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Résumé:

L'objectif de ce travail est déterminé les carasti@ues rhéologiques des suspensions
de bentonite sans et avec l'ajout de polyméretiansf; les propriétés rhéologiques de
complexes argile-additif et de comprendre les miéoaes d'interactions entre les feuillets
d'argile et le polymere. Les mesures rhéologigappprté a la compréhension du caractére
rhéologique des mélanges eau bentonite additifnémies (Xanthane, LAS), ainsi que
lapplication de se meélange dans les boues a bdsau.d Face aux problémes
d’endommagement au niveau du réservoir, I'impast ftiedes de forage est appréhendé par
I'étude des processus d’endommagement de la rttrtheée nos objectifs était de corréler les
résultats globaux obtenus pourféamulation complete de boue avec I'endommagenmeluiit
par les additifs seuls. Les essais réalisés ontmndimfluence de la nature, de la composition
chimique, et de la granulométrie des additifs.

Abstract:

The aim of the present work is to determine theldggcal of bentonite suspensions
with and without polymer/surfactant addition, tiheological characterization of clay-additive
mixtures was then used to understand the interachietween the clay particles and
polymer/surfactants. Experimental measurementdabgavere used to study the rheological
character of the water-bentonite-anionic additivextanes (Xanthane, LAS), and the
application of this mixture in water based mud whglied. Faced with problems of reservoir
formation damage the effect of drilling fluids wagprehended by a formation damage study.
Our objective was to correlate the global resulitamed by a whole drilling fluid system
with the damage generated by individual componéiits. tests showed the influence of the
nature, composition and particle size of additivesd in fluids.
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Introduction.

Introduction

Dans une boue de forage a base deau, la bentores pas le seul élément
viscosifiant. Des polymeéres sont souvent ajoutédlade de forage pour lui conférer les
propriétés adéquates lui permettant de rempliratelbmeuses fonctions et donc, de permettre
un bon déroulement des opérations de forage. La deuforage doit tout d’abord créer une
pression hydrostatique permettant d’assurer lalséaties parois forées et d’'empécher la venue
de fluides provenant des nappes souterraines sea®rElle doit également former un "cake"
pour limiter la filtration vers la paroi poreusermettre de remonter a la surface les déblais de
la roche broyée par le trépan et assurer leur mairgn suspension lors de l'arrét des
opérations de forage par sa capacité de formestuneture tridimensionnelle au repos.

En effet, I'addition de polymeéres aux fluides deafie provoque une modification
importante des propriétés rhéologiques. En généeal, lois de comportement de ces
matériaux s’averent complexes en raison, notammeet, leur caractere thixotrope,
rhéofluidifiant a seuil et de leur rigidité qui leconfere un comportement viscoélastique. La
bonne connaissance des propriétés rhéologiquesuidie,fainsi que la compréhension des
interactions de nature physicochimique au seinagesystemes colloidaux chargés sont des
eléments précieux pour adapter la composition diddl aux conditions de forage. La
littérature actuelle est tres richde contributions traitant, d’'une part, les prog$et
rhéologiques et colloidales des suspensions déafgdns et avec additif) et, d'autre part, la
nature des interactions entre leurs composantegnmid@ins, la relation entre les propriétés
rhéologiques et la micro-structure de ces suspeasi@ pas eté bien établie, notamment pour
les mélanges "argile-additif anionique" utilisésngent dans la formulation des fluides de

forage.

L’objectif principal de ce travail de procéder a daractérisation des propriétés
rhéologiques de complexes argile-additif, et déteemle degré d'endommagement de la
roche réservoir causeé par cette formulation de lpoiieontient la bentonite additif anionique.

Nous présentons ce travail en deux grandes parties:
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Partie | : Synthése bibliographiquerganisée autour de quatre chapitres :

) Généralités sur les fluides a base d'eau, sesidosctinsi que les notions de
rhéologie, propriétés et des principaux parametessfluides de forage.

1)) Les mécanismes et les processus d'endommageméentatshe réservoir pendant

les opérations de forage

1) La microstructure de la bentonite, ses propriégg@hflement et de dispersion,
les modes d’associations entre les particules lgans systemes bentonite-eau.

V) L’analyse des comportements rhéologiquessdsgensions de bentonite, ainsi que
I'effet de I'ajout de différents additifs (polyméret tensioactifs) sur les propriétés

rhéologiques des suspensions argileuses.

Parie Il : Etude expérimentalarticulée autour de trois chapitres

V) Le cinquiéme chapitre consiste a étudier expériatemtent la rhéologie des
suspensions de bentonite, sans additifs, a detératites concentrations (3 et
6%). Le but est de comprendre le comportement og@&ple de ces
suspensions argileuses dans leurs états déstruatanét I'ajout de polymere.
Ainsi que le comportement rhéologique des solgtiagueuse de Xanthane
seule et de polyanionique cellulose a différentascentrations et a différentes

vitesses de cisaillement.

VI) L'étude expérimental du comportement rhéologique mélanges bentonite-
additif a nécessite un travail prélimina@e utilisant un seul polymeétgpe.ll
s’agit du Xanthan€XCD) ou (Flovis), utilisé souvent comme additifrdales

boues de forage.
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Le but de la premiére aesst d’étudier expérimentalement 'effet de
I'ajout d’additifs anioniques sur le comportemeaméologique des suspensions
de bentonite.

La deuxieme partie de lcapitre est consacrée a l'effet de I'addition
simultanée d’'un tensioactif (LAS) et d’un polyméranthane) sur les
propriétés rhéologiques d’une suspension de beptdres résultats
rhéologiques sont en régimes stationnaires (coutidéesulement).

VII) le septieme consiste en deux parties:

La premiere est pour évaluer le degré d'endommagiedeeréservoir par les

boues a base d'eau par des essais de déplacements

La deuxieme partie porsée I'analyse par diffraction des échantillons
bentonite en poudre, bentonite dans l'eau et ldangés bentonite-polymere,
Kaolin en poudre, kaolin dans l'eau et le melarng@ik (Xanthane, PAC) et

finalement conclusion générale.
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Synthése bibliographique Chapitre les fluides de forage

1. Les fluides de forage :

Le forage pétrolier fait partie de 'ensemble dpgrations nécessaires pour localiser et
extraire de la roche réservoir les hydrocarburésegnts dans le sous-sol. Plusieurs forages
sont nécessaires pour aboutir & I'exploitation dgisement : forages d’exploitation pour
confirmer la présence d’hydrocarbures, forages ali@ation qui permettent d’estimer la
viabilité économique du développement, et enfinpleits de développement qui aboutissent a

la mise en production [Garcia et al. (1968)].

Le fluide de forage, appelé aussi boue de foragfeure systeme composé de différents
constituants liquides (eau, huile) et/ou gazeux ¢ai gaz naturel) contenant en suspension
d'autres additifs minéraux et organiques (argpesymeres, tensioactifs, déblais, ciments, ...).
Le fluide de forage était déja présenté en 1938daorpremier Congres Mondial du pétrole, ou

il a fait I'objet de cing communications [Darleytay, (1988)].

Le fluide est préparé dans des bacs a boues, ihjesté a I'intérieur des tiges jusqu’a
'outil d’'ou il remonte dans I'annulaire, chargésddéblais formés au front de taille (Figure
1.1). A la sortie du puits, il subit différentsiteanents, tamisage, dilution, ajout de produits, de
facon a éliminer les déblais transportés et a séafjises caractéristiques physico-chimiques a

leurs valeurs initiales. Il est ensuite réutilis@ridriot, (1968)].

Colonne
Pompes montante J

Figure (1.1) : Cycle du fluide sur le site de forage [Schlumber{E997)]
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2. Fonctions des fluides de forage :

La plupart des manuels de fluide de forage listerite 10 a 20 fonctions que le fluide
de forage exécute tout en forant un puits [Ryeal.gt1968)]. En général, les principaux réles
du fluide de forage sont :

» Assurer la remontée des déblais du fond du guggqu'a la surface grace a la

circulation d’'un fluide visqueux dans I'espace daire.

* Maintenir les déblais en suspension lors d’'urétade circulation dans le but
d’empécher la sédimentation des déblais gracenatlae thixotropique du fluide afin

de redémarrer le forage sans coincement.

» Refroidir et lubrifier l'outil de forage pour éer l'usure rapide des pieces

métalliques en mouvement.

» Maintenir les parois du puits en raison de lasgi@n hydrostatique exercée par le

fluide en écoulement qui est en général supéri@lmepression des formations forées,

ce qui permet d’empécher la déstabilisation dewites et de contrbler la venue des

fluides de formation traversée.

Du fait de cette différence de pression, le fluide filtrer dans les formations
perméables et déposer un film sur la paroi appetke<de filtration». Ce cake permet de
réduire la perméabilité des parois et d'isolerliede de forage de la formation réservoir a
moins que ce film ne devienne pas épais afin déévine diminution du diametre nominal du

trou et un risque de coincement. [Ryen et al. (1;9%68ndriot (1968)].

3. Composition des différents types de boue :

Historiquement, les fluides de forage ont évolué dimple mélange d'eau et d'argile
appelé "boue " vers des systémes de plus en pinpleres composés d'eau ou huile avec une
multitude d'additifs répondant aux caractéristiqexpuises et aux problemes rencontrés. Les
fluides de forage sont des fluides complexes ctasse fonction de la nature de leurs
constituants de base. Traditionnellement, les éisiide forage ont été classés en trois catégories
selon le fluide de base utilisé dans leur prépamatiair, 'eau ou I'huile [Ryan et Chillingar,
(1996)].



Synthése bibliographique Chapitre les fluides de forage

Les propriétés exigées des boues dmyéosont multiples et peuvent parfois méme
étre contradictoires. Les boues doivent par exerdple trés visqueuses pour assurer la
remontée des déblais, mais la viscosité ne doi€padrop élevée afin de limiter les pertes de
charge dues a I'écoulement et afin d'éviter laténation de la formation. De nombreux
composants multifonctions sont donc ajoutés a laebpour lui conférer les propriétés
désirées. Il est possible de classer grossiérermaeat composants en 20 catégories
[Economides et al. (1988)].

Tableau (I.1rincipaux additifs utilisés dans les fluides deafje

1 | Contréleur d’alcalinité 11 | Lubrifiant

2 | Bactéricides 12 | «Décoingant »

3 | Anti-calcium 13 | Inhibiteur de gonflement des argiles
4 | Inhibiteur de corrosion 14 | Produits facilitant la séparation

5 | Anti-mousse 15 | Stabilisateur haute température

6 | Agent moussant 16 | Défloculant

7 | Emulsifiant 17 | Viscosifiant

8 | Réducteur de filtrat 18 | Alourdissant

9 | Floculant 19 | Fluide de base agueux (saumure)
10 | Colmatant 20 | Fluide de base oléagineux

4. Les fluides a base d'eau :

Ces fluides sont souvent désignés par "Water-Bikeats" ou WBM. lIs sont dans la
plupart des cas constitués par des suspensionsntienites dans I'eau (30 a 60 g/L) dont les
caractéristiques rhéologiques et de filtration seoiivent ajustées par des polymeres. La
nature des electrolytes et leur concentration dassformulations de boues a I'eau sont
choisies en prenant en compte les caractéristigeeta formation (activité de I'eau des

formations argileuses, dissolution des formati@imes).

Parmi les additifs on peut trouver @sdsiscosifiants: argiles naturelles (souvent des
bentonites), polymeéres synthétiques ou biopolyméiesles réducteurs de filtrat servant a
consolider le cake de filtration pour limiter liasion par le fluide: amidons,
carboxyméthylcelluloses ou CMC, celluloses polyaitjaes (PAC), ou résines; iii) des
inhibiteurs de gonflement et de dispersion deslesgiKCI, glycérol, silicates ou divers
polyméres comme le polyacrylamide partiellement rolgé (PHPA), les
polyalkyléneglycols (PAG); iv) des agents alourdigscomme la barytine ("barite" ou sulfate
de baryum BaSg) et la calcite (carbonate de calcium CaLqui sont les plus utilisés pour

assurer a la boue une densité convenable.
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Enfin pour réduire les problémes de pertes et dimmiagement v) des colmatants,
additifs plutét exotiques comme des granuleux (dlmgude noix), des fibreux (fibres de bois,
canne a sucre), et des lamellaires (coquilles ttémii céréales) [(Herz haft, 2001; Peysson,
2004)].

5. Propriétés des fluides de forage:

Tout comme la formulation des boues, le contrOl&aataractérisation des boues de

forage sont réalisés selon des normes précisesesdiar 'API (APl 13A, 2004). Les tests
relatifs a I'étude des caractéristiques des flutieforage sont généralement basés sur quatre
parametres: densité, viscosite, filtrat et réatgijiRyan et Chillingar, (1996)].
Certaines mesures sont réalisées systématiquemendiss les forages (viscosité, densité,
filtration) et d’autres en fonction des besoinsuiftale gaz, alcalinité). A partir des mesures
réalisées et des connaissances acquises, on sijusteessaire la composition de la boue en
"temps réel" en ajoutant certains produits ou éormeulant la boue.

6. La rhéologie des fluides de forage :

Le terme "rhéologie" signifie I'étude de la défotina et de I'‘écoulement de la
matiere. Cette définition a été acceptée lorsqueed#te américaine de rhéologie a été fondée
en 1929 [SOR (1930)]. Elle est apparue pour péimepuissance de la théorie de I'élasticité et
de la mécanique des fluides a décrire les progridtéématériaux intermédiaires entre solide et
liquide. [Ferguson et Kemblowski (1991)] ; [Couaeeet Grossiord (2000)].

La connaissance du comportement rhéologique de®sbale forage est d'une
importance capitale pour bien cerner tout son éweht et pour savoir par quelle loi
rhéologique cette boue est régie. La loi la plagpée du comportement est représentée par le
modéle dit newtonien, tandis que les autres typeffuities sont qualifiés de non newtoniens.

Les caractéristiques les plus recherchées padgétiueologiques sont :
6.1 La viscosité plastique (VP) :

Elle dépend avant tout de la teneuradidess contenus dans la boue. Une augmentation
de viscosité plastique ne pourra étre donc combajtie par I'élimination des solides. Par
ailleurs, la viscosité plastique est égalementdiéetaille des particules, et a leur forme.

VA=Lgw/2 (cP) Equation (1.1).
VP = Lgoo— Lsoo (CP) Equation (1.2).

Leoo €t Lgoo SONt les lectures respectives a 600 rpm et 300stprte rhéometre FANN 35.



Synthése bibliographique Chapitre les fluides de forage

6.2 La contrainte seuil ou « Yield value » (®) :

Les solides présents dans la boue de forage imi@utrnun parameétre autre que la
viscosité plastique ; c’est la contrainte seuilsptonnue sous le nom de yield value ou yield
point. La contrainte seuil est la mesure de réstgtanitiale a franchir pour que le fluide
s’écoule. Cette résistance est due aux forcesr@statiques attractives localisées sur ou pres
de la surface des particules. C'est une mesurentigu@. La contrainte seuil dépend des
types des solides présents, de leurs charges @eesurespectives, de la concentration de ces

solides, du type et la concentration des autres @onsels qui peuvent étre présents.

YP = koo— VP (Ib/100ft) Equation (1.3).
Leoo €t Lgoo SONt les lectures respectives a 600 rpm et 300stprte rhéometre FANN 35.
VP: Viscosité plastique.
7. Notion de mouvement laminaire de cisaillement :

Un matériau soumis a un ensemble de forces eseptilde de se déformer, les
mouvements des différents points du matériau dépéieh entendu de la répartition et de
l'intensité des forces appliquées. Un mouvemeninaire de cisaillement est engendré pour
certaines distributions de ces forces. Au courshdel mouvement, on considére que le
matériau présente une structure en lamelles, echesuadjacentes. La déformation du
matériau s’effectue par glissement relatif desédéfites couches, sans qu'il y ait transfert de
matiére d'une couche a l'autre. Les mouvementsriaimés de cisaillement sont engendrés a
l'aide de rhéometres. C’est a partir de tels mowa@s) que peuvent étre déterminés les

parametres rhéologiques des fluides.
7.1 Contrainte de cisaillement:

La contrainte de cisaillement (notég est la grandeur dynamique fondamentale en
rhéologie. Au cours d’un mouvement laminaire daittament, deux couches successives au
contact I'une de l'autre se déplacent relativemante par rapport a l'autre. Il apparait a
I'interface de ces deux couches des forces deefrmtht qui s’exercent tangentiellement a la
surface de la couche : elles sont appelées forcesdlement (figure (1. 2).
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N

df- 1,
4' L

Couche de fluide 2
- df "

Couche de fluide 1

Figure (1. 2)zorces agissant sur deux €léments de couchese®isi

N

En supposant que la couche (1) est animée d’uassétysupérieure a la vitessede
la couche (2), la couche (1) exerce sur la cougherfe force de cisaillement dF parallele au
mouvement et tendant a accélérer la couche (2xoughe (2) exerce pour sa part sur la
couche (1), une force de cisaillement — dF tendalat freiner. En rapportant ces forces de
cisaillement a l'unité de surface, on définit latrainte de cisaillement(équation 1.4) :

r= 3—5 Equation (1.4).

