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Introduction

La caractérisation des milieux poreux (M.P.) en termes de
porosité, de surface spécifique, de distribution de tailles de
pores etc. est un enjeu important pour de nombreuses
filiéres industrielles : récupération assistée de pétrole,
thermique du batiment, séquestration de CO,, stockage
d’énergie... Ainsi, les phénomeénes de transports liés aux
écoulements au sein des M.P. ont occupé et continuent a
stimuler une forte activit¢é de recherche aussi bien
fondamentale qu’appliquée. La plupart du temps, ces
recherches portent sur la création de nouvelles méthodes de
caractérisation géométrique des pores et de leur structure.
Les méthodes expérimentales actuelles de caractérisation en
termes de tailles de pores sont onéreuses lentes et
compliquées (porosimétre au mercure [1], sorption
isotherme [2], diffraction de rayons [3] ...), et parfois
toxiques (porosimétrie a mercure).

Dans cette communication, nous présentons une méthode
innovante qui s’appuie sur [’écoulement d’un fluide
viscoplastique a seuil au travers d’un poreux permettant de
scanner la distribution de taille de pores. L’analyse
théorique de cette technique a été validée numériquement
dans le cadre de la thése d’A. Oukhlef [4]. Par ce travail
nous montrons comment nous avons  validé
expérimentalement cette nouvelle méthode. En effet, celle-
ci est relativement rapide : elle peut étre menée en quinze
minutes. Non-destructive, elle nécessite un appareillage
simple et ne génére pas de déchet toxique comme la
porosimétrie au mercure.

Apreés un rappel des fondements théoriques et des modeles
employés, nous présentons des résultats expérimentaux qui
démontrent ’applicabilit¢ de la méthode sur des
distributions mono- et multimodales, ses capacités et ses
limites.

Formulation et analyse théorique.

A Dlinstar des autres méthodes utilisées, le modéle de
faisceau de capillaires de type Carman-Kozeny a été adopté
dans une premiére approche pour modéliser les M.P. Nous
supposons que les pores sont de section circulaire et leurs
rayons sont distribués selon une densité de probabilité p(r)
(cf. fig.1). A remarquer que si ces sections ne sont pas
circulaires, il est possible d’introduire leur rayon
hydraulique. Quant a la tortuosité celle-ci ne pose aucun
probléme car elle peut étre intégrée dans les calculs par un
allongement fictif de 1’épaisseur du milieu poreux et non
dans la distribution de ses rayons [5, 9]. L'idée physique de
base est que pour mettre les fluides a seuil en écoulement
dans un pore, il est nécessaire d'imposer entre ses deux
extrémités un gradient de pression supérieur a une
valeur critique dépendant de son rayon r et de la contrainte
seuil 1ty du fluide a seuil utilisé. Globalement dans

'échantillon poreux, plus le gradient de pression augmente
plus le fluide s'écoule au travers de pores de rayons de plus
en plus petits. Ceci permet de scanner la courbe de la
distribution de tailles des pores.

Figure. 1 : Modele de faisceau de capillaires distribués.

Le principe consiste donc a acquérir la courbe d’évolution
du débit total dans le M.P. en fonction du gradient de
pression impos¢ au milieu poreux et d’en extraire a partir
de la formule d’inversion rappelée plus bas, la distribution
de tailles des pores (DTP). Les fluides utilisés sont des
fluides a seuil de type Bingham. Comme il est difficile de
trouver un fluide réel de ce type, nous avons généralisé le
modéle au fluide de type Herschel-Bulkley. Dans ce
modele, au-dela de la contrainte seuil 1y, le comportement
est prolongé par un comportement en loi de puissance. Il
s’agit donc d’un modé¢le a trois paramétres : la contrainte
seuil Ty, la consistance du fluide k et I’indice de fluidité n.
La loi de comportement rhéologique décrivant ce modéle
est donnée par :
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ou 1 est le tenseur des contraintes et D le tenseur taux de
déformation.

