’une pompe Pharmacia® P500 permettant d’imposer un débit compris
dans une gamme allant de 0 & 499 mL/h. Elle permet d’injecter les différents fluides dans
le milieu poreux.

— Le milieu poreux est constitué d’un échantillon (consolidé ou non) monté de fagon a pouvoir
a la fois injecter la solution et mesurer la perte de charge.

— Le capillaire en verre de longueur 23 cm et de diamétre intérieur 0,33 mm ; il permet de
repérer le passage du front de micelles de fagon plus précise par mesure de la perte de
charge.

— Les capteurs de pression : Il s’agit de capteurs de pression différentielle de la marque
Rosemount®. Ils permettent de mesurer des différences de pressions entre une entrée et
une sortie sur une gamme allant de 0 a 620 mbar pour celui branché au milieu poreux
et de 0 & 3 bar pour celui branché au capillaire. La gamme de mesure peut étre adaptée
en fonction des besoins a l'aide d'une « Interface de Communication 375 » de marque
Emmerson® utilisant le protocole HART.

L’acquisition des données se fait par ordinateur a ’aide d’une carte d’acquisition National
Instruments® NI-Daq disposant d’un train analogique et pouvant étre branchée en USB.
Cette carte est pilotée a I'aide d’un programme Labview®.

Afin de corriger les erreurs pouvant subvenir le long de la chaine de mesures, les capteurs
de pression sont étalonnés a I'aide d’un systéme étalon.

— Le densimétre Anton Paar® (mDPS 2000) permettant de faire des mesures de tragages
monophasiques afin d’évaluer 'homogénéité et le volume de pore de I’échantillon ; il est
relié a 'ordinateur par une sortie analogique et controlé depuis 'ordinateur

— Le collecteur de fraction de marque Gilson® permet de récupérer les effluents en sortie de
I’échantillon. Ce collecteur permet de controler le temps passé pour remplir chaque tube
qui est choisi en fonction du débit de la pompe.

3.3.2 Milieux poreux-Préparation des échantillons
3.3.2.1 Milieux poreux consolidés

Les milieux poreux consolidés utilisés sont des échantillons de grés de Berea ou de Bentheimer.
Ces échantillons sont des carottes parallépipédiques d’une longueur de 15 cm environ et d'une
section carrée de 4 ou 5 cm de coté suivant les échantillons.

Ils sont munis de flasques en aluminium percés de deux trous dont I'un permet l'injection de
fluides dans I’échantillon tandis que le deuxiéme permet de brancher le capteur de pression
de part et d’autre de I'échantillon. La face intérieure des flasques est sablée, de facon a
permettre une meilleure adhérence de la colle. La partie en contact avec I’échantillon comporte
des rainures afin de permettre une répartition homogene du fluide lorsque celui-ci arrive au
contact de I’échantillon.

Les flasques sont collés a I'échantillon & I'aide d’une colle araldite 2013B. Cette derniére
permet aussi d’enduire la surface latérale de I’échantillon afin de permettre un écoulement
unidirectionnel.

I’échantillon est ensuite recouvert de fibre de verre et de résine époxy afin d’en assurer la
tenue mécanique et I'étanchéité latérale (voir figure 3.18).
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FIGURE 3.18 — Préparation des échantillons

3.3.2.2 Milieux poreux non consolidés

Le milieu poreux non consolidé utilisé est constitué d’un sable dont le composant majoritaire
est du quartz. La préparation des échantillons consiste a remplir un cylindre de diameétre
interne égal a 4,2 cm sur 10 cm de longueur environ. De part et d’autre du cylindre sont
adaptés des injecteurs munis de joints toriques afin d’assurer I’étanchéité du milieu. De la
méme fagon que les flasques pour les milieux consolidés, les injecteurs sont munis d’une vanne
assurant le branchement a la pompe d’injection et de prises de pression pour les mesures de
perte de charge (voir figure 3.19).

: |

FIGURE 3.19 — Exemple d’échantillon non consolidé

3.3.3 Protocole expérimental

1. Saturation de I’échantillon avec du COs en position verticale
2. Saturation de I’échantillon avec une solution de NaCl de concentration C;
Mesure de la porosité par pesée
Détermination de la perméabilité a I’eau k; par mesure de perte de charge
3. Saturation avec une solution de NaCl de concentration Cs
Tracage miscible par mesure de la densité et détermination de la porosité
4. Saturation avec une solution de micelles géantes
Mesure de la perte de charge et détermination de la perméabilité a 'eau ko
Détermination de la réduction de perméabilité Ry

3.3.4 Résultats et discussions
3.3.4.1 Milieux consolidés

Considérons un échantillon de grés de Berea de dimensions 15x5x5,1 cm?® et de volume de

pore 71,5 mL. La perméabilité mesurée de cet échantillon est de 33,9 mD et sa porosité est
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de 18,7 %.

L’injection dans le milieu poreux du produit « A » a une concentration de 0,5 % dans une
saumure de NaCl a 50 g/L se fait a un débit de 20 mL/h, ce qui correspond a une vitesse de
1,16.10° m.s! soit 1 m/ jour.

En faisant Papproximation d’un écoulement se déroulant dans un faisceau capillaire, nous
)
pouvons évaluer le taux de cisaillement a I'intérieur du milieu poreux grace a I’équation [30] :

- ¢
0=4 — 3.1
v Sk (3.1)
oil v = 2 est la vitesse moyenne de 'écoulement, ¢ la porosité, k la perméabilité de 1’échan-

S¢
tillon a ’eau et o un paramétre caractéristique de I’échantillon que dans notre approximation

nous prendrons égal a 1.

Ainsi, nous trouvons pour cet échantillon un taux de cisaillement de 38,7 s'. La mesure de
perte de charge effectuée au cours de Iinjection de « A » est présentée sur la figure 3.20

Lpibar)

#Vp

FIGURE 3.20 — Perte de charge en fonction du nombre de volumes de pore injectés

On remarque que cette perte de charge augmente avec le nombre de volume de pores injectés
sans vraiment se stabiliser. De plus 'analyse des effluents récupérés en sortie de milieu poreux
montre une viscosité constante et égale a celle de ’eau. Cela laisse penser que le milieu retient
les molécules de tensioactifs soit par adsorption soit par piégeage mécanique des micelles
géantes.