. représente une force par unité de surface ;s&beprime en newton par 7ou bien plus
commodément en Pascal (Pa) et dS est la surfabeiédire de I'entité considérée.

Il est a noter que dans le calcul de la résultalet® forces, les forces de pression
s’exercant perpendiculairement a la surface neE@mprises en compte, du fait de leur faible

valeur en comparaison des forces de cisaillement.
7.2 Déformation ou vitesse de cisaillement:

Ces deux grandeurs constituent les grasdenématiques fondamentales en rhéologie.
La définition de la déformation de cisaillement petsentée dans le cas particulier le plus
simple d’'un mouvement de cisaillement présentard symétrie plane. Le matériau est

cisaillé entre deux plans paralleles, I'un modikytre immobile (figure 1.3).
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Plan mobile t=0 t

u(xldx,t)/
x + dx /

ugX.t)

Plan fixe

Figure (1. 3): Mouvement laminaire de cisaillement entre deurplaaralleles.

On considére arbitrairement que les particules dgéme de deux couches adjacentes
se trouvent a l'instant t = 0 dans une sectiontdrdh 'instant t postérieur, les particules
auront parcouru la distance u(x, t) pour la paltigituée a I'abscisse x et u(x+dx,t) pour la
particule située a I'abscisse x+dx.

La déformation de cisaillement est définie paruiétpn 1.5 :

_ du(x,t)

Equation (1.5).
dx

Cette grandeur est sans dimension ; elle ne dépaaddu déplacement u(x,t) lui-
méme mais de la variation de ce déplacement lavegpasse d’'une couche a une couche

infiniment proche.

L’expression de la vitesse de cisaillemepf) st donnée par I'équation 1.6, il s'agit de la

dérivée par rapport au temps de la déformatiorisidgllement :

y= % Equation (1.6)

y La dimension de l'inverse d’un temps et s’exprienes'.

7.3 Equation d’état.

La détermination de ces deux grandeurs (contraeteisaillement et déformation ou
vitesse de cisaillement) permet de définir I'équatrhéologique d’état du matériau, c'est-a-

dire la relation les unissant € f(y) ou bient = f(y)). Les rhéogrammes sont les courbes

traduisant graphiquement I'équation rhéologiqueal’du matériau. La représentation la plus

10
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courante consiste a exprimer la variation de latreorte de cisaillement avec celle de la

vitesse de cisaillement.

8. Modeéles rhéologiques:

t (Pa)

Boue typique
1\"—“‘ /

_a0s
T
) nﬂ"‘“m
s
fira! 3

\ 4

Figure (1. 4): Lois de comportement élémentaires.

De nombreux modeles, reliant la contrainte de liésaentt au gradient de cisaillemepnt
ont été développés afin de décrire les comportesndrdologiques les plus couramment
rencontrés. Le cas le plus simple correspond a dekifluides newtoniens (fig.1.4):

T=nyp Equation (1.7)
Viennent ensuite les fluides dont les propriétédémendent pas du temps et dont la relation :
1 = f(y) peut s’écrire en loi de puissance. Cette loi mtrde décrire la rhéofluidification ou

le rhéoépaississement d’'un grand nombre de fluldesfluide est rhéofluidifiant lorsque sa

viscosité apparente diminue avec le gradient dalie@ment. Cela peut étre di par exemple a
un alignement de molécules anisotropes dans ledgehdcoulement ou a une destruction des
structures moléculaires [Barnes et al. (1989)]. fluide rhéoépaississant voit sa viscosité

apparente augmenter avec le cisaillement. C'estanaetéristique non-newtonienne plus rare

gue le caractére rhéofluidifiant. Le plus souvenfour décrire ces deux types de fluide, d'un

point de vue phénoménologique, on utilise une éopdissance, proposée par Ostwald-de

Waele(1925). Elle a pour expression:

=k p" Equation (1.8)

La viscosité s'écrit alorgy = ky ™) k est une constante et n un exposant qui traduit

I'écart au comportement newtonien pour lequel nSih < 1 le fluide est rhéofluidifiant et si

11
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n > 1 le fluide est rhéoépaississant. En réalitdluide n’est en général rhéofluidifiant que
pour une certaine gamme de taux de cisaillemegtl(#l). Pour les faibles cisaillements, on
observe souvent un comportement newtonien, aveplateau de viscosité a une valeur p
appelée viscosité a cisaillement nul. Pour deslleisgents élevés on observe aussi un plateau
viscosité de valeur yu appelée viscosité a cisadlgninfini. Il existe d’autres modeles plus
sophistiqués que la loi de puissance pour dé@immportement de la viscosité en fonction
du cisaillement [Barnes et al. (1989) ; Couarraz@ressiord (2000)]. Le modéle de Carreau-
Yassuda [Bird et al. (1987)] et de Cross (1965),gx@mple, tiennent compte du plateau de la

viscosité a cisaillement nul et infini. lls s’éceivt respectivement :
N-No/NoMw= L+ Q+p)HD0R Equation (1.9).
N-No/ NoNw=1/(1+1p"). Equation (1.10).

Ou a et n sont des constantegst un temps caractéristique de relaxation &t 1.,

sont respectivement la viscosité a cisaillementenal I'infini en [Pa.s].

Les modeles d'Ostwald-de Waele, de Carreau-Yassetdale Cross représentent des
comportements sans contrainte seuil. Dans le casfidédes a seuil" on ajoute la contrainte
seuil o). Si la contrainte appliquée reste inférieure thecealeur critiquet), le matériau se
comporte comme un solide. Dans le cas contrainmatgriau retrouve le comportement d’'un
fluide. Les deux modeéles les plus utilisés pouraci@riser les fluides a seuils sont,
respectivement, le modele de Bingham (1922) et twlaéle de Herschel-Bulkley (1926)

(fig.1.4)
T=1+ VP Equation (1.11).
=10+ k " Equation (1.12).

Ou VP est la viscosité plastique, k la consistashedluide et n l'indice d’écoulement. Ces
deux modeles permettent de représenter le compenterinéologique de beaucoup de fluides
au dela de la contrainte seuil. On note qu’on pewtver dans la littérature beaucoup d’autres
modéles avec différents parametres [Roberts €2@0.1); Mendes et Dutra (2004)].

9. Propriétés de filtration des fluides de forage:

La filtration du fluide de forage se produit soleffet de la pression différentielle
(différence entre la pression du fluide et celldaléormation) lorsque le fluide se trouve au

contact d’'un paroi poreuse et perméable. La prestams le puits étant supérieure a celle de

12
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la formation, du liquide pénetre dans la formatiamdis que les solides présents dans la boue
sont déposeés (cake). Deux sortes de filtratiorlieatpendant le forage: la filtration statique,
lors de I'arrét de la circulation du fluide, etfidration dynamique au cours de la circulation
du fluide, qui entraine une érosion du cake forme.

Les propriétés de filtration des fluides de faragpivent étre aussi évaluées et
contrlées par des tests régis par les recommandatie I'API. Ce sont des tests en régime
statique utilisant un filtre-presse stiardiseé.

La filtration du fluide de forage au travers desopm du puits peut avoir des
conséquences importantes, d’'une part sur le dénanedes opérations (stabilité des parois
du puits, avancement de I'outil, coincement de danjure par pression différentielle, en
particulier dans les zones inclinées) et d’autret, darsque l'on atteint le réservoir, sur
'endommagement des zones productrices Figure.(D&)s les deux cas I'augmentation de
la durée de forage ou la diminution de la prodit&icomporte des incidences économiques
défavorables. Vu l'intérét des phénomenes detfdtrtadans I'endommagement du réservoir
par les fluides de Forage.

luide de forage en circulation

salides fing
cake externe

. cake interne (=olide de laizon)

invasion du fitrat
matrice de sakle

fluicle de Is formation

Figure (1. 5) : Les différentes zones de pénétration du fluidéodige en circulation [CD manual of
drilling fluids, MI-SWACO].
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1. Définition
L’endommagement de la couche réservoir est défimme étant une réduction de la
capacité de production de pétrole, d'eau ou desgazouvant dans la formation. Il est connu

depuis longtemps comme une source de réductioa geotluction de pétrole et de gaz dans de

nombreux réservoirs.

2. Endommagement de la formation réservoir par leboues de forage:

La plupart des puits du pétrole et dm gont forés en utilisant les fluides de forafpase
d'eau. L'introduction des solides et des polymédesla boue a la fois dans la formation,
interferent avec les fluides qui saturent les pokesréaction entre les particules fines de la
formation et/ou I'incompatibilité de la saumure dservoir avec le filtrat de boueua grand

effet sur 'lendommagement du réservoir
La formation peut étre endommagée de différentgenta
2.1 Physiquement:
(a) l'invasion des solides de la boueghbnt les canaux de pore.
(b) le rétrécissement des capillaires dladsorption des polyméres envahis.
(c) waterblock, émulsion bloc, et de ghc.
2. 2 Chimiquement:
La formation peut étre endommageée par :
- la réaction entre le filtrat et le contenu geges et / ou de la matrice.
- le gonflement ou la dispersion des argiles.

- la précipitation par la réaction entrdilieat de la boue et le contenu des pores aiosilg

solution de sels et les minéraux de la matrice.
2.3 Bactérie:

La formation peut étre endommagée par des colatedsactéries et de leurs précipités,

bloquant les canaux des pores

14
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3. Endommagement de la couche superficiellskin damage & son effet sur la Perméabilité:

L’endommagement de la couche superficietien( damage est causé par l'invasion des
fluides de forage, réduisant ainsi la perméabitlee réservoir. Une permeéabilité élevée du
réservoir présente un envahissement plus impgontapport a une zone de faible perméabilité.
Mais le pourcentage de pertes en termes de perit@gaiur une zone perméable est plus petit
que dans une zone a faible perméabilité. Car la penméable a des pores de grandes tailles qui
ne sont pas completement bloquées par les masetekes. Par contre pour la zone a faibles
tailles de pore, les solides et le filtrat de laib@robablement bloqués les pores réduisant d’'une
maniere importante la permeéabilité.

4. L’endommagement de la formation pendant les opétions :
L’'endommagement de la formation peut se produire des opérations de :
Forage:
Par I'invasion des solides et des particules deebou
* Bouchage des pores
* Mouvement des particules
* Invasion de filtrat de boue
» Gonflement, floculation, la dispersion et la migratd’argile.

* Les effets d'interaction fluide- fluide aboutissarna formation d'émulsion eau / bloc,

ou I'échelle biologique
» Modification de la structure des pores de la raéservoir par action trépan.

Tubage et cimentation

Complétion

Stimulation des puits

Production

Récupération secondaire pour les puitsdigers

Récupération assistée (EOR : Enhanced €sbRery)

15
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5. Les Mécanismes de I'endommagement de formations

lIs sont basés sur I'invasion des sdidt du filtrat de la boue dans la formation, iaijng
l'interaction entre les fluides de forage et lah@aéservoir et/ou le contenu des pores. Le degré
d’endommagement dépend des caractéristiques pgsigples et de la composition de la roche
réservoir, filtrat de boue et les solides qui sideat dans les conditions dynamiques.

Les mécanismes de 'endommagement de la formatioréduction de la perméabilité

peuvent étre classés principalement en quatre aaég
5.1 Les mécanismes physiques :
Physiqguement, la formation peut étre endommagée par
Invasion des solides de la boue :

L'invasion des solides des boues artificielles & bkolides non amovibles produits
pendant le forage ou l'interaction de I'outil dalasformation sont les causes principales de

'endommagement de la formation.

Les particules plus petites que I'ouverture de pdi@tent dans le filtrat de boue. Ces derniers

formeront a l'intérieur des pores des ponts deicésh entre les grains des minéraux internes.

Les particules colloidales des fluides de foragepguvent bloquer les flux de migration
et les canaux sont les suivants: argile, déblaguttngs », agents alourdissant, différents
polyméres, bouchon colmatant. Une grande partieradilite « cake » sera €liminé par I'action de
la meche de l'outil de forage et la circulationldéboue de forage, mais la plupart des matieres
solides a lintérieur peuvent étre prises au pi€ges solides créent un effet de la couche
superficielle« skin effect » résultant en une chute de presséformation. Si ces particules ne
sont pas éliminées completement lorsque le paitmes en production, ils bloquent la roche.
L'invasion de ces particules colloidales peut étretrolé suffisamment par I'ajout des particules
de la taille convenable pour le fluide de forage.type d’endommagement (interne & externe)
ainsi que son processus est fonction des dimengiamnisule/pores, de leur forme, de la vitesse

du fluide, de la concentration de particules eliedes charges de particule et les parois des pores.
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Altération de mouillabilité et les effets sur la gace d’adsorption :

Plusieurs additifs des fluides de forage sont sétdi pour améliorer les propriétés
rhéologiques, la stabilité, le contréle d’émulsiohinhibition de la corrosion, la réduction du
torque ect. lls sont composés d'additifs polaires de surfactants qui peuvent étre
préférentiellement adsorbés sur la surface de dherd 'adsorption physique de ces composes
peut provoquer des réductions physiques de la @mifité par I'occlusion des pores, dans le cas
de haut poids moléculaire de polyméres en paréicullans les milieux poreux a faible
perméabilité ou les petits pores peuvent facilend&rg colmatés par des polymeres a longue

chaine moléculaires.

Nombreux additifs chimiques tels que les émulsifiates inhibiteurs de la corrosion, les
agents de controle de l'alcalinité, les bactérisjdnt normalement utilisés dans les différentes
opérations pétroliere peuvent interagir négativenamec le réservoir liquide/roche, change la
tension interfaciale et modifie le régime préféiednde mouillabilité de la roche (mouillable de
I'eau a I'huile ou l'inverse). Ce changement rétluperméabilité de la roche et la production des
hydrocarbures dans les région envahie du réseetaui peut affecter le rapport de production

eau / huile du puit.
Phase Trapping :
La perte de filtrat de boue dans la formation dufapération de forage en overbalance
Waterblock:

Le filtrat de la boue a base d’eau des fluidesatage déplace le contenu des pores et
change le taux de saturation dans la zone envbig. produire & partir de ces formations, les
fluides non mouillants ont pour réle de chassdilteat piegé dans les pores pour lesquels une
pression critique ou un seuil de pression est séges Ce phénoméne est connu sous le nom de
"Waterblock".

Emulsionblock :

Le contactdu filtrat de la boue a base d’eau avec le péeglstant dans les pores peut
former une émulsion stable, qui nécessite encare ¢ pression pour étre piloté a partir de la

formation.
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Gasblock :

La réaction entre le filtrat et le contenu des page/ ou de la matrice peut entrainer la
productionde gaz. Cette phase supplémentaire diminue la jpdilité relative d'autres phases.

Migration des fines :

La migration des fines est le mouvement naturelpdgticules présentes dans les pores
qui peut étre induit pendant le forage par ledildes fluides de forage dans la formation causé

par overbalance.

La migration des fines est également identifiee ro@métant la principale cause de
réduction de la perméabilité dans les milieux pereles particules fines peuvent, soit provenir

directement de la boue de forage ou libérées tter@ation suite a I'invasion de filtrat.

Différentes types de migration des fines y compaisnon-expansion authigenes des
minéraux argileux (Koalinite, chlorides, etc), emp@mn authigénes des minéraux argileux
(montmorillonite), de quartz et de carbonates soentifiés. Ces fines adhérent liborement aux
parois des pores et sont libérées sous forme dallia cause des forces hydrodynamiques
exercées par le fluide. La libération des finekeetsolides de la boue peuvent boucher les pores

est réduire la perméabilité.
5.2 Mécanisme chimique

La formation peut étre endommageée par la réactidre de filtrat et le contenu des pores
et / ou de la matrice. Les causes chimiques deddemmagement de la formation sont le
gonflement et la dispersion des argiles, les ptedie précipitation dus aux réactions entre le
filtrat de la boue et le contenu des pores aing Igs solutions salées et les éléments de la

matrice.
Gonflement des argiles :

Presque tous les gres contiennent idgles qui peuvent étre endommageées par le filtrat
de la boue a base d'eau d'ou la réduction de lan@abilité de la formation. Les argiles
détritiques ont été ancrées dans la matrice ausabeirla phase de sédimentation. Ces argiles
normalement font partie intégrante de la matriceheose et, par conséquent, ne sont pas

mobiles. Les argiles diagénétiques ont été trandpeidans les canaux de pores apres la phase de
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sédimentation par les eaux souterraines en cifonlate dernier type d’argile peut restée en tant

gue particules libres dans les pores ou les capauxent couvrir leurs surfaces.