L’expression analytique du débit élémentaire

de I’écoulement d’un fluide a seuil de type Herschel-
Bulkley, dans un capillaire de section circulaire est donnée
par [7] pourr>rp:
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Celle-ci constitue le noyau de 1’équation intégrale linéaire
de type Volterra de premiére espéce qui donne le débit total
traversant le milieu poreux :

Qy(VP) = j q,(VP,r,n).p(r)dr (3)

p(r) est la fonction inconnue et — est le rayon limite

en dessous duquel le fluide ne s’écoule plus. C’est aussi le
rayon de la zone centrale du fluide en écoulement
« bouchon ». Dans ces conditions, il est possible d’obtenir
une relation générale entre la densité de probabilité p(r) et

les dérivées partielles successives du débit ain | OVP' qui

peuvent étre fractionnaires ( [4,8]. Dans le cas ou est

réel, il est toujours possible de 1’encadrer par deux

rationnels car Q est un ensemble dense):
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Pour vérifier la validité de cette formule, nous supposons
connaitre la DTP dans une premicre étape. Comme la
plupart des distributions dans les milieux poreux naturels
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sont gaussiennes, nous choisissons ce type de distribution
de moyenne m et d'écart type . Dans ces conditions, le
débit total par rapport au gradient de pression résultant de
I'écoulement du fluide de Herschel-Bulkley est donné par la
courbe caractéristique , représentée fig. 2. Dans
une seconde étape, la distribution initialement introduite est
oubliée. La courbe débit-gradient de pression donnée par le
calcul initial (a la place de celle donnée par une expérience)
est alors utilisée comme point de départ. L’équation 4 est
appliquée a cette courbe caractéristique et permet
effectivement de retrouver la DTP initiale (cf. fig. 3). Ces

\

résultats sont applicables a n’importe quelle distribution

[1].
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Figure 2 : Evolution de Qy en fonction du gradient de pression  pour
une distribution gaussienne (m=1pm, 6=0,2um) en utilisant un fluide de
Herschel-Bulkley (1,=20Pa ; k=10Pa.s" ; n=0,5).
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Figure 3 : Comparaison entre la DTP initiale et celle calculée pour la
distribution gaussienne et le fluide de Herschel-Bulkley présentés fig. 2.
Les rayons et la distribution ont été normalisés par la longueur du milieu
poreux L=10"m.

Dispositif expérimental et techniques de mesure

Afin de reproduire le modéle de Carman-Kozeny, nous
avons synthétisé des M.P. a I’aide de capillaires de verre de
diamétres calibrés ou de plaques épaisses forées de part en
part. Les pores ainsi réalisés sont mesurées optiquement et
leurs distributions continues associées sont estimées par
noyaux gaussiens (KDE) [9]. Afin d’éviter I'usage d’un
rhéométre sophistiqué, un capillaire seul de diamétre 1025
+ 2 um permet d’obtenir par une mesure directe
I’expression du kernel en fonction du gradient
de pression.

L’interpolation des points expérimentaux par 1’expression
(2) permet d’obtenir a la fois les parameétres rhéologiques
(10, k, n). La validité du montage expérimental est vérifiée
par la comparaison de ces paramétres a ceux obtenus par un
rhéometre (Kinexus Malvern) comme on peut le voir sur la
figure 4.
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Figure 4 : courbe expérimentale d’injection dans un capillaire unique et
niveaux de contrainte et de taux de cisaillement maximaux vus par le
fluide.

A partir des distributions de taille de pores d’un silicate
fritt¢ A10 [10] et d’un grés de Fontainebleau [11], nous
avons con¢u deux distributions de capillaires
correspondants a chacun des cas. Les valeurs des rayons ont
été multipliées par 25 pour s’adapter a la rhéologie du
fluide viscoplastique utilisé. Les distributions estimées sont
représentées sur les fig. 6 et 7 avec leurs paramétres de
lissage oxpe entre parenthéses. Le fluide a seuil employé
est une émulsion huile-eau dont la distribution de taille des
micelles est comprise entre 7 um et 40 um. Elle est
préalablement dégazée dans une cloche a vide pour lui
retirer les microbulles qui lui conférent éventuellement une
¢lasticité. Les paramétres rhéologiques ont été mesurés
aussi avec un rhéomeétre Kinexus (Malvern). La géométrie
utilisée est un cone de diametre 60mm et d’un degré
d’angle au sommet, mobile au-dessus d’un plan fixe. Une
rampe logarithmique de contrainte de 10 Pa 4 250 Pa en 5
minutes est imposée. Les paramétres rhéologiques sont
déterminés par régression non linéaire d’une loi de type
Herschell-Bulkley sur la gamme de contraintes atteintes par

le fluide dans le milieu poreux. Nous trouvons
typiquement :
1o =45+2 Pa k =5+0,5 Pa.s" n=0,7+0,005