Par ailleurs, une mesure en fin d’expérience nous donne une perméabilité de 8,9 mD soit
une réduction de perméabilité de 3,8. La perte de charge finale de 3,71 bar correspond &
une viscosité apparente de 37,7 cP. Or, la viscosité de la solution injectée est a ce débit de
lordre de 25 cP, comme le montre la figure 3.21. De plus, le démontage de ’échantillon en
fin d’expérience montre une gelée blanche et visqueuse & I'entrée de 1’échantillon.
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De toutes ces observations, nous pouvons déduire que les micelles géantes sont retenues a
I’entrée du milieu, ce qui expliquerait 'augmentation progressive de la perte de charge et la
récupération d’eau dans les effluents. Nous attribuons cette rétention a une perméabilité trop
faible du milieu et par conséquent a une taille de pores trop faible puisqu’en effet, ces deux
grandeurs sont directement liées. Nous pouvons évaluer une moyenne du rayon de pore grace
a I’équation :

R= 2 (3.2)

Appliquée a I’échantillon considéré, nous obtenons un rayon de pore moyen de 'ordre du
micrométre. Un tel rayon de pore nécessite une pression d’injection trés élevée pour faire
pénétrer la solution dans I’échantillon. Or un débit trop élevé, ne permet pas de saturer
I’échantillon de fagon homogéne. Suite & ces observations nous avons choisi de nous tourner
vers des échantillons de perméabilité plus élevée.
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FIGURE 3.21 — Evolution de la viscosité du produit A en fonction du taux de cisaillement

Considérons maintenant un échantillon de grés de Bentheimer de dimensions 14,7x4,14x4,25
cm? et de volume de pore 60,5 mL. Cet échantillon est bien plus perméable que le précédent
avec une perméabilité de 1,7 D. Sa porosité est de 23,4 %. L’injection d’une solution de
«A» (30,5 % dans une saumure de NaCl a 50 g/L) s’effectue & un débit de 20 mL/h. En
considérant ’écoulement comme étant capillaire, le taux de cisaillement correspondant a ce
débit peut étre évalué par ’équation 3.1. Nous trouvons donc un taux de cisaillement de 7,1

st
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FIGURE 3.22 — Perte de charge en fonction du nombre de volumes de pore

La mesure de perte de charge présentée sur la figure 3.22 montre pour le milieu poreux, une
augmentation préalable de celle-ci sur 4 volumes de pore suivie d’'une stabilisation du signal.
Dans le capillaire, on note aussi une augmentation de la perte de charge. De plus, la valeur
mesurée en fin d’expérience correspond a la perte de charge de la solution de micelles injectée
directement dans le capillaire.

Par ailleurs, ’analyse des efluents montre une augmentation de leur viscosité en fonction du
nombre de volumes de pore injectés, la viscosité finale étant égale a la viscosité initiale de la
solution, avant son passage dans le milieu poreux (figure 3.23).

Ces différents éléments (mesure de perte de charge et de viscosité des effluents) montrent
bien que la solution traverse le milieu poreux aprés une étape d’adsorption qui correspond a
4 volumes de pores.

La perméabilité a I'eau aprés le passage de la solution est de 0,4 D soit une réduction de
perméabilité Ry de 4. Nous pouvons donc déterminer une épaisseur hydrodynamique grace a
I’équation :

e=(1-R;"™ % (3.3)

On obtient une épaisseur de couche égale a 2,2 ym. Avant toute interprétation de cette valeur,
il est important de garder a l'esprit que les micelles géantes ne sont pas des polymeéres et
que les molécules qui les composent ne sont pas liées entre elles par des liaisons covalentes
et sont donc en perpétuel mouvement dans les micelles. Cela implique concrétement que, en
fonction des obstacles rencontrés, les micelles se désassemblent au cours du temps. Il serait
donc erroné de penser que les micelles puissent s’adsorber sur la paroi du milieu poreux telles
quelles.
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Une fois cette précision faite, nous sommes obligés de réfléchir en termes de molécules de
tensioactifs. Dans ce contexte, la valeur de I’épaisseur trouvée signifie que ’adsorption, s’il
s’agit du mécanisme mis en jeu ici, ne se fait pas en monocouche, puisqu’en effet, nous savons
que les molécules de « A » ont une taille de 'ordre de quelques nanomeétres. Nous avons vu au
chapitre II que lorsqu’on se trouve au dela de la CMC en présence d’une surface hydrophile,
ce qui est notre cas, ’adsorption peut se faire sur plusieurs couches (voir figure 2.16). Nous
supposons qu’il s’agit du mécanisme mis en jeu ici.
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FIGURE 3.23 — Evolution de la viscosité des effluents

De ce qui précéde, on peut d’ores et déja conclure que la perméabilité du milieu poreux utilisé
se doit d’étre suffisamment élevée pour permettre aux micelles géantes de pénétrer dans le
milieu. De plus, a cette valeur de la concentration, une adsorption importante durant 4 Vp
se produit, ce qui implique un temps d’expérience long. Un autre mécanisme qui pourrait
étre envisagé est un colmatage des petits pores lors des premiers volumes de pores, suivi
d’une circulation de la solution & travers les pores plus gros et non obstrués. On peut aussi
envisager une combinaison de ces deux mécanismes pour expliquer la forme du signal.

3.3.4.2 Milieux non consolidés

Nous considérons un échantillon cylindrique de sable de longueur 10,4 cm et de diamétre
interne 4,2 cm. Le volume total de cet échantillon est de 144,4 cm? et son volume poreux de
56,5 mL, soit une porosité de 39,1 %. Sa permeéabilité est de 4,2 D.