La nature et le contenu des électrslytians le filtrat influencent les mécanismes
d'hydratation de l'argile. Les argiles détritigpesivent se gonfler et réduire les canaux des pores.
Les argiles peuvent étre libérées des pores deaflace et transportées par le filtrat plus loinglan
la formation. Elles peuvent s’introduire dans dapiltaires des autres zones de la formation et

induire un blocage.

Les argiles minérales sont plus petites avec unetste plate, ont leur surface plus
grande et, par conséquent, ont tendance a réaggrlas fluides d’injection. Les argiles les plus
couramment associées a la formation sont: smedlite, koalinite, chlorite. Ces argiles
minérales sont sensibles a la composition, le pkh dorce ioniqgue de I'eau environnante. La
smectite est considérée comme la plus endommageatie argile s’hydrate et se gonflent 20
fois par rapport a sa taille normale et de rédléreayon de I'écoulement dans un pore ou se
trouvent également les installations et la migraties particules. Mais le gonflement des argiles
affaiblit la structure de matrice, et abaisse letiesse critique. L'lllite et la kaolinite, toutes
considérées comme non- gonflantes, sont hydratal@guvent contribuer a la migration des

fines dans la formation.
Formation des précipités insoluble :

La plupart des problemes d’endommagement des f@nsasont dus aux interactions
fluide- fluide ou roche- fluide. L'’endommagement dddes réactions chimiques est lié aux
fluides mis en place avec les fluides de résemwoita minéralogie de la roche. La différence de
composition chimique entre le filtrat de la bouelet composés présents dans la roche peut
conduire a des effets indésirables qui aboutisgeria formation de matieres organiques

(paraffines et asphalténes) et inorganiques (Ga845Q SrSQ et FeC@).
5.3 Mécanisme thermodynamique :

La stabilité des boues de forage a base d'eaufiesttée d’'une part par les charges
électriques et par des barrieres mécaniques etdstamtre les particules dispersées dans le
systeme. Cettestabilité est aussi affectée par la températureviddlissement, la présence

d'électrolyte ainsi que le cisaillement.
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Température de vieillissement :

Pendant le forage, les fluides de forage sont egas la température statique et
dynamique du vieillissement. L’augmentation dediapérature augmente I'énergie cinétique des
particules dans le systéme et les molécules incéggsodans les fluides de forage. Une
température plus élevée augmente également lecdiiso de I'eau, de sorte que la valeur du pH
du fluide de forage diminue. La température infhug les fluides de forage en affectant leurs
composants hydratables. L'augmentation de la teathpér entraine la scission de liens dipdle
eau-polymeres et/ou les liens dipble eau-argilaussi la dégradation des polyméres. Du a la
scission du dipdle de 'eau des couches hydrataggléds et des polymeres, la quantité de l'eau
libre dans la boue augmente de maniére signifieatia dégradation des couches hydratées des

argiles et des polymeéres se traduit aussi partadtion d’'un cake poreux et perméable
L'influence des électrolytes et du cisaillement :

Le traitement des fluides de forage avec des élgtds entraine une diminution de
différence de concentration en ions et donc a @égeadiation des couches hydratées d’argiles et
des polyméres et par conséquent la quantité de lileee dans le fluide de forage augmente. Le
cisaillement de la boue provoque l'étirement de$eautes du polymére, fractionnement de
dipbles de l'eau des couches d’hydratation de paignet de I'argile et enfin la scission de
filaments de polymeres par le passage de son poiitjue de cisaillement dans des conditions
extrémement élevees de cisaillement.

Tel que discuté ci-dessus, des températures piwged, le traitement des électrolytes et
le cisaillement élevé de la boue peuvenmbvoquer la dégradation des couches hydratées de
polymeéres et d'argiles. Du a la formation d'unrdiltcake poreux et perméablene grande
guantité de filtrat se dissipe dans la formatioh déplace le contenu de pores qui cause plus

'endommagement (phénoméne de changement de latsat) [Syed Zeeshan Jila2000)].
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1. Introduction

L’argile utilisé dans se travail est connue sousiden de"bentonite” Elle désigne
généralement une poudre minérale constituée esbemént de montmorillonite (famille des
smectites). Dans leur état naturel, la plupartgissments de bentonite sont hétérogenes ; ils
sont constitués de smectites mélangées ou intifisa avec lillite et/ou la kaolinite et
d’autres impuretés [Laridt al. (2005)]. La bentonite est largement utilisée damsambreux
secteurs industriels (pharmacie, cosmétique, chigérie civil, agroalimentaire ...). Elle est
utilisée sous forme pateuse ou a I'état de poudue fa réalisation de barriéres étanches pour
les déchets industriels et ménagers (géomembramgsriitiques) et les déchets radioactifs
(barrieres ouvragées ; poudre compactées). A lligtaide, la boue de bentonite se définit
comme unesuspension eau- argilé’origine de l'usage de la boue est sans aucunedles
forages pétroliers [Besq (2000)]. Elle permet, dil le ses propriétés rhéologiques, de faire
face aux nombreuses exigences du forage, telles lgustabilité de l'ouvrage (par
imprégnation du terrain et par fabrication d’'unegour limiter la filtration vers la paroi) et
I'évacuation des déblais [Jozja (2003); Besq (2P00)

2. Les matériaux argileux:

Les phyllosilicates sont des silicates dans lesglesl tétraédres de SiO4 forment des
feuillets infinis bi-dimensionnels. Ces feuilletgtraédriques sont condensés avec des
octaédres d'oxydes métalliques dans un rappom21:1. Les phyllosilicates sont également
appelés plus simplement silicates lamellaires [Lea® (2002)]. Les différents groupes de
minéraux argileux se différencient par l'arrangeimda leurs couches tétraédriques et

octaédriques représentés sur la figare).

Cavité hexagonale
Cation interfolliaire (I<, Na, Ca)
N

couche tétraé¢drique

couche tétraédrique

™
Cavité hexagonale
Cation interfolliaire (KK, Na, Ca)

} couche octaédrque
@ Oxygéne

® Hydroxyle

e Cation tétraédrique (Si, Al)

@ Cation octaédrique (Al, Mg, Te)

Figure (3.1): Représentation schématique d’un feuillet de pBillate 2:1 [Luckham et Rossi (1999)].
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L'organisation structurale des phyllosilicates lEs$ée sur une charpente d'ion &
OH [Calllere et al. (1982)]. Ces anions occupent les sommets d'assgesblactaédriques
(O et OH) et tétraédriques ® Dans les cavités de ces unités structurales ékames
viennent se loger des cations de tailles variat®®, AlI**, Fé*, F&*, Mg®") en position
tétraédrique ou octaédrique. Ces éléments s'omggangiivant un plan pour constituer des
couches octaédriques et tétraédrigues dont le reordBtermine I'épaisseur du feuillet.
L'espace entre deux feuillets paralleles s'apesiace interfoliaire. Lorsque deux cavités sur
trois de la couche octaédrique sont occupées par@l un autre ion métallique trivalent), la
structure est déenomméoctaédrique Quand la totalité des cavités octaédriques exipse

par des ions métalliques bivalents, la structunepglletrioctaédrique.
3. Classification des argiles:

Il existe difféerentes classifications des argilés plus classique est basée sur

I'épaisseur et la structure du feuillet. On distimginsi quatre groupes [Jozja (2003)]

i) Minéraux & 7A : Le feuillet est constitué d'une couche tétraédrigtid’'une couche
octaédrique. Il est qualifié de T:O ou de type Sdn épaisseur est d’environ 7 A.

i) Minéraux a 10A : Le feuillet est constitué de deux couches tétigads et d’une
couche octaédrique. Il est qualifi¢ de T:O:T ou tgpe 2:1. Son épaisseur est
d’environ 10 A.

i) Minéraux & 14A : Le feuillet est constitué dkalternance de feuillets T:O:T et de

couches octaédriques interfoliaires.

iv) Minéraux interstratifiées L’'épaisseur du feuillet est variable. Ces min&ragsultent

du mélange régulier ou irrégulier d’argiles appaate aux groupes ci-dessus.

Parmi I'ensemble des argiles citées dans le tablgaw), les trois familles les plus

importantes sont les kaolinites, les illites etde®ectites :

i) Kaolinite : Dans le cas de la kaolinite, le feuillet est tougoneutre, dioctaédrique et

alumineux, de composition @FiAl2)Os(OH), par demi-maille [Pédro (1994)].

Morphologiquement, la kaolinite se présente soumdode particules hexagonales constituées

par des empilements de feuillets [Jozja (2003)].

i) Smectites: La structure de la couche octaédrique des smectitesi que la localisation
des substitutions, ont conduit & une classificatiences minéraux. Ainsi, il existe deux

grandes catégories de smectites. Les premiéeres dited dioctaédriques du fait de
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'occupation de seulement deux sites octaédriquesr@is. Parmi elles, certaines présentent
majoritairement des substitutions dans la couchaédcique (montmorillonite), alors que
d'autres sont principalement substituées dans Ilmsches tétraédriques (beidellite).
Typiquement, l'ion en site octaédrique est aloatuinium, qui est remplacé par du
magnésium ou du fer, alors que le silicium tétragdr est remplacé par de I'aluminium. I
existe un troisieme type de smectite dioctaédrigoesédant essentiellement du fer au degré
d’oxydation lll dans sa couche octaédrique, remplaar de I'aluminium ou du magnésium
(nontronite). Les autres smectites sont trioctageds, car, dans ce cas, tous les sites
octaédriques sont occupés. L'ion en site octaéelegtien général le magnésium. Parmi elles,
certaines sont caractérisées par des substitudiomsagnésium par le lithium dans la couche
octaédrique (hectorite), alors que pour d'autess slibstitutions ont principalement lieu dans

la couche tétraédrique, ou le silicium est rempfzaréde I'aluminium (saponite).

Tableau (111.1) : Classification des phyllosilicate 2:1 [Jozja @3]).

Feunillet | Charge Dioctaedriques Trioctaédriques
par
maille
0 Kaolmite Amtigorite
1: 1 (Sigh Alg)0yo(OH)s (S1y)(Me;)0:0(OH)g
#0 Berthierines
(SissAl) (Mg’ 6 M )01(OH)s
=0 Pyrophyllite Tale
(Sigh{ Alg)0ro(OH)y (S15)(Mgg) 020 OH)a
SMECTITES
0.4 Montmorillonite Hectorite
A (Sig)(Al4.Mey)030(OH)g My, ™ (Sig) (Mg Liy)O20(OH)gM*
2:1 1.2 Beidellite Saponite
(Sig Al )AL O90(OH)4 M T (Sig AL Meg)O20(0H) 4 M ™
1.2 Tllites Vem]ieuli‘rei
a (SigxAl)(Aly M 020(0H)y | (SigxAly)Mgs.y M )020(0H),
1.8 Koy K e
MICAS
2 Muscovite Phlogepite
(SigALNALYO(OHRK (SigAls)(Mgg) 0o OH K 5
4 Margarite Clintonite
(SisAL)(AL)D(OHKCa (S1:AL) (Mg 0y OH),Ca’

La localisation des substitutions est un facteuterddéinant dans les propriétés
d'adsorption des smectites, d'ou l'importance deldssification décrite ici. Cependant, la
montmorillonite et I'hectorite, dans lesquellesdabstitutions ont principalement lieu dans la
couche octaédrique, sont les plus répandues daretdee, et donc les plus souvent étudiées
[Viallis-Terrisse (2000)].

iii) lllite : Comme les smectites, cette famille est aussi utigdilicate 2:1. Les feuillets

possedent une charge globale négative, plus étpweeelle des smectites, qui est compensée
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par des ions potassium. La difference fondamertade les smectites réside dans le fait que
les ions compensateurs (potassium) ne sont qudaitdement échangeables : l'illite a une

capacité d’échange cationique faible. Il n'y a pHsydratation des espaces interfoliaires
[Jozja (2003) ; M'bodgt al.(2004)].

4. Les smectites:

Comme nous l'avons déja indiqué plus haut, ce tgphyllosilicates est constitué de
deux couches tétraédriques encadrant une couchédoicjue (figure 3.1). Les minéraux les

plus importants de cette famille sont la montmoniite, la beidellite, I'hectorite et la saponite

[Jozja (2003)]. Cette famille d’argile est compodégoarticules plates d’'une grande extension

latérale avec des diamétres allant de quelgue®nsa plusieurs centaines de microns.

P hmu/// = Z} />:f‘ A

L _/ ==y « Si, Al

// aspace ' Intectewllet e Al Fe, Mg
o -yl_____._ — anterfeurllet = - i
bordures —_ hy, e - - —
i SR o
\ ¢ 3

(a)

Figure (3.2) :a) lllustration de I'empilement des feuillets d'argit@ontrant les surfaces basales, les
bordures des particules, ainsi que les espacetemitiets [Viallis-Terrisse (2000)].
biReprésentation schématique [Luckham et Rossi (1 @@dempilement des feuillets
unitaires dans une smectite.

Ces particules sont elles-mémes constituées d'yilament de feuillets unitaires, formant
spatialement une structure de type "jeu de caftggte (3.2.a). L'épaisseur totale du feuillet
et de I'espace interfeuillet associé est d'enviddh [Viallis-Terrisse (2000)]. Des molécules

d’eau sont susceptibles de s’intercaler dans l@spaerfoliaire fig.(3.2.b). Le degré

d’hydratation dépend de la nature du cation hydeate I'humidité relative. Cette possibilité
de "gonflement" des espaces interfoliaires conduit a désigner cgies par le terme

d’"argiles gonflantes"

Les études électrocinétiques menées sur les sewedtitdiquent que pour tout pH
supérieur a 2 ou 3, celles-ci portent une charggthé a leur surface, neutralisée par des
cations dits "compensateurs”. La principale origiiee cette charge de surface provient de

substitutions isomorphiques au sein du réseaualiimst résultant du remplacement des
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cations métalliques du réseau par des cations deentdille mais de charge inférieure. Cette
charge négative est couramment notée charge stilefpermanente et se situe aux alentours
de 7.10° e/ A% Elle est & I'origine du gonflement de ces ming&ran présence d’eau. D’autres

facteurs interviennent également dans la formatienla charge de surface : certaines
imperfections au sein du réseau cristallin, la gmés de liaisons rompues en bordure des

particules, ou celle d’hydroxyles structuraux erfae [Viallis-Terrisse (2000)].

Pour les phyllosilicates, les espaces qui se tmueatre les feuillets (figure 3.2)
peuvent étre vides ou remplis. lls sont vides damas ou les feuillets sont neutres et occupés
par des cations dés que les feuillets de I'édificessentent un déficit de charge a la suite de
substitutions isomorphiques. Ces cations rétalitsgélectro-neutralité du systéme et en
méme temps assure la liaison entre les feuillgecadts, qui est ici de nature ionique [Pédro
(1994)]. Ces cations peuvent étre sa@tssoit hydratés Les cations les plus fréquents sont
cad’, Mg®*, K*, Na', Li*. Dans le cas des smectites ou les cations comfeensasont
hydratés avec la présence d’'un film d’eau entrddaslets concourant a leur écartement, on
parle deminéraux expansiblesa propriété essentielle de ces minéraux estdbisperser au
contact de I'eau pour former des suspensions plun@ns stables. Les cations interfoliaires
sont en général échangeables par des cations guganet minéraux se trouvant dans des

solutions mises au contact du phyllosilicate (Feg8i3).

Feuillet 1 ™,

“4—— Couche interfoliaire

() mo

\ Feuillet 2 . Cation
%

Fig. (3.3) : Représentation schématique de la couche interli@ns le cas de cations interfoliaires
hydratés [Jozja (2003)].