Ces niveaux de contrainte (1) et de taux de cisaillement ( )
vus par le fluide a la paroi sont également représentés dans
la figure 4.

o

icozza i = AP(t)

e

Figure 5 : Schéma du montage expérimental employé

Le montage expérimental (cf. fig. 5) permettant I’injection
et ’acquisition du débit et du gradient de pression est
composé¢ d’un compresseur et d’un jeu de vannes qui
permettent d’imposer a 1’amont du milieu poreux une
pression statique dans un réservoir cylindrique vertical.
Cette pression est appliquée au fluide viscoplastique par
I’intermédiaire d’un piston libre afin d’éviter la digitation.

Le milieu poreux est placé entre deux chambres assurant
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I’établissement de 1’écoulement. Il est entiérement saturé au
début de I’expérience. Un capteur de pression différentielle
inductif & membrane (pleine échelle 88cm CE) est utilisé
pour mesurer le gradient de pression avec une précision de
+3% au niveau de 3 écarts-types. Une balance précise au
milligramme, interfacée a un PC par une liaison de type
RS232, fournit le débit qui, apres filtrage, est entaché d’une
erreur de 2.10™g/s au niveau de 3 écarts-types.

L’inversion du probléme a été réalisée soit par ’application
de la formule (4) ou numériquement par la méthode
suivante : en effet, I’équation intégrale du probléme direct
peut s’exprimer par une somme discréte :

)
La résolution de ce systéme se réduit a I’inversion de la
matrice . Pour plus de stabilité numérique, les

valeurs de sont prises telles que —
Résultats et discussions

La comparaison des mesures expérimentales pour des DTP
uni- et bimodale avec les mesures optiques (obtenues par
profilométrie) effectuées sur ces échantillons est donnée
dans les figures 5 et 6. Pour la DTP uni-modale, la
concordance entre les deux approches est excellente. La
méthode permet de retrouver la distribution de tailles de
pores ainsi que ses différentes caractéristiques comme
I’asymétrie de la distribution et ’ordre de grandeur des
amplitudes.

Conclusion
Nous avons montré qu’une expérience d’injection d’un
fluide a seuil dans un milieu poreux quelconque permet de
scanner la distribution de tailles de pores de ce milieu. Un
montage expérimental simple utilisant une émulsion permet
de retrouver cette distribution dans le cadre du modele de
Carman-Kozeny. Les distributions retrouvées sont fiables
pourvu qu’un soin particulier soit apporté a la mesure des
parameétres rhéologiques. La taille des micelles de notre
émulsion, ou plus généralement de 1’échelle élémentaire
des ¢éléments qui constituent tout fluide a seuil, conditionne
la taille du plus petit pore qu’il est possible d’envahir et par
conséquent de mesurer. L’emploi de nano-émulsions
permettra d’atteindre des tailles beaucoup plus petites.
Devant ce succés, nous pouvons affirmer que dorénavant,
cette technique pourra étre utilisée a 1’échelle industrielle
dés que des comparaisons avec les techniques classiques
existantes seront effectuées.
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Figure 6: Comparaison des distributions optiques (okpe=20.10°) et

expérimentales de la réplique du gres de Fontainebleau.
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Pour la distribution bimodale, I’allure globale est également
restituée. Le décalage dans les amplitudes est lié a I’erreur
introduite lors du passage du modéle discret au modele
continu.

3500 T T T T
]
PRI - -m- - inversion expérimentale
3000 - F‘ \ mesure optique ]
k \
2500 | ' .
_ 2000 | .
E
= 1500 | .
o
1000 - .
500 - 5
0 g I I I =~ = mm
0 200 400 600 800 1000 1200

r.10° [m]

Figure 7: Comparaison des distributions optiques (okpe=40.10°) et
expérimentales de la réplique du silicate fritt¢ A10.
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