Une solution de micelles géantes de « A » a 0,5 % dans une saumure de NaCl & 50 g/L est
injectée dans le milieu & un débit de 20 mL/h soit un taux de cisaillement pour la solution
de 4,4 s

La mesure de la perte de charge en fonction du nombre de volumes poreux injectés montre
une évolution quasi-linéaire de celle-ci sans stabilisation finale (figure 3.24). L’augmentation
de la perte de charge peut traduire une adsorption des molécules sur la paroi, auquel cas,
au bout d’un moment on observerait une stabilisation du signal (comme constaté avec les
milieux consolidés). N’observant pas la stabilisation attendue, nous pouvons conclure a un
colmatage du milieu poreux par la solution « A ».
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FIGURE 3.24 — Perte de charge en fonction du nombre de volumes de pore injecté

Ce comportement n’est pas un artefact ou un probléme expérimental car il a été observé pour
diverses expériences effectuées en milieu non consolidé et qui ne sont pas présentées ici.

Afin de confirmer ce résultat, nous avons effectué une expérience avec une solution de A
toujours & 0,5 % mais dans une saumure de NaCl a 10 g/L de facon a avoir une solution
moins visqueuse et plus stable a température ambiante (cf diagramme de phase sur la figure
3.6). Cette solution est injectée dans un échantillon de sable de volume total 147,4 cm? et de
volume poreux 57,1 mL. La mesure de la perméabilité initiale a I’eau donne 5,2 D. L’évolution
de la perte de charge au cours de l'injection de la solution de micelles est montrée sur la figure
3.25
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FIGURE 3.25 — Perte de charge en fonction du nombre de volumes de pore injecté

Ici aussi on note le méme comportement que dans le cas précédent, a savoir que la perte de
charge suit une évolution quasi-linéaire.

Ce milieu est bien plus perméable que les milieux consolidés qui, on I’a vu, se laissent traverser
par la solution de micelles géantes aprés une période d’adsorption de quelques volumes de
pores. Or, il est inattendu qu’un échantillon plus perméable retienne plus les tensioactifs. Nous
avons donc soupconné l’existence d’une interaction chimique défavorable qui se produirait
entre le sable et les tensioactifs. Nous avons en effet déja remarqué qu’en présence de certains
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ions comme les ions iodures, le produit « A » se déstabilise. La solution de micelles a donc été
mise en contact directement avec du sable, sans cisaillement préalable, et nous avons noté,
au bout de quelques jours, la formation d’un gel/voile blanc, signe sinon d’une précipitation,
d’un processus de déstabilisation de la solution de tensioactifs.

Suite aux conclusions précédentes des expériences sur le sable, les expériences d’écoulements
diphasiques n’ont été effectuées que sur des milieux poreux consolidés et dont les perméabilités
sont de l'ordre du darcy.

3.4 Etude diphasique et récupération assistée

Suite a I’étude monophasique, nous avons choisi d’effectuer les expériences diphasiques sur
des échantillons consolidés de forte perméabilité (autour de 1D). Nous comparons ici, trois
types d’expériences : I'une utilisant la méthode ASP, une qui utilise I'injection de polymeére
et la derniére utilisant une solution de micelles géantes.

3.4.1 Récupération assistée par « ASP »

3.4.1.1 Matériaux et fluides

— Matériau : Il s’agit d’un échantillon de grés de Clashash cylindrique de dimensions 4 cm x
7 cm environ, de porosité 18 % environ et de perméabilité de I'ordre du Darcy (voir figure
3.26).

FIGURE 3.26 — Echantillon de grés Clashash

— Fluides

— des solutions de NaCl de concentrations variables en présence de 300 ppm de dithionite
de sodium afin d’éviter les interactions entre les ions fer et les molécules de tensioactifs ;
ces solutions sont utilisées pour la saturation initiale de I’échantillon et I’imbibition lors
de la récupération

— du dodécane de densité 0,74 et de viscosité 1,34 cP utilisé pour le drainage

— une formulation « ASP », contenant a la fois des tensioactifs, des bases et des polymeéres,
fournie par Rhodia dont la composition et la proportion sont confidentielles. Sa viscosité
est de 2,27 cP a 55°C; elle est utilisée pour la phase de récupération tertiaire suivant
I'imbibition

— une solution de HPAM a 1 g/L dans une solution aqueuse de NaCl a 40 g/L de viscosité
2,37 ¢P a 55 °C utilisée aprés 'injection de la formulation « ASP ».
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3.4.1.2 Montage expérimental

Le montage expérimental utilisé est présenté sur la figure 3.27. 1l est constitué d’une pompe
d’injection, de I’échantillon monté dans une cellule de type Hassler, d’un collecteur de fraction,
d’un densimeétre et d’un capteur de pression.

Densimétre

Collecteur de fraction

Capteur de pression [[100.3 mbs

Milieu poreux i

Pompe

FIGURE 3.27 — Montage expérimental

— La pompe : il ’agit d’une pompe Pharmacia® P500 permettant d’imposer un débit d’in-
jection compris entre 0 et 499 mL/h. En dessous de 5 mL/h la précision de la pompe
n’étant pas satisfaisante, nous ne descendrons jamais en dessous de cette valeur.

— Le capteur de pression : il s’agit d’un capteur de pression différentielle de marque Rosemount®
permettant de mesurer une perte de charge comprise entre 0 et 620 mbar et de précision 1
mbar ; les mesures effectuées sont stockées sur un ordinateur par 'intermédiaire d’une carte
d’acquisition de marque National Instruments® controlée par un programme Labview®.

— Le collecteur de fraction de marque Gilson® permet de récupérer les effluents en sortie de
’échantillon (voir figure 3.28).
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FIGURE 3.28 — Capteur de pression et collecteur de fraction

— L’échantillon est inséré dans une jaquette en caoutchouc (cf. figure 3.29) et monté dans
une cellule Hassler (cf. figure 3.30). Celle-ci est constituée d’un cylindre creux et de deux
embouts permettant 'injection des fluides et les prises de pressions. Au niveau du cylindre
une vanne est branchée afin de pouvoir injecter de I'azote (15 a 20 bar), ce qui permet de
confiner I’échantillon dans la jaquette et ainsi d’en assurer I’étanchéité. L’échantillon est
placé dans une étuve a 50 °C pendant la phase de récupération (figure 3.31).