On caractérise alors chaque phyllosilicate parCspacité d’Echange Cationique
(CEC) définie comme étant le nombre de cations monoval@guivalents chimiques) gu'il
est possible de substituer aux cations compensapaur compenser la charge électrique de
100g de minéral calciné. Il y a, dans les argitksyx principales causes d’existence d’'une

capacité d'échange ionique, I'une interne et laettterne [Glaeser (1953)] :

i) La présence de substitutions isomorphiques (CEE€rne) : La plus fréquente est la
substitution de A" par M¢* dans la couche octaédrique. C'est le mécanisnmeipeai

d'échange pour une montmorillonite. Pour cettdaf@aillereet al.(1982)], la distance entre

25



Synthése bibliographique Chapitrl. Microstructure et propriétés colloidales derttenite

les sites négatifs situés au niveau de la couctedgque et le cation échangeable situé a la
surface du feuillet est telle que les forces diation sont faibles. Des substitutions de Si par

Al dans la couche tétraédrique sont également lplessi

i) Les phénomeénes de bordure (CEC exterAe)x bordures d’'un feuillet, les valences du
silicium et de I'oxygéne en couche tétraédriquend’part, de I'aluminium et de I'oxygene en
couche octaédrique, d’autre part, ne sont pas &surPour compenser ces valences, des
molécules d’eau s’hydrolysent et il y a apparittgroupes silanol (Si-OH) ou aluminol (Al-
OH) qui, en fonction du pH, peuvent capter ou Epéles protons. Ces derniers peuvent étre
échangés avec d’autres cations. Le nombre et l@renates charges de bordure de feuillet
seront directement liés au pH [Jozja (2003)]. Lanign1997) a montré que les charges de
bordure de feuillet prennent une importance plgsificative lorsque la taille des particules
diminue. Ces phénomenes expliquent environ 20 %adeapacité totale d’échange d'une

smedctite.

En résumé, la charge négative des particules asgiteest compensée par l'adsorption
de cations, essentiellement le sodium et le caldans le cas des smectites. Ces contre-ions
sont localisés sur les surfaces externes des ylagiainsi qu'entre les feuillets unitaires. Ces
cations peuvent étre échangés par d'autres cair@sents dans le systeme et on peut ainsi
définir une capacité d'échange cationique pourclmargillon donné. Cette capacité d'échange
cationique dépendant du pH de la solution, elleeesgénéral mesurée a pH neutre, ce qui
permet une comparaison fiable des difféerentes dmmrexpérimentales. Dans le cas des
montmorillonites, la littérature rapporte des vasecomprises entre 85 et 160 milliéquivalents

pour 100grammes d'argile [Viallis-Terrisse (2000)].
5. Microstructure de la bentonite:

Pour comprendre la microstructure de la bentoniteys présentons dans ce
paragraphe une revue bibliographique sur la miarogtre de la montmorillonite en prenant
en considération les différents types de mineraid’@mpilements de particules constituant

I'argile en question. Cette démarche est motivée pa

(1) la forte présence de la montmorillonite dans lgrgtture [Didier (1972);
Luckham et Rossi (1999)Duran et al. (2000); Tombacz et Szekeres
(2004)],

(i) le fait que les phyllosilicates présentent des Igidies de structure et de

propriétés [Le Pluart (2002)]

26



Synthése bibliographique Chapitrl. Microstructure et propriétés colloidales derttenite

(iii) la bentonite en général, particulierement celleliétiici, est constituée en

grande partie par ce type de minerai.

En plus de leur facteur de forme exceptionnel g¢aéralement compris entre 100 et 1000]
(fig.3.4)], les montmorillonites possedent la piéf@ de gonflement la plus intéressante de
tous les minéraux de la famille des phyllosilicatdsus nous attachons dans cette partie a
décrire leur structure a différentes échelles atslepropriétés spécifiques. Ceci est rendu
possible par l'utilisation de techniques expériratag telles que la Diffusion aux Petits
Angles des Rayons X (DPAX) [Pons (1980)], la Miaagie Electronique a Transmission
(MET) et la Microscopie Electronique a Balayage @)JEDifférents auteurs ont mis en
évidence trois niveaux d'organisation dans les esyets argileux, particulierement les
montmorillonites. Nous avons repris sur la figuré & présentation des différents niveaux
d’organisation selon I'échelle d’observation propmspar Le Pluaret al. (2004). Nous
présentons donc dans cette partie les trois diffeér®bjets" caractéristiques de cette structure

multi-échelle des montmorillonites.

=100 a 1000 nm 8 a 10 nm 0.1 410 pm
-— _————,
5 — '_'-"I —_— e ——
e:-:—“—‘} -
e =— 1 mnm : =

T.e fteuillet La particule primaire I asrdoar

Fig. (3.4): Structure multi-échelle de la montmorillonite [Péuartet al.(2004)].

5.1 Le feuillet:

Les feuillets sont les unités structurales de lEsmissant la nature minéralogique,
'appartenance au type d’argile, les propriétéssmioschimiques ainsi que le comportement
macroscopique. Le feuillet représente la répétitimmizontale de la demi-maille dans les
directions x et y. Il est assimilable a un disqueaocune plaquette, possédant des dimensions
latérales de I'ordre du micron, et faisant a peespum nanometre d’épaisseur. Ces plaquettes
sont considérées comme souples et relativementndéfdes. L'anisotropie des feuillets est
tres importante. Dans la famille des smectitesgcHarge d’'un feuillet varie de 0,2 a 0,6
électron par maille, selon la localisation des stiligons et le taux d’'occupation des couches
octaédriques. La montmorillonite posséde envird @,0,4 électron par maille [Le Pluart

(2002)]. Comme nous l'avons dit plus haut, les areti compensateurs a la surface des
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feuillets de montmorillonite sont généralement d@ss calcium ou sodium. On emploie
généralement les termes de montmorillonite "cakelget de montmorillonite "sodique" pour

faire référence a la nature de ces cations.
5.2 La particule primaire:

Les particules constituent le premier niveau d’argation. Elles sont caractérisées par
un empilement de feuillets identiques parallelem&nieur plan de base. Les forces de
cohésion entre feuillets sont plus faibles quessedixistant au sein du feuillet. Si on considére
les principales espéces minéralogiques, la streiotier la particule observée dans un plan
perpendiculaire au plan des feuillets peut se ptésesuivant trois grands types
d’empilements (i) Empilement ordonnéu les feuillets sont empilés les uns sur les autre
dans un ordre parfait. C'est le cas des phylladilis dont I'espace interfoliaire est vide ou
anhydre (plutbt pour les kaolinites ou illiteg)) Empilement semi-ordonngu désordre
translationnel). Dans ce cas, les feuillets sudisggsesentent des translations "semi définies".
lls sont séparés par quelques molécules d’eauaisspur de la particule est variable et
dépend du degré d’hydratation. lls peuvent glids¢éralement les uns sur les autres.
(iEmpilement désordonn@u désordre turbostratique). Dans ce cas, delefisusuccessifs
présentent des translations et/ou des rotationkapoues dans tout I'édifice. Les feuillets
sont séparés par un film d’eau permettant une libt&ion autour d’un axe perpendiculaire
au plan de la particule [Pons (1980) ; Pédro (1]994)

5.3 L'agrégat

C’est un ensemble de particules primaires orientizes toutes les directions. Les
agrégats ont une taille qui varie de 0,1 a 10 mgmmme il est montré sur la figure. 1.4 [Le
Pluart (2002)]. Il s’agit d'un assemblage de pattés dont I'arrangement est gouverné par le
type de forces résultant des interactions entrécpéas (et du degré de compaction). En effet,
lorsque les forces répulsives sont dominantesp#etcules s’orientent parallelement et la
structure est dite dispersée. Ces particules stddsat au seird’agrégats plus au moins
denses selon la texture et le nombre des partjcalasi que les distances entre celles-ci.
[Tessier (1975)], en prenant pour référence lesnées de [Mering et Oberlin (1971)] et de
[Van Olphen (1963)], portant sur les minéraux esiales, a proposé une nomenclature pour
nommer les différents modes d’association des quaet (détaillés plus loin) : l'agrégat
constitué de plusieurs particules primaires a @émé unité morphologique Je dernier
niveau d’organisation est constitué pardaper-agrégatsou se regroupent les agrégats.
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Selon la quantité d’eau présente au sein du syse&nie nature de l'argile considérée,
I'organisation sera plus ou moins variée. Il erutésdifférents types de structuration comme,
par exemple, dans le cas de la montmorillonite,ppgiséde des unités morphologiques trés
déformables. Ces déformations sont probablements @isées que dans les autres
phyllosilicates, méme si elles sont relativememtitikes du fait que les particules possédent
une certaine rigidité [Luckham et Rossi (1999);jd¢2003)].

On en conclut que l'organisation de la microstreetde la bentonite (du feuillet a
'assemblage d’agrégats) ne peut étre interpréteesq I'organisation de I'espace poral est
prise en considération. La dimension, la formeaaetistribution des espaces poraux dépendent
de la granulométrie de l'argile, de son caracténeflgnt et aussi du fluide interstitiel et des
contraintes auxquelles la bentonite est soumisaur@iet al.(1990)] ont décrit I'existence de

trois types d’espaces liés a I'organisation dehlase solide dans des argiles (Figure 3.5) :

1 um 0.01 pm
1 um — F —
Agrégat V?E'”“ =
Eif
Pia
Particule Détail d'unc particule
constituée par § feuillets
Détail d'un agrégat F : feuillet élémentaire
Représentation shématique constitud par association E_ifi espace inter-fo!iaire.
dun arrangement d'agrégats de particules Pia ; micropore lenticulaire
Pia : Pore inter-agrégats. Pip : Pore inter-particules interne a la particule

Fig. (3.5): Les différents types d'espaces poraux [Toetred. (1990)]

i) L'espace interfoliairesépare deux feuillets dans un empilement. Il eséigdement occupé
par les couches d’eau adsorbée (1 a 4) et desxsatahangeables, et son épaisseur moyenne

est comprise entre 1,5 et 2,5 nm.

(i) L’espace interparticulaireséparant les particules argileuses qui formenadesgats. Il est

susceptible de diminuer jusqu’a atteindre la vakdeiri’'espace interfoliaire pour les argiles
fortement compactées [Pusch (1982)]. Dans ce typspdce, la double couche, qui sera
traitée en détail plus loin, peut se développes. iécropores lenticulaires sont intérieurs aux

particules, a I'échelle de quelques nm.

(iii) L'espace interagrégah une section moyenne comprise entre 1,6 et 16 unrfieau
circule librement (eau libre) limitant les effete@rostatiques de la double couche (fig3.5).
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6. Le systéme bentonite-eau:

Les particules de la bentonite présentent une graffihité pour I'eau qui s’exprime
d'une part par la quantité d'eau qu’'est susceptdderetenir l'argile et d’autre part par
I'énergie avec laquelle cette eau est retenue.n@agmeéne d’ordre capillaire résultant de la
granulométrie fine des particules ainsi que derésgnce de charges a la surface des feuillets
vont contribuer a accentuer les interactions bemtarau. Pour comprendre cela, on
s'intéresse a I'échelle des particules ou les lfgilsont séparés par un nombre variable de
couches d’eau (entre O et 4) et des pores leniieslde I'ordre de 30 & 50 A [Touret al.
(1990)]. Les particules sont plus ou moins épajssaen la nature du cation compensateur et

les propriétés physico-chimiques de la bentonite.

Les particules sont séparées les unes des autresm@ajuantité d’eau, relativement
importante, mais elles ne sont cependant pas indépées. Du fait de la trés grande étendue
des feuillets dans leur plan et des forces d’'attradnterfeuillet, il se forme des connections
entre particules par rapprochement de deux zondeudéets extérieurs a deux particules
adjacentes, ou par interaction entre feuilletslguredétaillera par la suite [Luckham et Rossi

(1999)]. Comme cela a été expliqgué plus haut, Esiqules ainsi connectées forment des
agrégats ou des super-agrégats suivant la ders#tésuspensions. Cette organisation est

caractéristique de ce qu’on appéleilieu granulaire”.

[=§

S
P\_\x

=

Fig. (3.6): Représentation schématique de I'état gel [J@£)83)].

Lorsque I'hydratation se poursuit par le gonflemees particules, on désigne I'état de
la bentonite hydratée sous le terme"del”. Ces types de gels sont caractérisés par des
particules trés laches constituées d’'un nombrdefaile feuillets (en moyenne 5), voire des
feuillets isolés, situés a des distances allant3@dea quelques centaines d A fig. (3.6).
L’ensemble forme un réseau tres souple, aux prggsriémportantes de viscosité et de
thixotropie [Glaeser (1953) ; Jozja (2003)].
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6.1 Dispersion des feuillets:

En présence d’eau, une bentonite peut former uidesdlydraté, un gel et/ou une
suspension plus ou moins stable. Cela est pogpiite au caractére gonflant de cette argile.
Ce comportement est traité en détail par difféerantsurs [Norrish (1954); Swartzen-Allen et
Matijevic (1974); Van Olphen (1977); Luckham et Bid4.999)].

Si on essaye de comprendre le phénoméne de gonflemeniveau de I'organisation
structurelle de la bentonite, on peut distinguarxdéchelles différentes(i) une dispersion
interparticulaire ou la pénétration des molécules d’eau est localesgiee les particules
élémentaires{ii) une hydratation interfeuillet®u la pénétration des molécules d’eau est

localisée entre les feuillets qui constituent uadipule [Hendrickst al.(1940); Pons(1980)].

Le phénomeéne d’hydratation interfeuillet augmerdedistance entre les feuillets
(distance basale) comme le montre la figure 3. €kbam et Rossi (1999)]. Auparavant, des
études par diffraction des rayons X réalisées sgr ghyllosilicates hydratés sous pression
relative controlée ont montré que I'eau s’y organ& couches moléculaires planes [Ben
Brahim (1985)]. En outre, d’autres auteurs ont i&ud montmorillonite et ont montré
I'existence, pour des pressions relatives d’eaissantes, d’hydrates successifsa 1, 2, 3 et 4
couches

couche tétraédrique _, Z

couche octaédrique —

couche tétraéedrique -7

eau + cations

Fig. (3.7) : Représentation de I'espace interfoliaire (distaresale) entre deux feuillets de
montmorillonite [Luckham et Rossi (1999)].

d’eau auxquelles correspondent des distances basalel2,6 ; 15,6 ; 18,6 ; 21,6 A
respectivement [Bradlest al. (1937); Mering (1949); Pons (1980); Ben Rhaieinal. (1986),
Bérend (1991)]. A ce stade et a des faibles étawgdchtation, entre 1 et 4 couches d’eau
interfoliaires, le minerai de montmorillonite restans un état qu’'on qualifie de solide hydraté
[Ponset al. (1981); Ben Rhaierat al. (1986)].

Lorsque l'insertion de I'eau se poursuit, dans ystesne de montmorillonite hydratée,
au-dela de 4 couches, on parle dans la littératiureprocessus "de gonflement”. Il est
principalement di a la formation, entre feuilledjagents, de ce qu'on appelle "double
couche diffuse" qui sera détaillée plus loin [Nsiri(1954); Luckham et Rossi (1999)Fks
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distances interfoliaires passent brusquement d& 2hydrate & 4 couches d’eau) & 30 A et
au-dela, sans que lI'on puisse mettre en évidendéistinces comprises entre ces deux valeurs
[Ponset al. (1987); Bérend (1991)]. Pour des teneurs en eaipiportantes, on parle plus
souvent de dispersion ou de suspension de montomite! dans I'eau que de gonflement

agueux de la montmorillonite [Le Pluart (2002)].

Les propriétés d’hydratation, de gonflement et dpeatsion n’existent que parce que
I'énergie de cohésion interfoliaire est suffisamméaible pour que les molécules d’eau
puissent pénétrer entre les feuillets. Cela a &bliéa travers une succession de travaux
antérieurs effectués sur les phyllosilicates enég@net la montmorillonite en particulier
[Hendricks et al. (1940); Norrish (1954); Pons (1980); Ben Rhaietral. (1986); Bérend
(1991)]. L’aptitude d’un phyllosilicate a s’hydratge résume donc dans la concurrence entre :
(i) 'énergie d’attractiondes molécules d’eaqui se traduit par la somme des interactions eau-
cations, eau-eau et eau-feuillets(iét I'énergie de cohésion interfeuilletpui dépend des
cations interfoliaires, de l'origine de la charge feuillet et du mode d’empilement des
feuillets. Par conséquent, lorsque la cohésiore rélstvée, I'hydratation devrait étre limitée a
guelques couches d'eau. Le cas typique est la noyilomite-Ca, pour laquelle I'énergie
attractive est inférieure a I'énergie cohésive Bdsorption de la deuxiéme couche d’eau.
Par contre, dans les systemes ou la cohésionduntibets devient tres faible devant I'énergie
attractive, le nombre de couches d’eau insérées dmuenir tres élevé, conduisant, comme
dans le cas de la montmorillonite-Na, a la dispersles feuillets [Ponst al. (1981); Ben
Rhaiemet al. (1986)]. Dans la littérature, on trouve une nomatuce bien spécifique a ces
deux modes de gonflement qui se distinguent par dptitude d’hydratation. Il s’agit des
gonflements "cristallin” et "osmotique" [Norrish9@4); Didier (1972)] :

(i) Gonflement cristallinde la montmorillonite ou, également, du gonflementprésence

d’eau vapeur. Il permet d’augmenter la distancerfoliaire de 9.6 & 20 A. Ce gonflement est
directement lié au nombre de couches d’eau adsodree les feuillets. Il est intéressant de
noter qu’une montmorillonite, méme séchée a 105pr€sente généralement une distance

interfoliaire d’environ 12 A, témoignant de la peése d’eau liée entre ses feuillets.

