Interprétation structurelle

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

6.1 Structure

Hypothéses

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

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

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

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

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

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

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

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

-1

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

d’écoulement permanent.

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

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

6.2 Fluctuations de vitesse dans le régime transitoire du matériau réel

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

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

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

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

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

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

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

6.4 Régime transitoire des matériaux modeles

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

144



o
MAmd % R I R R R’ R /11/1”
Minnaaa e

_____
555555
S S S S o S
oooooo

AAAAAA

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

ivant différents t

modele avec
gime permanent (1050s).

de

emps et basé sur

I’hypothése d’un front de perc

Figure 64-1 : Schématisation

profils de vitesse

30s, b. apres

¢ =70%, a. apres

¢locimétrie

par IRM pour le matériau

145



6.5 Elasticité et structure

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

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

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

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

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

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

goutte sur le volume de la maille élémentaire :

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

|2

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

5(I—2a)~k ol 6.12
I-2a | -2a

F~k

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

w_ k3l 1 ky

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

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

maximal que peut atteindre le systeme ¢, :

1
a =W 6.15
On a alors :
G ¢2/3
6.16

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

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

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

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

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

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

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

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

percolation dynamique.

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

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

6.7 Discussion

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

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

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

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

maitresse (Figure 66-1).

'102 10° | '[/9

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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