FIGURE 3.29 - Jaquette

FIGURE 3.30 — Echantillon monté en cellule Hassler
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FI1GURE 3.31 — L’échantillon est placé dans ’étuve en position verticale

— Le densimétre de marque Anton Paar® (mDPS 2000) qui permet de mesurer des densités
jusqu’a la cinquiéme décimale.

3.4.1.3 Protocole expérimental

1. Saturation du milieu avec du dioxyde de carbone en position verticale et par le bas
afin d’évacuer I'air contenu dans le milieu pour faciliter la saturation du milieu par la
solution aqueuse.

2. Saturation du milieu: Injection pendant 3 & 6 heures d’une solution de NaCl a 110 g/L
en présence de dithionite de sodium (300 ppm) & un débit Q = 40 mL/h; T ambiante,
en position verticale et par le bas.

Mesure de la perméabilité a 'eau ky, qui se fait par I'intermédiaire de la loi de Darcy
par mesure de la perte de charge en fonction du débit d’injection.

Mesure de la porosité par pesée.

3. Tragage monophasique : Injection de 3 volumes de pores (Vp) d’une solution de NaCl
a 100 g/L en position verticale et par le haut a un débit Q = 5mL/h; T ambiante.
Gréce aux mesures de densité prises pendant ce tragage, un volume de pore (et donc
une porosité) plus précis est déterminé. En effet, la solution analytique de I’équation
de diffusion-dispersion prédit que le rapport de densité mesuré est égal a 1/2 pour un
volume de pore, & condition que le nombre de Péclet de I’écoulement soit inférieur a 1.

_ vdy

P
=D

<1 (3.4)

olt dy est le diamétre d’un grain ; v la vitesse de I’écoulement (v = S%), et D le coefficient
de diffusion, de 1'ordre de 1072 m?2.s7!. La relation semi-empirique de Kozeny-Carman
(équation 3.5) permet d’évaluer le diamétre de grain et de choisir un débit de facon a
ce que Pe = 1/2, afin de respecter les conditions de validité de ce résultat.

o b 8

(- .
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4. Drainage: Injection de dodécane ; T ambiante; Q variant par paliers de 40 & 400 mL /h.
Mesure de la saturation irréductile en eau Sy; par mesure de volumes.
Mesure de ko (Syi)-

5. Imbibition: Injection d’une solution de NaCl a 100 g/L & Q =5 mL/h en position
verticale et par le bas.
Récupération des effluents
Mesure de la saturation résiduelle en huile Sor; par bilan de volume
Mesure de la perte de charge en continu
Mesure de la perméabilité & 'eau & Sor1; kyw(Sor1)-

6. Injection d’un bouchon de solution ASP: (NaCl| = 60 g/L) pendant 0,4 Vp & un débit
Q =5mL/h a T = 50 °C; ce volume correspond au volume accessible.

7. Injection de polymére: ([NaCl|] = 40 g/L) pendant 1,6 Vp a un débit Q = 5 mL/h a T
= 50 °C.

8. Injection d’une solution de NaCl a 40 g/L pendant 2 Vp a T = 50 °C & un débit Q =
10 mL /h.
Mesure de ky(Sorsa)-

Au cours des étapes 5 a4 7, des effluents sont récupérés a la sortie de 1’échantillon et sont
analysés afin de déterminer la vitesse de récupération de méme que la percée. Le gradient de
salinité observé au cours de ce protocole permet d’étre stir de passer par la salinité optimale
pour les tensioactifs tout en profitant de leurs caractéristiques a faible et & forte salinité.

3.4.1.4 Reésultats expérimentaux

Le milieu poreux utilisé dans ce cas a une perméabilité de 1,08 D, un volume poreux de 16,8
mL et un porosité de 18 %. La phase de drainage conduit a un volume d’huile en place (OOIP)
de 10,4 mL soit une saturation irréductible en eau de 38 %. La mesure de la perméabilité a
I'huile au Sy; est ko(Swi) = 0,42 D.

La figure 3.32 présente :

— En bleu la courbe de production d’huile mesurée en pourcentage par rapport au OOIP

— En rouge, le pourcentage d’huile présent dans les efluents par rapport au volume total de
la fraction considérée.
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FIGURE 3.32 — Production et percée de ’huile en procédure ASP

La figure 3.33 représente ’évolution de la perte de charge pendant toute la phase de récupé-
ration (étapes 5 a 7).
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FIGURE 3.33 — Perte de charge mesurée au cours des étapes 5 a 7

La phase d’imbibition permet de récupérer 57 % de OOIP. Au cours de cette phase nous
avons affaire & un écoulement de type piston au cours duquel I'huile est « poussée » de facon
uniforme par un front d’eau. On note en effet que les effluents récupérés en début d’imbibition
ne contiennent que de I'huile. Par ailleurs la pente de la courbe de récupération dans cette
premiére phase correspond bien au débit d’injection qui est de 5 mL /h.

La phase d’injection ASP-+Polymeére permet de récupérer 40 % de OOIP. Contrairement a
I’imbibition, ’écoulement ici n’est plus de type « piston » puisqu’on récupére a la fois de 'eau
et de ’huile dans les effluents, comme en témoigne la courbe rouge sur la figure 3.32. On note
aussi que la pente de cette phase est plus faible que celle de I'imbibition et ne correspond
pas au débit d’injection, ce qui est logique si on considére que nous sommes en présence d’un
écoulement diphasique.

On arrive en fin d’expérience a une saturation résiduelle en huile finale de 1,4 %.