L’amplitude du gonflement cristallin est liee a n&gie dhydratation des cations
compensateurs. Dans le cas d'une montmorillonitdeQahénomeéne de gonflement est réduit
a ce type de mécanisme. [Norrish (1954); Ben Rhaieah (1986)].

(i) Gonflement osmotiqueppelé également gonflement "macroscopique” oulgoeit

“libre". Il se produit lorsque I'énergie d’hydraitat est suffisante pour franchir la barriere de
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potentiel due aux forces électrostatiques attrastientre feuillets. Au-dela de la deuxieme
couche d’eau adsorbée a la surface d'un feuilestulperd ses propriétés d’eau liée et devient
de I'eau libre. Dans le cas de montmorillonite-Bia,parle du gonflement cristallin mais aussi
du phénomene de gonflement osmotique. Ce derrseiiteeéde la formation d’'une couche
diffuse. L'épaisseur de celle-ci, qui dépend denl’considéré et des caractéristiques de la
solution, peut atteindre 100 nm. La raison du ganéint osmotique est la différence de
concentration entre la solution interne {Ndans l'espace interfeuillet) et externe, avec une
concentration inférieure en NaCause de la fixation électrostatique de,Natte différence

ne peut étre compensée que par une quantité supmigne d'eau entrant dans l'espace
interfeuillets [Egloffstein (2001); Kozalet al. (2005)].

6.2 Role des cations compensateurs:

Le gonflement tel que nous venons de le décrire¢ @ea qualifié d’idéal. Il n'est en
fait observé que dans des conditions bien préc@&sendant du couple matériau- cation
compensateur. [Hendriclet al. (1940)] se sont les premiers intéressés a préle@séle des
cations échangeables sur le début de I'hydratatibt&érieurement, des études ont montré

I'existence de deux groupes de cations compensafsorrish (1954); Ponet al. (1981) et
(1982); Ben Rhaierst al.(1986); Tourett al.(1990); Faisandiegt al.(1997)] :

(i) Les cations qui permettent d’obtefardispersion maximurpour la montmorillonite mais
également pour, tous les phyllosilicates préserdastpropriétés d’hydratation. Ces cations
sont: N, Li*, K" et Ag'.

(i) Les cations qui ne permettent goé hydratation limité& quelques couches d'eau (2-4
suivant le minéral) : CsC&*, Mg**, B&™.

Norrish (1954) a relié le gonflement des particuggileuses a I'hydratation des
cations en classant ces derniers par valeur déardes de leur énergie d’hydratation réduite.
Il obtient le classement suivant '|LNa’, C&*, K puis C&. Ce classement est bien logique a
partir du moment ou les cations' lst Na permettent d’obtenir une dispersion maximale alors
que les cations Ghet C$ ne permettent qu’une hydratation limitée. Ce ntpst le K qui

pose un probléme, tantdt il se comporte comme N#anédt comme Ca

Faisandier (1997) montré que le potassium provogquéormation d'un systéme
hétérogéne ou coexistent, au sein d’'une méme platides feuillets de smectite hydratés et

des feuillets collapsés (distance & 10 A). De pliejtres auteurs ont montré que la présence
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de certains métaux ou cations d’'un grand rayongismipouvaient diminuer le gonflement
interfoliaire [Berekeet al.(1997); Auboiroux (1998); Kozaldt al. (1999)].

7. Interactions dans une suspension aqueuse de bmnite:

Pour bien comprendre le comportement de la bemtamt suspension aqueuse ainsi
gue linteraction entre les particules argileusiésest intéressant d'étudier de pres les
interactions entre les feuillets et les différeptgameétres influant la stabilité colloidale du
systeme bentonite-eau. Dans la littérature, le d¢ecwlloide désigne tout systeme dispersé
dont les dimensions varient de 1 a 100nm. L'utiisade ce terme n’est cependant pas aussi
restrictive; elle est appliguée pour des structyles "grossiéres” résultant d’assemblages
d’éléments colloidaux comme les suspensions aggkede bentonite qui peuvent avoir une
distribution granulométrique de l'ordre du micrdBopifas (1998); Besq (2000); Corvisier
(2001)].

La stabilité des dispersions des suspensions dals dépend fortement de la charge
électrigue existant a l'interface entre la pargoetl le milieu liquide. Les particules argileuses
présentant une charge négative sur leurs surfadésierires [Cailléreet al. (1982)], le
scénario "idéal", ou les particules argileuses sispersées dans I'eau, semble évident. Dans
ce cas, les particules se repoussent entre ettasse des forces électrostatiques. Elles n'ont
donc aucune tendance a s'agglomérer et, par cargeda suspension demeure stable.
Cependant, la réalité est beaucoup plus complexegalactére stable ou instable des
suspensions aqueuses de bentonite étant lié atueendes cations compensateurs et aux
dimensions et interactions entre les "doubles cesi@lectriques” existant autour de chaque
particule. Dans la littérature, la stabilité collale des particules chargées se résume, en
grande partie, a I'étude de la distribution des@bs électriques sur les surfaces des particules
argileuses hydratées (la double couche électrigt@) I'étude des différentes conditions de
stabilité ou d’agrégation a travers la combinaisnire toutes les forces d’attraction et de
répulsion dans le systeme (la théorie DLVO) [Luckhat Rossi (1999)]. Ces modéles
(double couche électrique et la théorie DLVO) sogtessaires a la compréhension des
interactions entre feuillets qui vont permettrde@r tour, la compréhension de la rhéologie

des suspensions aqueuses de bentonite.
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1. Introduction

Les polyméres et les tensioactifs sont courammesbces dans les formulations
industrielles de maniére a tirer parti de leursppéiés caractéristiques individuelles. Bien
souvent, ces matériaux sont ajoutés dans des gigpgnargileuses pour améliorer leurs
propriétés colloidales et rhéologiques. Prenonseligle des fluides de forage: la boue doit
assurer la stabilité des parois forées, empécheretaie de fluides provenant des nappes
souterraines, limiter la filtration vers la parayrpuse, permettre de remonter a la surface les
déblais de la roche broyée par le trépan et askuremaintien en suspension lors de I'arrét des
opérations de forage. Pour optimiser ces fonctidhsgst nécessaire d’avoir une bonne
connaissance des propriétés rhéologiques du fetidemprendre la nature des interactions entre
les additifs et I'argile. Cela permet de bien adapa composition du fluide et les parametres
d’écoulement aux conditions de forage [Carta&bal.(1990); Caenn et Chillingar (1996)].

2. Systemes eau — (Polymere/tensioactif) :
2.1 Polymeres

Les polymeres en solution aqueuse sont d'une tr&sdg variété, ce qui a amene les
scientifiques et les industriels a les classer ddifférentes catégories en fonction de leurs
structures, leurs natures, ou encore leurs applitatLes polymeéres peuvent ainsi étre d’origine
naturelle (bactérienne, animale ou végétale) ouhsyigue, neutres ou chargeés, flexibles ou
rigides. En effet, en milieu aqueux, certains payes portent des charges positives ou négatives
et deviennent ainsi des "polyélectrolytes” tel ¢ri@olyanionique cellulose et le xanthane. Ces
deux polymeres, utilisés dans la présente étudmra@nnent a la famille des polysaccharides
hydrosolubles [Baudez (2001) ; Esquenet (2003)etR&992)].

Nous commencgons, dans les sous-paragraphes suiymmtdntroduire le PAC et le

xanthane, puis nous passons a leurs propriétesd@ios agueuse a travers la littérature.
2.1.1 Polyanioniquecellulose (PAC):

Une caractéristigue du PAC est le degré de subetitDS) du groupe carboxymethyl
qui est supérieure a 0,8. Le polyanionique celkilest employé principalement comme réducteur
de filtrat pour les boues a base d'eau douce at dle mer mais il agit également en tant que
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viscosifiant dans ces systemes. Le PAC est disfmmrib deux catégories (viscosité élevée et
faible), ce qui donne le méme degré de réductiofiitdat mais différents degrés de viscosité. La
température de dégradation du PAC est environ 8€ 4t il n'est pas sensible a la dégradation
bactérienne [Senthil Kumar et al. (2003)].

2.1.2 Xanthane:

La gomme de xanthane (ou xanthane) est définie @rmm polysaccharide exocellulaire
synthétisé a partir d’'un processus de fermentatame culture pure du microorganisme
Xanthomonas campestri€e polymére est commercialisé essentiellemens gotme d’'une
poudre de couleur blanche a creme. Bien que sonspit relativement élevé, la gomme de
xanthane trouve des applications industrielles nmenmdes et variées, grace a ses propriétés
rhéologiques exceptionnelles a cause de sa steuemrdouble élices lui conférant régidité
importante. On [l'utilise dans l'industrie pétrokgren cosmétique, dans la formulation des

peintures, dans l'industrie alimentaire, etc.[Sini2001); Muroz et al. (2001); Esquenet (2003)].

La gomme de xanthane utilisée dans notre travaildesMISWACO, La structure du
polymeére est représentée sur la figure (4.1).

Glucose

CH,OH CH,OH CH,OH CH_OH
o (= o o
oH o b om 2 on e
oH OoH OH oH
ACOCH.,, o AcOCH,, o

Mannose
OO M COO R acetyle
(=] (=]
Acide
pPyruvigue

Acide
glucuronigque

MOOC O—CH, b CH_,OH o
e (e] =]
< - Mannose
N HOH oHhoHo
CH, [=]

Ac = CH,LCO

M = contre-ion Na*, K*, ca®*

Figure (4.1) : Structure primaire de la gomme xanthane [Meltab, & al. (1976)]

La présence des charges négatives sur la chairentleane facilite I'interaction soluté-
eau, d'ou I'hydrosolubilité de la gomme des 10 Pa@r contre, il est insoluble dans les solvants

organiques les auteurs [Esquenet (2003); Simon1{20@nt résume les difféerents facteurs
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conditionnant la vitesse d’hydratation de la gomanedeux partied) I'agitation, la température
et la finesse des grains ont un impact positifi)da présence d’électrolytes, compétiteurs vis-a-
vis du polysaccharide pour I'eau, a un effégatif.

2.1.3 Polysaccharides en solution aqueuse :

Dans l'eau, les polysaccharides s’organisent sous\d d’'un réseau transitoire dans
lequel les liaisons intermoléculaires se formentsetrompent au cours du temps [Mitchell
(1979)]. Le comportement hydrodynamique d’'une sofutie polymere dépend des interactions
polymére-solvant, mais il est lié également augrattions polymere — polymere a partir d’'une
certaine concentration. Cette concentration critigst appeléeoacentration de recouvrement
géomeétrigue c*elle délimite deux domaines de concentratiod#ug et semi-dilué[De Gennes
(1979)]. Le régime semi-dilué peut se diviser liénme en deux sous régimeson enchevétrét
enchevétrgSouthwicket al. (1981)].

En solutions diluées (c << c*), chaque macromok@dt considérée comme isolée et les
interactions entre le polymére et le solvant ss@ppndérantes. Les interactions entre chaines de

polymeéres sont minimisées et la macromolécule & maximum (fig.4.2)

En revanche, pour des solutions plus concentrées,edchevétrements de molécules
apparaissent, et les interactions polymere-polyndergennent prédominantes. Dans ce cas, la
solution est ditsemi-diluéeet la concentration est supérieure a c* (fig.4.2)

c<(Cc*

Fig. (4.2): Représentation schématique de la concentratitiquéri'de recouvrement (c*) séparant
les domaines dilués (c < c*) et semi-dilués (c p[Be Gennes (1979)]

Lorsque les Polyméres sont de méme nature, onpéub@ des répulsions par effet stérique. Les
polymeéres se repoussent et s’excluent mutuellegentespace qu’ils remplissent. Dans le cas

contraire ou les polymeres son pas de méme nalesejnteractions sont essentiellement
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attractives et les polymeres s’attirent mutuelleimein s’attachent entres eux. Ces deux cas

d’attraction résument le fait que certains polybacicles se comportent comme des épaississants
s'ils sont seuls et comme des gélifiants s’ils sas#ociés a un autre type de polysaccharides [De
Gennes (1979)].

2.2 Alkyl benzene sulfonate (LAS ou LABS):

Les tensioactifs sont des molécules qui ont ungeplaydrophile et une partie hydrophobe.
Ces molécules, dites "amphiphiles”, sont compodéadeux parties d'affinité chimique différente:
une téte polaire hydrophile (qui peut étre chamé@eutre) et une queue aliphatique hydrophobe
(figure 4.3.a) [Drappier (2004)].

Placées en solution aqueuse, les molécules deaetisis'organisent de facon a satisfaire
ces deux affinités opposées et forment des stestgui ont la caractéristique de pouvoir
atteindre des échelles mésoscopiques, c'est-adtine la taille est intermédiaire entre le
microscopique et le macroscopique. A faible conegion, les molécules de tensioactifs sont
dispersées (Fig4.3.a).

A partir de la concentration micellaire critiqué.C.M) elles s'agrégent par exemple en
micelles sphériques (Fig. 4.3.b) ou cylindriquegy.(F.3.c). C'est une micelle géante a une
longue chaine dont sa longueur est trés grandentiesean rayon (quelques microns devant
guelques nanometres) et ressemble sous cet aspecp@lymere. Dans ces systemes, les tétes
hydrophiles sont au contact avec I'eau et les qubydrophobes se rassemblent au coeur de la
micelle formant une région sans solvant. Le rayetadnicelle est de I'ordre de la longueur d'une
molécule de tensioactif [Israelachvili (1992) ; Ddcet Williams (1999)]. En faitagrégation en
micelle est trés courante, mais ne constitue pasglie possibilité, et il existe une grande

diversité de structures formées par les molécutgghghiles.

La forme du rassemblement des molécules dépena wanipérature, de la concentration
en tensioactif ou bien encore de la salinité (cas ndicelles chargées). Ces différentes
organisations au niveau microscopique induisentdifésrences d'aspect et/ou de comportement
au niveau macroscopigue. On observe ainsi diffésephases pour un systéme donné : phase de
micelles géantes, phase lamellaire, nématique, ¢tarson (1999)].
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Queus hydrophobe

Tite i deeaile \

Fig. (4.3.a):Molécules d'un tensioactif disperséb} Micelle sphériquec) Micelle cylindrique [ est de
l'ordre de quelques nanometrespdut atteindre plusieurs micrométres [Drappier £00

On distingue trois principaux régimes en fonctiena concentration [Drappier (2004)] :

i) Le régime dilualans lequel les micelles sont dispersées. Danas;éacviscosité de la solution

est donnée par la loi d'Einstein
N = Nsolvan{1 + 2.50) Equation (4.1).

Ou @ est la fraction volumique de tensioactifs.

BN

i) régime semi-dilué :a partir d'une concentration critique notée c* Ilescelles
s'enchevétrent : c'est le réegime semi-dilué. Laglewnir caractéristique du systeme est alors la
distance moyenne entre deux enchevétrements, apfmigueur de corrélatiog (Fig. 4.4).
Expérimentalement, c* est la concentration pouuddle la courbe de la viscosité a cisaillement
nul change brutalement de pente (Fig. 4.4). On centpintuitivement que I'enchevétrement des
micelles dans le régime semi-dilué rend la solubeaucoup plus visqueuse que dans le régime
dilué [Drappier (2004)].

iil) régime concentré Lorsque la longueur de corrélatigrdevient de I'ordre de la longueur

de persistancép, on est dans le régime concentré. La longueureaisigtance est la longueur

pour laquelle on peut considérer que la micellgigiste Fig. (4.4) [Drappier (2004)].
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Fig. (4.4) : Définition de la concentration c* au dela de ldbkes micelles sont enchevétrées (exemple
d’'une micelles géantes enchevétrées) [Drappierd)200

Le tensioactif qui a été utilisé dans le présemtdil est I'alkyl benzéne sulfonate (LAS). Il
s’agit d'un tensioactif anionique, sa molécule aststituée d’'une chaine aliphatique et un cycle
Benzeénique. Elle a une téte polaire formée d’'uugement sulfonate. La téte polaire se dissocie
dans I'eau, le groupement reste attaché a la chaindis que le contre-ion Nast libéré en
solution. La structure du LAS est représentée auigure (4.5) Ce surfactant est généralement
utilisé pour augmenter la durée de vie des moussesomme détergent, ce qui explique sa
présence dans de nombreux produits cosmétiqueguelies shampooings et les dentifrices ainsi
gue dans la plupart des détergents a vaisselldess@e. Il est totalement biodégradable, ce qui

motive sa valorisation et son utilisation dansflieisles de forage.