Grace au comportement en micro-émulsion, on estime la tension interfaciale de 'ordre de
8.10* mN/m. On peut calculer le nombre capillaire donné par :

Ca=""
v

ot u = 2,27 cP est la viscosité de la solution de ASP, « est la tension interfaciale, et v =

la vitesse de déplacement égale a 6,5.10° m/s. Le nombre capillaire est donc égal & 1,7.1
en récupération tertiaire tandis qu’il n’est que de 1,3.10" en récupération secondaire.

Q
S¢
0—2

Ce nombre capillaire est cohérent avec la récupération quasi totale de ’huile dans cette expé-
rience. En effet, avec les tensioactifs contenus dans la formulation ASP, la tension interfaciale
eau/huile est considérablement réduite passant de 50 mN/m environ & 8.10* mN/m, ce qui
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permet de réduire de facon drastique les phénoménes de piégeage capillaire. De plus, la vis-
cosité de cette solution de méme que celle de la solution de polymére permettent d’obtenir
un écoulement du fluide déplacant avec un front homogeéne et donc de limiter les instabilités
du front du type digitations visqueuses.

3.4.2 Reécupération assistée par injections de polymeéres et de ten-
sioactifs

3.4.2.1 Matériaux et fluides

— Les milieux poreux utilisés sont des carottes de grés de Clashach cylindriques de diamétre
4 cm et de longueur 7 cm environ introduits dans une cellule Hassler comme présenté au
paragraphe traitant de Pexpérience « ASP » (3.4.1.2) ; de perméabilité 0,5 D environ et de
porosité de 1'ordre de 20 %
— Les solutions de NaCl de concentrations 40; 60 et 100 g/L
— La phase huileuse utilisée est du dodécane de viscosité 1,3 cP et de densité 0,7 & température
ambiante
— Les solutions utilisées pour la phase tertiaire de récupération sont
— une solution newtonienne de « B » dans une solution de NaCl & 0,1 % en masse dans
une solution de NaCl a 40 g/L de viscosité 1 cP

— une solution de polymére HPAM dans une solution de NaCl a 0,1 % en masse dans une
solution de NaCl a 40 g/L de viscosité 2,3 cP a 55 °C

— une solution de HPAM a 0,1 % et de « B» a 0,1 % dans une solution de NaCl a 40 g/L
dont la viscosité est de 2,3 cP a 55 °C

3.4.2.2 Montage expérimental

Le montage utilisé est le méme que celui décrit précédemment puisqu’il s’agit d’expériences
utilisant un grés de Clashash monté en cellule Hassler.

3.4.2.3 Protocole expérimental

1. Saturation de I’échantillon avec du CO, pendant une nuit & 10ml/min pour faciliter la
saturation en eau et éviter les bulles d’air

2. Saturation avec une solution de NaCl a C; en position verticale et par le bas
Mesure de la porosité par pesée
Mesure de la perméabilité a I'eau k,

3. Saturation avec une solution de NaCl a C,
Tracage monophasique par mesure de densité; 'injection se fait & un débit tel que Pe
< 1 et en position verticale par le bas (resp. par le haut) si Co> C(resp. si Co<< Cy)
Mesure de la porosité

4. Drainage : Injection de la phase huileuse a fort débit Q; variant par paliers entre 40 et
400 ml/h

Mesure de la perméabilité & 1'huile kq(Sy;)
Détermination de la saturation irréductible en eau S

101



5. Imbibition : Injection d’une solution de NaCl & Cy a faible débit Qs se déroulant a 50
°C
Mesure de perte de charge
Détermination de la saturation résiduelle en eau Sor;

6. Récupération tertiaire : injection de solution de tensioactif et/ou de polymeére selon les
cas, a faible débit Qo se déroulant a 50 °C
Mesure de la perte de charge
Détermination de la saturation résiduelle en eau Sors

3.4.2.4 Reésultats et discussion
Injection de polymeére et de tensioactif

L’échantillon considéré fait 4 cm de diamétre par 7,65 cm de longueur. Il a une perméabilité
de 0,6 D, un volume poreux de 17,3 mL et une porosité de 18 %.

Le drainage se fait a un débit Q;— 60 mL/h pendant 3 Vp puis 400 mL/h jusqu’a arrét de
la production d’eau. On arrive a un volume d’huile initialement en place de 12 mL, soit une
saturation irréductible en eau Sy; de 30,6 %.

L’imbibition se fait avec une solution de NaCl a 40 g/L & un débit de 5 mL/h pendant
environ 2 Vp. La figure 3.34 montre que pendant cette étape, les tubes récupérés en sortie
sont composés & 100% d’huile, ce qui signifie que nous avons un écoulement piston au cours

duquel un banc d’huile est déplacé uniformément par I'eau. Cette phase d’imbibition permet
d’obtenir 5,53 mL d’huile soit 46 % de OOIP.

Aprés imbibition, la solution de HPAM présentée plus haut est utilisée avec un débit de 5
mL/h. Cette solution est injectée pendant 2 Vp. La figure 3.34 montre que la production
d’huile n’évolue pas avec I'injection de HPAM, malgré V'effet de viscosité.

Cette absence de réponse a I'injection de polymére peut s’expliquer par le fait que toute ’huile
non piégée par les forces capillaires pouvant étre déplacée I’a été lors de la phase d’imbibition.
Une suite intéressante de cette expérience aurait été l'injection d’une formulation permettant
de diminuer considérablement la tension de surface, par exemple un bouchon d’ « ASP » suivi
d’une autre injection de polymeére.
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FIGURE 3.35 — Perte de charge au cours de la phase de récupération

Sachant que la tension de surface eau/huile pour la solution de polymeére est de 47 mN /m,
nous pouvons calculer un nombre capillaire pour ’écoulement, ce qui nous conduit & une
valeur égale a 3.107. Cette valeur de nombre capillaire différe peu de celle trouvée lors de
I'imbibition qui est de 4,9.107. Cela explique pourquoi la production d’huile ne reprend pas.
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A la suite du HPAM, la solution contenant a la fois HPAM et « B » a été injectée & un débit
de 20 mL/h pendant 2 Vp, ce qui a généré une reprise de production de 12,5 % de OOIP.
La viscosité de cette derniére solution et celle de la solution de HPAM étant identiques, nous
pensons que cette reprise de production peut étre due a ’augmentation de débit (qui a été

multiplié par 4) éventuellement combiné & un léger effet de la tension interfaciale qui passe
de 47 mN/m a 0,18 mN/m.

Nous pouvons déterminer le nombre capillaire qui est ici de 3.10. Afin de trancher entre
leffet de la vitesse ou de la tension de surface nous avons fait une expérience utilisant une
solution de « B » uniquement.

Injection de tensioactif uniquement

Nous avons ici un échantillon de 3,8 cm par 7,3 cm, de porosité 14 % et de perméabi-
lité 0,7 D.

Le drainage se fait par injection de dodécane & un débit de 60 mL/h pendant 3 Vp puis 400
mL/h jusqu’a arrét de la production d’eau. Il permet d’avoir 9,5 mL d’huile en place soit une
saturation irréductible en eau Sy; de 21,4 %.

La phase d’imbibition, effectuée avec une solution de NaCl a 40 g/L 4 5 mL/h pendant
2 Vp, permet de récupérer 33 % d’huile initialement en place. Comme on peut le voir sur
la figure 3.36, lors de l'imbibition nous avons un écoulement de type piston puisqu’on ne
récupére que de l'huile dans les premiers tubes. Ensuite, la proportion d’huile récupérée
diminue rapidement et la production n’évolue plus.

Lors de la récupération tertiaire, nous utilisons ici la solution de « B », qui est injectée a
un débit de 5 mL/h pendant 2 Vp. Nous pouvons voir sur la figure 3.36 que I'utilisation de
cette solution & faible débit n’entraine pas de reprise de production. La tension interfaciale
mesurée entre les phases aqueuse et huileuse est égale & 0,17 mN/m et le capillaire associé a
I'écoulement est de 5,2.107.

Bien que nous ayons une tension interfaciale inférieure a celle de I'expérience précédente,
celle-ci n’est pas suffisante pour générer une reprise de production. Nous n’avons ici aucun
effet de viscosité puisque cette solution de « B » se comporte comme un fluide newtonien avec
une viscosité égale a celle de I’eau. Par ailleurs, on peut aussi noter que le nombre capillaire
associé a cette expérience est supérieur a celui de 'expérience utilisant la solution de « A ».
Pourtant aucune amélioration de la production n’est observée.

Nous pouvons donc en déduire qu’il est important d’utiliser une solution de micelles géantes de
viscosité bien supérieure a celle de I’eau et pas seulement une solution de micelles sphériques.

Par rapport a I'expérience précédente, nous pouvons aussi conclure que la reprise de pro-
duction observée est principalement due a ’augmentation du débit d’injection, et non a la
présence de molécules de « B » dans le fluide déplacant, ces molécules n’ayant comme nous
I’avons vu aucune incidence sur la récupération d’huile.
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FIGURE 3.36 — Evolution de la production et de la percée avec injection de B

3.4.3 Récupération assistée par injection de micelles géantes

3.4.3.1 DMontage expérimental

Le montage utilisé pour les expériences a suivre est le méme que celui décrit au cours de
I’étude monophasique.

3.4.3.2 Matériaux et fluides

— Le milieux poreux utilisé est une carotte de grés de Bentheimer de dimensions 4 cm x 4 cm
x 14 ¢m environ. Ce type d’échantillon préparé comme présenté dans le paragraphe traitant
des expériences d’écoulements monophasiques (3.3.2.1) ; sa perméabilité est proche de 1 D
et sa porosité de l'ordre de 20 %

— Les solutions de NaCl de concentrations 10; 40; 50 et 60 g/L

— La phase huileuse utilisée est du Marcol 52; il s’agit d’'un mélange d’huiles paraffiniques
dont la viscosité est de 12 cP et la densité égale a 0,8 a température ambiante

— La solutions utilisée pour la phase tertiaire de récupération est une solution de « A » a4 0,5
% en masse dans une solution de NaCl a 50 g/L

3.4.3.3 Protocole expérimental

1. Saturation de Iéchantillon avec du COy pendant une nuit a 10mL/min pour faciliter
la saturation en eau et éviter les bulles d’air
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2. Saturation avec une solution de NaCl a C; en position verticale et par le bas
Mesure de la porosité par pesée
Mesure de la perméabilité a I'eau k,

3. Saturation avec une solution de NaCl a Cs

Tracage monophasique par mesure de densité; I'injection se fait & une débit tel que Pe
< 1 et en position verticale par le bas (resp. par le haut) si Cy> Cy(resp. si Co<< Cy)

Mesure de la porosité
4. Drainage : Injection de la phase huileuse a fort débit QQ; variant par paliers entre 40 et
400 ml/h
Mesure de la permeéabilité a 'huile ko (Syi)
Détermination de la saturation irréductible en eau Sy;
5. Imbibition : Injection de NaCl & Cy a faible débit Qs
Mesure de perte de charge
Détermination de la saturation résiduelle en eau Sor;

6. Récupération tertiaire : injection de solution de micelles géantes a faible débit Qo
Mesure de la perte de charge
Détermination de la saturation résiduelle en eau Sore

3.4.3.4 Résultats et discussions

Les dimensions du milieu poreux sont 13,9 cm x 4,2 cm x 4,2 cm. Il a une porosité de 22,1 %
et une perméabilité & 'eau mesurée égale a 0,87 D. La saturation initiale est effectuée avec
une solution de NaCl a 60 g/L.

Au début du drainage, I’échantillon est saturé avec une solution de NaCl a 50 g/L. Le drainage
se fait avec un débit Q;= 60 mL/h pendant 3 Vp puis & 400 mL/h jusqu’a arrét de la
production d’eau. On aboutit & un volume d’huile initialement en place de 46 mL, soit une
saturation irréductible en eau Sy; de 20,2 %. La perméabilité a 'huile & Sy; mesurée, ko (Syi),
est égale a 0,48 D.