CHi— (CH3 )y~ CH—(CH3),,— CH;

SO3Na

Fig. (4.5): Formule de la molécule de Linear Alkylbenzenddhiate (LAS)
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3. Systeme eau — bentonite — macromolécule :
3.1 Mécanisme d’adsorption

L’adsorption est un phénomene physique de fixadies constituants d’une phase liquide
ou gazeuse sur une surface solide. Dans le cdadimiption de polymere par les surfaces de
particules argileuses, les macromolécules s’adesbrgénéralement par segments de chaines
appelés "trains". Entre deux trains consécutifs, macromolécules forment une "boucle". Le
segment de chaine situé avant le premier trainpogsde dernier est appelé "queue" fig. (4.6.a)
[De Gennes (1987) ; Mongondry (2003)].

Les études d’adsorption montrent que les mécanigmegouvernent I'adsorption sont
spécifiques a la nature de la macromolécule adspraisi qu'a la nature de la particule
adsorbante. De facon générale, les polyméres slaglstopar des interactions de type Van Der
Waals, électrostatiques, hydrophobes ou par laticréale liaisons hydrogéne [Israelachvili
(1992); Tadros (2003)]. L'adsorption des polymerssr les surfaces dargile conduit
généralement a un systeme stérigue stable ou afloogation par ponts, ce qui a des
conséquences sur la rhéologie et la stabilité dtesye [Changet al. (1992)]. A noter que la
littérature actuelle est trés riche de contribwidraitant de I'interaction argile-polymére, ou la
détermination de la quantité de polymére adsorléd'argile est au centre de sujet. Les théemes
portent généralement sur I'effet de la nature stinetle de I'additif ou de I'argile, la nature des
cations existant dans le systéme, le poids molieutd la charge du polymere ou encore I'effet
de la force ionique (ou salinité) du milieu [Luckhaet Rossi (1999); Breen (1999); Ramos-
Tejadaet al.(2001), (2003); Simoet al.(2002); Mpofuet al.(2004)].

Plateau d'adsorption

Queues <_,——~

¥

Coequ. de saturation Cequ.

Boucles

(a) (b)

Fig. (4.6): a)Schéma des différentes séquences d'un polyméosgkadsur une surface argileuse.
b) Représentation schématique d’'une isotherme d’ptisnr [Mongondry (2003)].
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En pratique, l'affinité du polymere poliadsorbant est caractérisée a température
constante par deisothermes d’adsorptionCes derniers représentent la quantité de polymére
adsorbé (adsorbat) en fonction de la concentraiopolymére libredans le milieu dispersant,
appeléeconcentration en polymere a I'équilibf&. Pour normaliser ces isothermes, on rapporte
la quantité de produit adsorbé I'unité de surface accessible ou a I'unité deseadsorbante si
la surface spécifique n’est pas déterminée. Leshesuobtenues présentent le plus souvent deux
domaines (fig. 4.6.b) : Pour les plus faibles cotrations d’adsorbat a I'équilibre {C on
observe une croissance plus ou moins rapide susangffinité pour la surface. Au-dela d’'une
certaine concentration il apparaitra, un platedauwlgtermine la quantitE,.x maximale adsorbée
sur la surface dans ces conditions [Feret (1992)ddndry (2003)].

En général, la détermination de la gt@ame polymere fixé a la surface des particules
argileusesI() se fait d'une maniére indirecte par différence deantités introduite et restante
dans le surnageant. Cette méthode a I'avantage gasimodifier le systeme étudié par I'ajout de
marqueur sur I'adsorbat [Feret (1992)]. Dans ce leadétermination de I'isotherme d’adsorption

se fait de la fagon suivante :

- Le surnageant est séparé par centrifugationgrgngh temps défini, généralement suivant la
viscosité du mélange. Pour connaitre la teneur @ym@re dans le surnageant, on emploie
souvent une méthode d’analyse spectrophotométf@oanget al. (1992), Ramos-Tejadat al.
(2001) et (2003), Yangt al.(2003)].

- La quantité de polymére adsorbé est alors dé@tésmpar différence des teneurs initiale et

finale en polymere en appliquant la relation suigan
I'=(Ci- C)V/Im Equation (4.2).

Avec: @ concentration initiale en polymére (mg/l)
Ce: concentration en polymeére du surnageant (mg/l)
m : masse d’argile introduite (g)
V : Volume total de I'échantillon (1)
I est alors exprimé en mg/g d'argile seche intraditéanmoins, la détermination Hedevient

peu précise dans le cas de faible adsorption tdddiimprécision dans le calcul de la différence
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3.2 Mélange a base d’additif neutre :

Dans le cas de I'adsorption de macromoléculmstressur des argiles, leur fixation a la
surface serait majoritairement due a la créationlidisons hydrogene entre des groupes
hydroxyle, quand il y en a, et des atomes fortenégttronégatifs comme I'oxygéne. D’autres
liaisons de type Van Der Waals sont également ageéiss [Luckham et Rossi (1999)]. Dans ce
type d’adsorption, la fraction des segments "tfaipd est généralement autour de 0.4. Cette
fraction p constitue un parameétre important pour déterminéneigie de I'adsorption du
polymeére par les particules argileuses [Breen (J]J999n a reproduit sur la figure (4.7) une
représentation schématique du phénoméne d'adomtion polymére non ionique sur des
particules de bentonite [Iset al. (2004)]. Il s’agit de (poly)(vinyl alcohol) (PVA)jeuté a des
suspensions argileuses a différentes concentratigass auteurs rapportent que l'adsorption du
PVA par les surfaces de particules change la répartdes charges de la double couche
électrique. Ainsi, les propriétés rhéologiquesastabilité des suspensions argileuses peuvent
étre ajustées en jouant sur la concentration du Baffs le systeme (figure 4.7). D’autre part, en
utilisant la diffraction des rayons X, [Iset al. (2004)] ils ont montré que le PVA s’introduit
entre les feuillets des particules notamment pauoeintonite calcique qu’ils ont utilisée. Cela est
généralement un parameétre supplémentaire, a prendrensidération, pour la compréhension de
la réponse macroscopique des mélanges eau — kentopolymere neutre [Chamg al. (1992);
Luckham et Rossi (1999); Schmielt al. (2000), (2002); Rosst al. (2003a), (2003b); Alemdar
et al.(2005a), (2005b)].

polyméte

; :Q’ ;r;;-lj._lgj

ey

Clay+Water systeme Clay+Water systeme Clay+watere+polymere Clay+watere+polymere
(steric iraetion) system@ridging interaction) systeme (steric repul3ion

Fig. (4.7): Représentation schématique de I'adsorption d’uynpére non ionique par des particules de
bentonite en fonction de la concentration de pohgnfisciet al. (2004)].
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3.3 Mélange a base d’additif cationique :

Les particules d’argile en solution agse ont une forte charge négative. Par conséquent,
I'adsorption d’'un polymére ou tensioaatétioniquesur une surface chargée négativement se fait
par interactions coulombiennes entre les grouptsnigues du polymeére et la surface d'argile
[Dau et Lagaly (1998); Breen (1999); Janek et Laga003); Alemdaet al. (2005a); Isciet al.
(2005)]. On admet généralement que les polycatiomsine attractivité instantanée sur la surface
d'argile, dans ce cas peu de boucles sont fornfiesign des trains adsorbép >0.7). Ainsi, la
guantité de polymére adsorbée demeure plus impertfBreen (1999)]. Dans ce cas, le
processus d'adsorption est essentiellement iriélenguisque la désorption exige la désorption
simultanée de tous les segments de train ainsiagdéfusion du polycation loin de la surface
d'argile dans la solution [Breen (1999)]. Cettendualité est peu probable et devient tres difficile
a imaginer méme si quelques auteurs ont signalémuoueste désorption pour des systémes
similaire [Claessoet al.(1994)].

3.4 Systemes eau — bentonite — additif anionie:
3.4.1'Adsorption:

Dans la littérature, la caractérisation des syssesa@ — argile — macromolécule anionique est
étudiée généralement en tenant compte de la fordgue du systeme [Feret (1992); Tadros
(1996); Eceet al.(1999); Breen (1999); Guingét al.(2001); Yalcinet al. (2002); Alemdaset al.
(2003); M'bodjet al. (2004)]. Dans son travail de these, [Feret (19824t intéressé a I'affinité
CMC-montmorillonite a I'aide d’isotherme d’adsomti a différentes salinités et concentrations
en argile. Il a confirmé expérimentalement le ndtépondérant de la force ionique du systeme
dans I'adsorption de ce polyélectrolyte sur I'agil

— Aux faibles forces ioniques, la quantité de polyengdsorbé atteint rapidement une valeur
limite peu élevée, quel que soit le taux de chalgepolyelectrolyte. D'aprés I'auteur
[Feret (1992)], il peut s’agir d’'une adsorptiontglpe électrostatique sur les faces latérales
de l'argile chargée positivement.

— Aux salinités plus élevées, I'adsorption est plmpartante sans présenter de saturation

nette aux concentrations en polymere étudiées. Banas, les macromolécules s’adsorbent sur
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'ensemble de la surface de l'argile, par des diass hydrogéne, grace a I'écrantage des
répulsions électrostatiques.

Ces méme constatations ont été relevés par [BrE¥ID)] en citant des travaux antérieurs
dont le travail de [Mortensen (1962)] rapportang dgs ions polyvalents assurent des ponts entre les
groupes anioniques du polymere et les sites négstif les surfaces d’argile. Par ailleurs, [Breen
(1999)] rapporte que l'adsorption dans ce type yiémes est moins importante par rapport a
d’autre type de polyméres. On admet, généralemenidgns le cas des polyanions, I'adsorption est
assurée par une fraction relativement faible densets de train. Cela a été relevé par [Breen
(1999)] en signalant que les travaux sur I'adsorpties polyanions ne sont pas explicites, sur ce
point, comparativement a ce qui a été prouve mEsIpblyméres neutres ou cationiques.

Sur la figure (4.8.a) est reproduit I'effet de Nasiir 'adsorption de la gomme de
xanthane par 8.5% de bentonite naturelle [M'djl. (2004)]. On remarque qu’a partir 0% de
NaCl, I'adsorption augmente avec la concentratiexahthane jusqu'a obtenir un plateau a partir
de 1000ppm. Contrairement a ce qui été dit parefF€r992)], et sans évoquer linteraction
électrostatique aux bords des particules d’arffifehodj et al. (2004)] pensent que I'adsorption
du xanthane, en absence du sel, est assurée ptrdes de van der Waals et les liaisons
d’hydrogéne. Egalement que cette derniére explicagipparais beaucoup plus logique, surtout
gue nous savons maintenant que les bords ne soidyjaurs de charges positives

D'autre part, la fig. (4.8.a) montre une forte agson du xanthane pour des
concentrations plus élevées d’électrolyte. L'exgdiicn donnée par [M'bodgt al. (2004)] est
semblable a celle de [Feret (1992)]. Les auteursex@ que cette augmentation d’adsorption
pourrait étre expliquée par I'effet écran favorsé la présence de I'électrolyte dans le systeme.

Par ailleurs, et contrairement aux suspensiongeargpolymeére anionique, les mélanges a base
detensioactifs anioniquesont moins abordés dans la littérature [Etal. (1999); Gungoet al.
(2001); Yalcinet al.(2002); Alemdaset al.(2003)].
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Fig.(4.8): a)Adsorption de la gomme de xanthane par 8.5% dobiée naturelle a différente
concentration de sel [M'bodj al.(2004)].b) Potentiel z&ta pour une bentonite naturelle entfon de la
concentration de SDS [Giingét al.(2001)].

Les tensioactifs étudiés par ces auteurs, de la emnénguipe de recherche, sont
principalement I'Alkyle benzéne sulfonate linéa(®®BSL), le dodecyl benzeéne sulfonate de
sodium (SDBS) et le SDS. En étudiant I'influence dctrolytes, polymeéres et tensioactifs, Ece
et al. (1999) rapportent que l'influence des tensioadififoniques sur des boues a base de
montmorillonite est plus complexe que sur un atgpe d’argile. Ces auteurs expliquent que
pour des faibles concentrations de tensioactitéta négative de I'additif peut s’attacher aux
bords des particules chargées positivement paactitin électrostatique. Cela empéche la
formation des liaisons face-bord, ce qui explicueliminution de la viscosité pour cette gamme
de concentration. D’apres [Eoet al. (1999)], I'ajout supplémentaire d’ABSL favorise le
rassemblement des bords hydrophiles qui forment fibesilations ponts, ce qui explique
laugmentation de la viscosité de la suspensiorbelgonite aprés une certaine concentration
d’additif.

Dans un autre travail dédié aux mélanges bentenf®S, [Glngbet al. (2001)] ont
réalisé des mesures zétamétriques et spectronedrigupour mettre en évidence la nature de
l'interaction bentonite — SDS. Ils ont conclu gleugmentation de la viscosité en fonction de la

concentration du tensioactif est associée a landitiun du potentiel { | (fig. 4.8.b). Les auteurs
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adoptent I'explication initiée par [Ec al. (1999)] ou les tétes de I'additif sont supposéesrav
des liaisons électrostatiques avec les bords d#isiypas. Dans ce cas, lgseues du tensioactif
se joignent pour former des clusters favorisanfldaulation de la suspension. D’autre part,
[GUng et al. (2001)] avancent I'éventualité que le SDS peutri@sir au niveau inter-foliaire.
Cela est démenti expérimentalement, sur deux tectHi® anioniques : SDS et Lauryle sulfate
d’ammonium (ALS), par des diffractions par rayong¥élcin et al. (2002)] ; [Benchabane et
Bekkour (2006)].

3.4.2 Cinétique d’adsorption

La cinétique d’adsorption est étudiée par la détstion de la quantité adsorbEeapres
des temps de contact variables du mélange polymargile.Sur la figure (4.9) un exemple de
courbes obtenues par Feret (1992) pour un systavt@ € montmorillonite — NaCl. La courbe
présente un plateau d’équilibre aprés une dizaineudes de contact. Il s’agit d’'une cinétique
lente par rapport a la cinétique d’adsorption dées systémes a polyméres cationiques
(généralement de I'ordre d’une heure). D’autre,d&eret (1992)] a trouvé des temps d’équilibre
de l'ordre de 12 heures pour les systemes : poli@nide — montmorillonite mettant en jeu des
liaisons hydrogéne dans I'adsorption de ce polymerdre sur la surface d’argile.
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Fig. (4.9): Cinétique d'adsorption du systéme CMC — montmamitie, [NaCl]=0.2M,
Cargie =109/l [Feret (1992)].
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3.4.3 Rhéologie des suspensions bentonite — addatifionique :

Les interactions entre particules d’argiles détaent d’'une maniére directe le
comportement rhéologique de la suspension. Aiasprésence d’'un additif organique dans le
systeme aura une influence sur le comportementsdiahle quel que soit le type d’interaction
macromolécules — particules [Chaeg al. (1992); Feret (1992); Luckham et Rossi (1999);
Ramos-Tejadat al. (2001); Heinzet al. (2004); M'bodjet al.(2004); Isciet al.(2005)]. Dans les
paragraphes suivants, nous présentons |'effetajieut d’additifs sur la contrainte seuil et sur la

viscosité des polymeres et les tensioactifs ani@sq

En général et & des faibles cisaillements et $&dinet quel que soit la quantité ou le type
de la macromolécule anionique adsorbée, la cotdgrasruil disparait ou diminue fortement
lorsque quelques macromolécules sont adsorbédssshbiords [Feret (1992)]. Pour cet auteur, les
chaines adsorbées perturbent la formation d'unetsiie de l'argile en chateau de carte, les

suspensions présentant dans ce cas un comportsim@ie en écoulement.

Par contre, lorsque le polymere s’adsorbe sur tlausurface, a force ionique élevée, la
rhéologie des mélanges devient dépendante de theadsorbée, notamment de son épaisseur
et du type de polymere employé. Evidement, ceslteésusont lies a la masse moléculaire du
polymere, comme le montre Feret dans son travaheélse [Feret (1992)].

L’'auteur en conclut que dans le cas d'un polymégepdtite masse moléculaire, le seuil de
contrainte reste négligeable. Ce type d’additifrar@le de dispersant des particules d'argile,
empéchant la formation de toute structure inteipadire au repos. Dans le deuxieme cas, ou la
masse moléculaire du polymére est plus élevédluénce de I'additif sur les mélanges devient
plus complexe. Dans ce cadre, Feret (1992) a mqu&éour des faibles concentrations en CMC
(10° g/mol), la contrainte seuil devient négligeabléaestructure de I'argile au repos est détruite.
Lorsque la quantité de polymere adsorbé augmentseuil de contrainte réapparait et augmente
rapidement. Un résultat similaire est présenté méoent par M'bodjet al. (2004) sur les
mélanges bentonite—xanthane—NaCl. On remarqueastigure (4.10.a) que les plus faibles
contraintes seuil correspondent au mélange deus faible salinité (NaCl=0%). A des fortes
concentrations de sel, M'bodf al. (2004) ont montré que l'adsorption du xanthane argm

avec la concentration de polymére, ce qui dimiraueesdance a se disperser (fig. 4.8.a).
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Fig. (4.10): a)La contrainte seuil du mélange bentonite — XarghahlaCl en fonction de la
concentration du polymére et de I'électrolyte [Mipet al.(2004)].b) Rhéogrammes d’'un mélange CMC
— montmorillonite et de ses constituants en sahgigueuse [Feret (1992)].

Dans ce cas, a forte force ionique, l'effet écras dharges rend la configuration du
polyélectrolyte plus compacte autour des particalesbentonite. Ce qui isole davantage les
agrégats solides en diminuant les contacts entke €ala favorise la création d’'un réseau
tridimensionnel discontinu facilitant le cisaillenteet par conséquent la diminution de la

contrainte seuil (fig.4.10.a).

Du point de vue viscosité, la présence de polyraéienique entraine genéralement une
augmentation remarquable de la viscosité des ssgpende bentonite [Feret (1992) ; Hewtz
al. (2004) ; M'bodjet al. (2004)]. Pour Feret (1992), cela prouve que l'argilest pas le seul
élément qui contrdle la rhéologie du mélange. Airaiteur remarque que dans le cas des
mélanges argile — polymeére, la variation de laosgé devient plus réguliere que celle de la

suspension argileuse (fig.4.10.b).
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Partie expérimentale

Partie expérimentale

Le but de I'étude expérimentale, déterminé lesctanatiques rhéologiques

des complexes argile-additif anioniqgues (polymeérensioactif), ainsi que

l'application de ses mélanges dans les boues a Uasmi et voir le degré

d'endommagement de réservoir causé par ses mélanges

Cette partie expérimentale articulée autour de dgmuandes parties: partie

rhéologie et partie endommagement

l) Partie rhéologie

Le cinquieme chapitre consiste a étudier d'abomhémlogie des suspensions
de bentonite, sans additifs, pour bien comprendeze cbmportement
rhéologique de ces suspensions argileuses et #prdsologie des deux

polyméres (xanthane et polyanionique cellulose),

Le sixieme chapitre consacré pour la rhéologierdémnges bentonite-additif
anionique en utilisant au début un seul polyntgpe. Il s’agit du Xanthane
(Flovis), utilisé souvent comme additif dans lesid® de forage. Le but est
d'étudier I'effet de I'ajout de Xanthane sur lapsmsion de bentonite et aprés
I'effet de tensioactif sur la suspension de betaogt enfin I'effet de I'addition
simultanée d'un tensioactif (LAS) et d'un polymép€anthane) sur la
suspension de bentonite. Les résultats rhéologigsmst en régimes

stationnaires (courbes d’écoulement).

Il) Partie endommagement

Le dernier chapitre pour évaluer le degré d'endogement de réservoir par
des essais de déplacements et des analyses dectdifir des échantillons
bentonite en poudre, bentonite dans I'eau et ldamypés bentonite-polymere,
Kaolin en poudre, kaolin dans 'eau et le melang@ik (Xanthane, PAC) et

en fin conclusion générale.
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Partie expérimentale

Le but de l'étude expérimentale, déterminé les cténiatiques rhéologiques des
complexes argile-additif anioniques (polymere, iaif), ainsi que I'application de ses
mélanges dans les boues a base d’eau et voir té dendommagement de réservoir cause

par ses mélanges.

Cette partie expérimentale articulée autour de dgardes parties: partie rhéologie et

partie endommagement

[) Partie rhéologie

pY

» Le cinquieme chapitre consiste a étudier d'abordh&ologie des suspensions de
bentonite, sans additifs, pour bien comprendreolmportement rhéologique de ces
suspensions argileuses et aprés la rhéologie daex pelyméres (xanthane et

polyanionique cellulose),

 Le sixieme chapitre consacré pour la rhéologie dedanges bentonite-additif
anionigue en utilisant au début un seul polyntgpe. Il s’agit du Xanthane (Flovis),
utilisé souvent comme additif dans les boues dagfarlLe but est d'étudier I'effet de
I'ajout de Xanthane sur la suspension de bentenitgres l'effet de tensioactif sur la
suspension de bentonite et enfin I'effet de I'aoldisimultanée d'un tensioactif (LAS)
et d'un polymere (Xanthane) sur la suspension dwobie. Les résultats rhéologiques

sont en régimes stationnaires (courbes d’écoulément
II) Partie endommagement

e Le dernier chapitre pour évaluer le degré d'endogemant de réservoir par des
essais de déplacements et des analyses de ddfraséis échantillons bentonite en
poudre, bentonite dans l'eau et les mélanges hevuwiymeére, Kaolin en poudre,

kaolin dans l'eau et le melange kaolin (Xanthawe;)Ret en fin conclusion générale.
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Le but de ce chapitre expérimental est étudieolaportement rhéologique des suspensions
de bentonite seule (sans additié$)le comportement des polymeéres Xanthane seUPAEt
seule en solution aqueuse par des essais d’écauleMetre objectif est de comprendre le
comportement rhéologique des suspensions de rhenseule (sans additif), des solutions de
xanthane et de polyanionique cellulose (sans pecésdiargile). Cela nous permettra par la
suite d'étudier l'effet de I'ajout de polymere (W@t de prochain chapitre) sur le

comportement rhéologique des suspensions argileuses

La premiére partie sera consacréecatactérisation rhéologique des suspensions de

bentonite seule.

La deuxieme partie portera sur I'étude des deunpares (Xanthane et polyanionique

cellulose) a différentes concentrations et a diffiées vitesses de cisaillement.
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1. Moyens expérimentaux:

La caractérisation rhéologique des suspensiongitBaa été effectuée a I'aide de deux

by

rhéomeétres rotatifs a vitesse de cisaillements gé@polLe premier a grande vitesse de

cisaillement et le deuxieme petite vitesse de ligésaent (respectivement Rheotest et Low

Shear 40) équipés de géométries cbne-plan diam8tfecm, angle : 0.3° pour Rheotest et

cbne- cone 0.65cm pour le Low Shear 40

Figure (5. 1.a):Rhéoteste

Cone

Surfaces rugueuses

Figure(5.2a): Géométrie de mesure Rhéoteste

Le fluide est cisaillé entren plan et un cbne.
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Figure (5. 1.b):LS40

Cone

Surfaces rugueuses

Figure(5.2b): Géométrie de mesure LS40

LLedé est cisaillé entrdeux cones.
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» Propriétés de la Bentonite de Maghnia:

Tableau (5. 1): CompositionMinéralogique de la bentonite

Echantillon Minéraux argileux Minéraux non argileux
lllite Mont Calci. | Dolomite.| Felds| Quartz
Teneur % 5 95 4 - Tr. 13
Tr: traces.

Tableau (5. 2) : Composition Chimique Elémentaire

Echant. SiO; | Al,O3 | Fe&Os | NaO KO [MgO | CaO | P,Os | TiO, | MnO | PAF

Argile Brute |56.92| 16.94 1.25 1.86 1.62 340 0.24 0.p4 0{09 0.0Z2.80

PAF : perte au feu a 1100°C.

Tableau (5. 3): Propriétés physico-ghiques

Echantillon Densité Humidité C.E.C pH PAF
(g/lem?) (%) (méq/100 g) (25 °C) (%)
Argile de Maghnia 24226 8al2 70290 8 1681

Analyse par microscope électronique a Balayage da bentonite de Maghnia.

L’analyse par microscope électronique a balayagte affectuée au Laboratoire
Geéologie-CRD/Sonatrach avec un microscope éleciuena balayage du type Philips XL-20.
Cette analyse a permis de visualiser la structurfewllet de I'échantillon de bentonite

Figure (5. 2djnage microscopique de la bentonite de MAGHNIA
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2. Préparation des échantillons de bentonite:

L’argile utilisée est une bentonite de forage degMaa. Puisque le protocole de
préparation a un grand effet sur I'état final deslsspension et par conséquent, sur son
comportement rhéologique, il existe deux protocties des protocoles préparatoires permet
d’avoir des échantillons relativemergstructurés alors que le deuxieme a été défini pour
obtenir des suspensions relativeme@structuréesPour se travail on a choisi le deuxieme

protocole.
i) Etat restructuré:

Dans cette Etat la préparation consiste a mélatgygroudre de bentonite, a la
concentration voulue, dans de I'eau distillé. Céange est par la suite agité pendant 4 heures
sousagitation mécanique ou mécanigaén d’obtenir I'hnomogénéisation de la suspension.
La suspension obtenue est laissée au repos, di#dreures, puis agitée doucement durant 1
heure avant de mettre I'échantillon sous la géaméie mesure pendant 1 heure juste avant

d'effectué la mesure.

i) Etat destructuré:

Dans cette section, la préparation s’est faite élangeant la poudre de bentonite, a la
concentration vouludans de l'eau distillée. Pour assurer le gonfleraefihomogénéisation
du fluide, les suspensions obtenues sont agitééside d'un agitateur magnétique ou
mécaniqueen continu pendant 4 heures. La suspension ob&stuaissée au repos, durant
24 heures, puis agitée doucement durant 1 heuret ae mettre I'échantillon sous la
géométrie de mesure pendant un temps relativenmmnt ¢uniquement 10 minutes). Ce

protocole permettrait d’avoir un état relativemedeastructuré de la suspension.

Par ailleursjJe pH d’'une suspension argileuse est un paramérdirectement a la
structure de la suspension elle-méme. Ainsi, lexgbment de pH modifie la structure de la
suspension et, par conséquent, son comportemembssapique. Nous avons donc contrblé
systématiqguement la valeur du pH pour toutes lepensions étudiées entre (9-10,5) avec
I'ajout d'une base de NaOHans ce cas, les faces et les bords des partiatddsuses sont
chargés négativement, ce qui induit la formatiamd’ structure tridimensionnelle ouverte, ou
les liaisons Face-Face sont favorisées [Van Olgheri7), Bennaet al. (1999), Luckham et
Rossi (1999), Duraat al.(2000), Ramos-Tejadat al. (2001), Tombaczet Szekeres (2004)].
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3. Mesures a taux de cisaillement imposé
3. 1 Etat déstructuré:
3.2 Préparation:

La préparation s’est faite en mélangeant la poddreentonite, a la concentration voulue (3
et 6%)g/g dans de l'eau distillée. Pour assurgoidlement et I'hnomogénéisation du fluide,
les suspensions obtenues sont agitées (agitatioaniggie) en continu pendant 4 heures afin
d'obtenir I'hnomogénéisation. L’échantillon ayané éissé au repos durant 24 heurs, puis
agitée doucement pendant 1 heure avant de mettieahtillon sous la géométrie de mesure
pendant un temps relativement court (uniqguementmlfutes). Ce protocole permettrait
d’avoir un état relativement déstructuré de la sasn. La différence entre état déstructuré
et I'état structuré réside dans le fait que dardelexiéeme cas, I'échantillon a maintenus au
repos, sous la géométrie de mesure, durant 1 lceugei explique la différence structurelle

des deux mesures.
3.3 Mesure
Pour nos mesures nous avons suivi la procédurarseaiv

Juste apres la préparation (suspension agitée tddirhaures) I'échantillon ayant été
laissé au repos 24 heures. Quotidiennement, ets apnerepos de 24 heures, chaque
échantillon est agité agitatiomagnétiquedurant 1 heure, puis un rhéogramme est tracé
suivant le méme protocole (10 minutes de repos $augéométrie de mesure). Cette
procédure est répétée tous les jours. La figur®) (5eprésentés les rhéogrammes obtenus
pour les suspensions de bentonite de 3% luggtOnite de bajeétudiées. Les courbes sont

obtenues a 2 jours d’intervalle avec le protocoépgaratoire décrit précédemment.

A noter que les propriétés rhéologiques des sugpen®nt été mesurées en utilisant un
rhéomeétre a contrainte imposée (Rhéoteste) avegémmétrie de mesure de type plan-cone
(3.6 cm, 0.3°).

On remarque sur cette figure une différence renaiguentre le deuxiéme et le
quatrieme jour. Cette différence diminue avec lmpe et reprend entre le sixiéme et le
huitieme jour. Trois parametres entrent en compétiet définissent ainsi la reproductibilité
d’'un rhéogramme, a savoir : le gonflement de latdogte dans I'eau, le repos et I'histoire

mécanique de I'échantillon.
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{|m—f) pritornite de base aprés 2 jours
7 ||=——fcntonite de base aprés 4 jours
Bentonite de base aprés B jours
§ -||==Hgntonite de hase aprés 8 jours

Contrainte (Pa)

!
1200 1400

! ! ! !
1] o0 400 o0 oo 1000

Vitesse de cisaillement {5"}

Figure (5. 3): Rhéogrammes de la suspension de bentonite eng&&w@ 2, 4, 6 et 8 jours.

La figure (5.4) présente les rhéogrammes des ssgpende bentonite (3, et 6%) juste
apres (48 heures) et aprés 6 jours (agées des)4@mr remarque que, la contrainte seuil est
négligeable dans la gamme des concentrations pé&sesur la figure et que la viscosité de la

suspension augmente avec I'age (vieillissement).

Metznew (1956) parle d’'un comportement rhéologigmeloi de puissance (fluide
d’'Ostwald-De Waele) dans le cas des fluides degar®n remarque sur la figure (5.4) que
cela s’applique aussi pour les suspensions de miéntestructuréesEn effet, I'équation
utilisée pour reproduire les rhéogrammes est dellelerschel-Bulkley fig. (5.4). Dans ce cas,
la contrainte seuil est pratiguement nulle pourtdsules concentrations. Ce qui fait la
différence avec les suspensions concentrées effattilsées ou la contrainte seuil est non

nulle. Ces observations ont été aussi évoquéd8pachabane et Bekkour (2006)].
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Figure (5. 4) -A-Rhéogrammes des suspensions de bentonite 3%(apdes$) jours.
-BRhéogrammes des suspensions de bentonite 6%(apde$, 6) jours.

4. Conclusion

L’étude expérimentale des suspensions de bentardiéérentes concentrations (3 et
6%), nous a permis de mieux comprendre le systagie-®au avant I'ajout de polymere.
Nous avons caractérisé des suspensions, relativedestructurées. On a traité d’abord
I’évolution du comportement d’écoulement de cegpensions en fonction de leur age. On en
a conclu que lorsque l'on suit un certain protocdke préparation, les suspensions de
bentonite montrent une reproductibilité de rhéogrees au bout d'une semaine. Par ailleurs,
le modéle de Herschel-Bulkley a permis de repreduiune maniére satisfaisante le
comportement de ces suspensions relativeahestructuréesDans ce cas, la contrainte seulil
est pratiguement nulle, ce qui fait la differenogee@ les suspensions concentrées et/ou
structurées. [Benchabane, A. et K. Bekkour (2006)]
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5. Rheologie des polyméres (Xanthan, PAC):

L’étude expérimentale du comportement rhéologicee rdélanges bentonite—additif a
nécessité un travail préliminaire en utilisant wulspolymere type. Il s’agit du Xanthane

(Flovis), utilisé souvent comme additif viscosifiatans les boues de forage.