L’étape d’imbibition s’effectue avec une solution de NaCl & 50 g/L et avec un débit Qo= 5
mL/h. Elle conduit & une récupération de 22 mL soit 47 % de OOIP et & une saturation
résiduelle Sor; de 39,4 %. La perméabilité a 'eau est calculée a partir du signal de pression
présenté sur la figure 3.37 et est égale a ky(Sor1) = 0,08 D.

L’injection de la solution de micelles se fait aussi & 5 mL/h et conduit quant a elle, & une
production de 6 mL soit 13 % de OOIP et une saturation résiduelle Sore de 28,7 %. La
perméabilité a l'eau calculée en fin d’expérience a partir du signal de pression est égale a
kw(Sorz2) = 0,43 D. A ce débit, le taux de cisaillement & l'intérieur du milieu poreux est de
2,5 s71, ce qui correspond a une viscosité théorique dans le milieu poreux de 30 c¢P (voir figure
3.21).

Ces différentes données nous permettent de calculer le nombre capillaire associé a 1’écoulement
qui est de 1,3.10°.
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FIGURE 3.37 — Perte de charge en fonction nombre de volumes de pores

Le signal de pression présenté sur la figure 3.37 correspond a toute la phase de récupéra-
tion. La premiére partie (avant les pointillés rouge) correspond a la phase d’imbibition et la
deuxiéme correspond a l'injection de la solution de micelles.

Lors de I'injection de la solution de micelles, on peut voir une zone initiale durant 2 Vp au
cours de laquelle il n’y a pas de production d’huile, celle-ci ne commencant qu’a partir de
2,5 Vp. Cette durée pendant laquelle il n’y pas de production peut étre interprétée comme
une phase d’adsorption des molécules, la production d’huile n’ayant lieu qu'une fois 1’adsorp-
tion satisfaite. Ce processus est différent de celui observé lors de « ’ASP » pour laquelle la
production d’huile est quasi immédiate aprés l'injection du bouchon.

La différence tient au fait que dans ce cas nous n’avons qu'un effet de viscosité, celle-ci
diminuant avec 'adsorption des molécules. Dans le cas de « I’ASP », nous avons un effet
combiné intervenant a la fois sur la viscosité et la tension de surface. Ici 'effet sur la tension
de surface n’est pas suffisamment prononcé pour agir sur la production de I’huile. En effet,
la mesure des tensions de surface entre I’huile et la phase aqueuse montre que la présence de
micelles géantes de « A » permet de passer de 38 mN/m & 8 mN/m. Une telle diminution
est loin d’étre suffisante car nous avons vu qu’il est nécessaire que la tension de surface soit
de Pordre de 10 mN/m pour avoir un effet. De plus, on peut penser que le polymére a plus
d’affinité avec la roche que le tensioactif, ce qui fait que méme pendant une éventuelle phase
d’adsorption, 'effet de la tension de surface ne serait pas affecté.

On peut aussi noter la différence de pente lors de la chute de pression lors de l'injection de
micelles et lors de 'injection d’eau. Cette pente étant bien plus importante lors de I'imbibition,
on peut en déduire que la production se fait pas bancs lors de 'imbibition tandis que lors de
la phase tertiaire on a affaire a un écoulement diphasique.

3.5 Reésultats et discussion

Lors de I’étude monophasique, des expériences ont été effectuées sur des milieux consolidés et
non consolidés. L’étude en milieu non consolidé nous a montré I'importance des interactions
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chimiques dans l'utilisation de solutions de tensioactifs ioniques. Nous avons en effet pu
constater qu’en présence de sable, le systéme constitué de « A » précipite spontanément en
I’absence de cisaillement. Comme nous ’avons montré au cours de la caractérisation de ce
systéme, « A » a tendance a précipiter en présence d’ions iodure. Des interactions de ce
type sont envisageables avec d’autres types d’ions, ce qui expliquerait la précipitation de la
solution en présence de sable.

Au cours de I’étude en milieu consolidé, nous avons pu mettre en évidence I'importance de la
perméabilité pour ce genre de systéme. Nous avons en effet montré que pour des perméabilités
trop faibles, les micelles géantes ne pénétrent pas dans le milieu car pour un tel systéme
visqueux, il est nécessaire d’imposer des pressions et par conséquent des débits élevés, ce qui
est incompatible avec les vitesses de déplacement lentes requises.

Pour les milieux de perméabilité suffisante, nous avons pu constater ’existence d’un phéno-
méne d’adsorption. Etant dans un milieu hydrophile au dela de la CMC, nous pensons qu’il
s’agit d’'une adsorption en bicouches, ce qui serait cohérent avec la valeur de I’épaisseur de
couche déposée calculée. Etant a des concentrations trés faibles, au cours de notre expérience
I’adsorption s’est étalée sur 4 volumes de pores, ce qui est conséquent. Il serait possible de
réduire un peu cette valeur en augmentant la concentration en micelles et en diminuant la
quantité de sel de facon a travailler & la méme viscosité.

‘ Produit utilisé ‘ Nombre Capillaire ‘ ASor ‘ Facteur déterminant ‘

HPAM 3.107 0%
B 5.1.10° 0%
A 1,34.107° 13 % Viscosité
HPAM+B 3,2.10™ 9 % Viscosité + Débit
« ASP » 1,7.102 24 % | Tension de surface

TABLE 3.1 — Récapitulatif des expériences diphasiques réalisées

Au cours de I'é¢tude diphasique nous avons pu constater qu’en général lorsque le nombre
capillaire augmente, la saturation résiduelle en huile est diminuée. En général, nous avons
surtout un effet de la viscosité du fluide déplacant et du débit. Les effets des micelles géantes
sur la tension de surface sont négligeables car comme nous ’avons vu, il est nécessaire que
celle-ci soit trés basse. Cela n’est possible qu’avec des formulations complexes comme dans
les méthodes ASP. Nous avons aussi pu constater que pour des nombres capillaires du méme
ordre de grandeur, 'augmentation de la viscosité du fluide déplagant joue un role primordial
dans I'amélioration de la production. En effet, comme nous ’avons vu pour les expériences
avec « A » et « B», ces deux expériences ont des nombres capillaires du méme ordre de
grandeur et pourtant, la solution « A » visqueuse génére un déplacement du Sor de 13 %
tandis que la solution de « B » non visqueuse ne génére pas d’amélioration de la production.
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FIGURE 3.38 — Evolution de la variation du Sog en fonction du nombre capillaire
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Conclusions et perspectives

Les méthodes chimiques de récupération améliorée du pétrole permettent d’augmenter la
production de pétrole par ajout d’agents agissant sur différents paramétres physiques. Ainsi,
les solutions de polyméres permettent d’augmenter la viscosité du fluide déplacant, ce qui
conduit, lors de l'injection, & une réduction des instabilités de front; les solutions alcalines
permettent de modifier la mouillabilité de la roche et de créer des tensioactifs in-situ tandis
que linjection de tensioactifs permet de diminuer la tension interfaciale eau/huile et ainsi
de remobiliser des gouttes d’huile piégées par les effets capillaires. Il est maintenant courant
de combiner ces différentes méthodes pour augmenter 'efficacité de balayage. Ainsi, une des
méthodes chimiques les plus efficaces est '« ASP » (pour « Alkaline-Surfactant-Polymer »)
qui, comme son nom l'indique, combine polyméres, tensioactifs et solutions alcalines. De ce
fait, elle combine non seulement les avantages des différentes techniques mais elle permet
aussi de tirer profit d’une synergie existant entre les différents éléments. Elle permet d’ob-
tenir des récupérations d’huile proches de 100%. Cette méthode est cependant couteuse et
relativement difficile & mettre en oeuvre, puisqu’elle nécessite un ajustement fin entre les
types de constituants et leurs proportions relatives.

La récupération par injection de polymeéres utilise des molécules qui ont I'inconvénient d’étre
fragiles et facilement détruites par les forts cisaillements existant & proximité des puits. Les
micelles géantes, qui sont des auto-assemblages de tensioactifs, ont des propriétés viscoélas-
tiques similaires a celles des polymeéres et pourraient donc étre utilisées a leur place. L’étude
expérimentale menée sur les bétaines (molécules de type zwittérionique) nous a permis de
montrer que, dans le cas de carottes de grés, les micelles géantes utilisées & la suite d’une
imbibition permettent d’augmenter la récupération d’huile et que la réduction du Spg est de
lordre de 10 %, ce qui n’est pas négligeable. Nous avons pu montrer que les micelles géantes
agissent principalement en augmentant la viscosité du fluide déplacant. Nous avons noté un
léger effet sur la tension interfaciale eau/huile mais celui-ci ne nous semble pas significatif.
Un effet sur la mouillabilité de la roche pourrait exister mais n’avons pas eu l'occasion de
confirmer cette hypothése.

L’adsorption est un phénomeéne que I’on observe dans toutes les méthodes chimiques et qui, de
part la consommation de produit et la modification des propriétés, est un facteur limitant pour
I'utilisation de ces méthodes. En ce qui concerne I'utilisation des micelles géantes, nous avons
observé un phénoméne d’adsorption relativement important qui, en condition diphasique,
retarde la reprise de production d’huile.

Un autre facteur limitant concerne la nature et les propriétés du milieu poreux. Nos expé-
riences ont montré que nous devions utiliser des milieux de perméabilité supérieure a 500
mD pour assurer I’écoulement des micelles géantes. Des interactions chimiques entre les ten-
sioactifs et le milieu poreux peuvent avoir un effet négatif, comme nous I’avons observé dans
le cas du sable.
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Nous avons de plus observé que la température, le type de sel et la salinité sont des paramétres
importants dont il faut tenir compte. Nous avons ainsi mis en évidence que le point de
Kraff, qui est la température & laquelle le tensioactif précipite, est d’autant plus élevé que
la concentration en sel augmente. Nous avons aussi vu que la température de préparation
de la solution a un effet sur les propriétés de la solution & température ambiante. Ainsi, une
solution portée a 80 °C a I'étuve est plus visqueuse aprés refroidissement qu’une solution non
chauffée. Ce genre de comportement, s’il est maitrisé, peut permettre d’ajuster les propriétés
des solutions préparées en fonction des besoins. De méme, il a aussi été mis en évidence une
interaction chimique forte entre notre systéme et la présence d’ions iodure en solution, ce
qui a conduit & une déstabilisation de la solution de micelles géantes se traduisant par un
crémage des molécules de tensioactifs.

On voit clairement & l'issue de cette étude, que I'utilisation de micelles géantes pour la RAP,
si elle peut étre favorable dans certaines circonstances, nécessite une bonne connaissance du
milieu poreux ( de ses propriétés et de sa composition), des conditions d’écoulement et de la
nature des fluides présents.

Les perspectives de cette étude concernent plusieurs points qu’il serait intéressant d’appro-
fondir. Tout d’abord, il serait judicieux de changer la nature du tensioactif utilisé afin de
limiter les phénomeénes d’adsorption. Une étude a ’échelle du pore pourrait aider a mieux
comprendre les mécanismes de déplacement. La disposition de milieux poreux modéle, de
géométrie et de constitution bien controlées permettrait probablement de mieux cerner les
problémes d’adsorption et d’interactions avec les roches.

L’influence de la mouillabilité n’a pas été étudiée ici; des expériences sur des milieux carbo-
natés seraient une premiére approche de ce probléme difficile. Enfin, il serait nécessaire de
s'intéresser a de nouvelles « stratégies » d’injection, c’est-a-dire par exemple combiner cette
méthode avec d’autres méthodes chimiques tel que cela peut étre fait avec la méthode ASP.
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