Le but de cette partie est d’étudier expérimentatete comportement rhéologique de
la solution aqueuse de xanthane et PAC par des @8aoulement. Le xanthane utilisé dans

cette partie de ce travail est un polymére de masséculaire élevée (2* £@/mole)
6. Mode de préparation des solutions polymeéres:

La préparation des solutions des polyméres xantbbRAC a été réalisée en utilisant
de l'eau déminéralisée a température ambiante. dlgmere est dissout sous agitation
mécanique durant 4 heures le premier jour et Eséaau repos pendant 24h I'échantillon est
homogénéisé a l'aide d'un agitatenagnétiquedurant 1 heure chaque jour avant chaque

mesure

Les solutions caractérisées sont a : (0.1, 0.200.8/g de Xanthane. Tous les essais
rhéologiques, sur des solutions de Xanthane, én¢féectués apres une agitatimagnétique

d’'une heure.

7. Essais en écoulement:

La figure 5.5 (A et B) montre des courbes d'écoel@mespectivement a dgsandes

et faibles vitesse de cisaillemedes solutions de xanthane a différentes concenisat

La figure 5.6 (A et B) montre des courbes d'écoeleina degetites vitesses de cisaillement

des solutions de PAC a différentes concentrations.

e Loi de puissance:

Pour modéliser le comportement rhéologique destisakl de Xanthane, plusieurs
chercheurs utilisent souvent le modele HerschekiBylpour mieux représenter, a la fois les
petites et les grandes déformations, Pour lesdtuaseuils par contre et pour la modélisation
des solutions PAC ils utilisent souvent le modé@stivald-de Waele (équ. 1.8)=k.p"
[Ghannam et Esmail (1997) ; Edalial. (2001); Gomez-Diaz et Navaza (2002)]. En effet, ce
modele a deux parametres corréle le comportemeénbdlement des solutions de PAC pour

les grandes gammes de cisaillement, la viscogiissous la formey = ky™ ™ oukest la
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consistante du fluide et est I'indice d’écoulement qui traduit I'écart adeccomportement
newtonien i = 1).

Les propriétés rhéologiques des solutions de xastlipendent en premier lieu du
degré d’association des molécules et donc du régien€oncentration en polymere dans
lequel on se place. La masse moléculaire est uanmmdre qui influe largement sur les
résultats rhéologiquesne fois dispersée dans I'eau, les molécules depagls moléculaire
du xanthane forment des agrégats complexes péinigsns hydrogenes et I'enchevétrement
des chaines du polymére. En raison de ces résedexent ordonnés et enchevétrements,
les solutions de xanthane montrent une viscolatéé a faibles taux de cisaillement. Mais a
plus grands taux on remarquera une diminution deideosité, di a la désagrégation du

réseau et a l'alignement des différentes macramlgg dans la direction du cisaillement.

Le modéle de Herschel Bulkely est celui qui convipaur décrire les propriétés
rhéologiques des solutions, de xanthane dont lepodement est celui d'un fluide

pseudoplastique avec une contrainte seuil [Jasiet.a\ (2004)].

L'allure des courbes des solutions de xanthamsentent un point d’inflexion
marquant le passage d'un comportement rhéoflurifiaun comportement Rhéoépaississant
(fig. 5.5 B). On observe également la présenceedaamtrainte seuil, et surtout cette allure est

plus claire a des petites vitesses de cisaillement.

De méme que les solutions de xanthane, les coulBesulement des solutions de
PAC qui montrent un caractere pseudoplastique fitiddiant) obéissant au model
rhéologique de loi de puissance, ou la viscosit§mante avec l'augmentation de
concentration du PAC est diminue avec 'augmemntatio taux de cisaillement.

Le PAC est un polymére cellulosique de type carbwthylcellulose ayant une
conformation de pelote flexible, contraire a cetle la gomme de xanthane est un

polysaccharide se présentant sous forme d’unechadimi-rigide.

Ce comportement est expliqué par le fait que lesgs carboxy dans la molécule du
PAC causent une bonne dispersion de PAC dans l&aoutissant & 'augmentation des
frictions entre les molécules . La dissociation’® Na“ du PAC qui cause l'apparition des
sites négatifs le long de la chaine du polymere tépulsion mutuellentre les charges crées
ont par conséquent un allongement linéaire due aftugue les chaines sont enroulées

aléatoirement, et par conséquent la viscosité antm{Sethyl.A et al. (2003)]
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Contrainte (pa)

Partie expérimentale Chapitre v. Caractérisation rhéologique des ions de bentonite et des polymeéres

Pour le PAC la contrainte seuil est négligeableasture un comportement dit
rhéofluidifiant obéissant au model rhéologique aale puissance.
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Figure (5. 5) A Rhéogrammes (grande vitesse de cisaillemeng delltion de Xanthane (Flovis) en
fonction de la concentration
B- Rhéogrammes (petite vitesse de cisaillement) dellaion de Xanthane (Flovis)
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Figure (5. 6) ARhéogrammes (petite vitesse de cisaillement) dellgion de PAC en fonction de la
concentration

B- Rhéogrammes (petite vitesse de cisaillement) dellgion de PAC.
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Partie expérimental€hapitre v. Caractérisation rhéologique des suspmms de bentonite et des polymeres

8. Conclusion:

Nous avons étudié dans cette deuxieartieple comportement rhéologique des
solutions de xanthane et PAC (0.1, 0.2, 0.3) gagdté montré que le modele de Ostwald-de
convient pour le PAC parcontre pour le xanthanenégléle de Herschel-Bulkley est mieux
représenté car il entre Dans le cas des "fluide®ldl" et présente un point d’inflexion

marquant le passage d'un comportement rhéoflundifiaun comportement Rhéoépaississant
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@eanthane LAS).

Le but de ce chapitre est d’étudier expérimentatgnieffet de I'ajout d’additifs
anionigues sur le comportement rhéologique des esisgpns de bentonite. Dans les
précédents chapitres, nous avons étudié la rhé&oldgs suspensions de bentonite (sans
additif) et des solutions de Xanthane (sans préserargile). Comme suite logique, nous
commencgons ici par une caractérisation rhéologapsge mélanges bentonite—Xanthane, puis
nous passons a l'effet d'autres additifs (LAS enfkane). Ce chapitre se décline en trois

parties:

Dans la premiére partie Il s’agit d’étudier I'effde I'ajout de xanthane (polymére
semi-rigide) et de LAS ou LABS (tensioactif aniom&)] a différentes concentratiossir la
rhéologie des suspensions de bentonite afin deremett évidence l'effet de la nature

structurelle des additifs anioniques sur la rhéelags mélanges argile-polymeére.

La deuxieme partie est consacrée a l'effet de itimtdsimultanée d'un tensioactif
LABS ou (LAS) et d'un polymére (Xanthane) sur lesoppietés rhéologiques d'une
suspension de bentonite. Les résultats sont eskemtént rhéologiques en régimes

stationnaires (courbes d’écoulement).

La troisieme partie est consacrée pour I'applicaties mélanges bentonite—Xanthane-

LAS dans des formulations des fluides de forage.
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@eanthane LAS).

1. Caractérisation des mélanges bentonite — Xanthan
Pour préparer les mélanges bentonite-xanthanéstieesleux modes opératoires

mode i) préparer d'abord la suspension d'argile en solyiar la dispersion de la poudre de
bentonite, a la concentration voulue, dans de kkstillée. Ensuite y ajouter le polymere en

solution a concentration voulue ou l'agitation mé&gue se faite en continu pendant 4 heures.

mode ii) préparer une suspension d’argile en solution padispersion de la poudre de
bentonite, a la concentration voulue, dans de kistillée. L'homogénéisation est obtenue par
agitation magnétique. On ajoute par la suite leympelre en poudre a concentration voulue.

I'échantillon agitée en continu pendant 4 heur&sde d'un agitateur magnétique.

Pour les deux méthodes I'homogénéisation de beet@st obtenue par agitation
mécanique pendant 4, aprés un repos de 24 held@@saritillon est agiténagnétiguement
durant 1 heure. On ajoute par la suite le Xantlsateen solution et / ou en poudre et on agite
en continu pendant 1 heures a l'aide d'un agitategnétique. Pour la solution de polymére

la préparation est faite 48h avant d'addition sutiVe protocole §V.5

Les figures 6.1 (a), (b), (c) montrent que la vitgodu mélange bentonite-xanthane
pour le cas d'ajout du xanthane a I'état poudré&gétement supérieure au petites vitesses de
cisaillement et sa diminuer dans le temps, Ced @&a expliqué par I'homogénéisation pour

cela le reste du travail la préparation des méksgdaite en solution ou suivan{ieode )
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@eanthane LAS).

| &1t nite de base + 0.1 % Floviz en solution
el antonite de base + 0.1 % Flovis en Poudre
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‘écoulement de deux mélanges bentoniath®n en "solution” et en

"poudre” &gés de 1 a 3 jours.
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

1.1 Effet de I'age et de I'histoire mécanique:

La suspension de bentonite, a été préparée sug/gmbtocole décrit dans le
paragraphe (V.3.1). Pour préparer les mélangesohiggtXanthane, nous avons
d’abord préparé une suspension d’argile par laedéspn de la poudre de bentonite, a
la concentration voulue, dans de l'eau distilléaoinogénéisation est obtenue par
agitation mécanique pendant 4 heures. On ajoutlaaite le Xanthane en poudre et
/ ou en solution, on agite en continu pendant lrd®w l'aide d'un agitateur
magnétique. Dans ces conditions a faible forceqiomi la quantité de polymére
adsorbé par les particules d'argiles atteint rapel® une valeur limite peu élevée
[Feret (1992) ; Tadros (1996)].

Cantrainte (pa)

|+ [1.1°% Flowiz en solution aprés 1 jour

5 ey + 1.1 % Flowis en solution aprés 2 jours

B +0.1% Flovis en solution aprés 2 jours
B: Bentonite de base (3%

T T T T T T T T T T T T T
a Ioa m E0O Boa j1=1-1-] 1200 ium

“Witezze de cizaillement (5-1]

Figure (6. 2): Courbes d’écoulement des mélanges "bentonite -Rdast en solution agés
de 1 a 3jours.

En plus du mécanisme d’adsorption, plusieurs ayaeametres interviennent,
tels que I'histoire mécanique de la suspension.sNauons suivi la méme procédure
gue celle appliquée pour les suspensions de bémt(sdns additif), la figure (6.2)
montre les résultats obtenus a 24 heures d’inferv@es courbes d’écoulement sont
obtenues pour le mélange bentonite (3%) —Xanthdiéd) prélevés apres I'agitation
guotidienne. Un rhéometre a vitesse de cisaillenmapbsé (rhéoteste) a été utilisé
Avant le début du test, I'échantillon est laiss&éepbs sous la géométrie de mesure

durant 10 minutes.

65



Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

De méme que pour le cas la suspension de bensanteadditif (Fig.5.3) on
remarque selon la figure (6.2) une différence reyuable de viscosité apres les

premiers jours. Cette différence diminue avec hep®
1.2 Essais en écoulement:

Les tests d’écoulement ont été réalisés sur desnges a I'équilibre (préparés
suivant le protocole décrit en 8.V.3.1). Quatreadtiions de méme concentration ont
été préparés avec trois concentrations de Xantlionas) (0.1, 0.2, 0.3%)La
suspension est agitée pendant 1 heure avant dev@rd¥échantillonCe dernier est
alors laissé au repos, sous la géométrie de mepergant 10 minutes avant
d'effectuer la mesure. Sur la figure (6.3.a) soadds les rhéogrammes de : solutions
de polymére (0.1, 0.2, 0.3 de xanthane) et la sisépe de bentonite de base (3%) et
des mélanges "bentonite 3% - (Xanthane 0.1, 03);.0l est a noter que le pH de
toutes les suspensions varie entre 9.5 et 10.8licengntre que le milieu est toujours
basique apres I'ajout de I'additif. Les propriétBgologiques des suspensions ont été

mesurées, respectivement, a l'aide d'un rhéomeitesse imposé

LR

50
-a- : i critonite + 0.1% Flovis
\g ——Flertanite + 0.2% Flavis
Bentonite + 0.3% Flovis
1% Flovis
0.2% Flaviz
i 3% Flovis
Bentonite de baze

13-}

25

20

Contrainte (Pa)

I T T T T T T T T T T T T T T
o 200 X=]:] EO0 8O0 1000 1200 100

Yitesse de cisailement (=71

Figure (6. 3) —a-Rhéogrammes de la bentonite de base, des solatipesises de Xanthane
et des mélanges bentonite — (xanthane 0.1, 0.2, 0.3
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

Contrainte (pa)
"]
1

] —, s ritonite de base
. m—f entonite + 0.01% LAS
bentonite + 0.1% LAS

1 T T T T T T T T T T T T T
-} 200 m 7<)} [ ]-] i0ea 1200 iim

“Witesse de cizaillement (5-1)
-b-

Figure (6. 3) —-b-Rhéogrammes de la bentonite de base, et des radlargtonite — (LAS 0.01, 0.1%)

Pour étudier I'effet des additifs sur le comportetmtiéologique des suspensions de
bentonite, des mélanges bentonite — (LAS), a déffigreint concentrations (0.01 et 0.1%) ont
été préparé suivant le protocole décrit en (8.Y.3:djout et l'agitation du LAS de la méme

facon que le polymeére.

On observe sur la figure 6.3.a, une petite vamagintre le comportement de la solution
de Xanthane (0,1%) et le mélange (bentonite (3%anrthane (0.1%)). Lorsque l'on ajoute
0.1% de Xanthane a la suspension de bentonites#e lzavariation de la viscosité de mélange
diminue légérement puis il y a une augmentatiorsgoe la concentration de xanthane
augmente Pour tenter d’expliquer ce comportementewient sur les conclusions de M'betlj
al. (2004). Ces auteurs ont montré qua 0% de NaCllsbgtion augmente avec la
concentration de xanthane. lls suggerent que lfatism du polymere anionique (xanthane)

est assurée par des forces de van der Waals kidess d’hydrogene.

D’aprés Breen (1999), la quantité de polymére dufsest assurée par une fraction
de segments de train. Lorsque I'on augmente laesdration de bentonite, la fraction de
train adsorbé augmente et la quantité de polymére Hans le systeme diminuera. Par
conséqguent, les contacts entre les chaines de @aydiminuent aussi, ce qui entraine la
diminution de la viscosité de I'ensemble (en seabfsur le principe que dans ce type de
systemes c’est le contact polymére-polymere qunidda rhéologie de I'ensemble).
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

Lorsque la concentration de la bentonite dépasseeuain seuil (&3%), un autre
parameétre entre en jeu : Il s’agit de 'encombreingensysteme colloidal. Le frottement entre
les particules solides inhomogénes (1@Y devient plus important et le fluide résiste

davantage au cisaillement.

Les rhéogrammes des solutions de Xanthane détriven comportement
rhéofluidifiant ou la viscosité augmente avec laaantration de polymeéeré. concentration
€gale, la viscosité apparente est supérieure @adedl solutions. Elle est toujours supérieure a
celle de la suspension de bentonite de base. fiealles courbes d'écoulement des mélanges
est proche de celle des solutions de Xanthane @aveomportement en loi de puissance sur
un tres large domaine de vitesses de cisaillentgl a permis d’appliquer le modele de

Herschel-Bulkley.

On remarque que l'allure générale des courbes éémnges bentonite-xanthane est
identique a celle des solutions de polymere avgmantation de la viscosité apparente et de
la contrainte seuil. Il est intéressant de noter de comportement rhéologique du polymere
en solution prime sur celui de l'argile en suspmmsc’est le polymére qui gouverne le

comportement macroscopique de I'ensemble.

2. Discussion:

On a vu dans cette partie que lorsque I'on ajoutepolymére a une suspension
d’argile, les interactions ménent a I'adsorption ghlymere par les surfaces d’argile. Les

interactions pendant I'adsorption ne sont quedeltat d'une compétition entre les forces de

Van der Waals, les liaisons d’hydrogéne et lese®rélectrostatiques d’attraction ou de
répulsion [M'bodjet al. (2004)]. Dans le cas des mélanges bentonite-Xaatham peut

classer les interactions en deux grands groupes :

- Une interaction de type électrostatique entre lbaires anioniques de
polymere et les charges positives existant subdeds des particules d’argile.
Cette éventualité est improbable dans notre cajpaia pH~10, les bords et
les faces des particules d’argiles sont chargéstivégnent [Luckham et
Rossi (1999) Duranet al.(2000)].
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

- Une interaction entre les charges négatives dtaggile polymére anionique par
l'une des trois possibilités suivantes : (i) I'éa@ionique se produit entre les ions
OH des surfaces d'argile et la partie anionique dynp&re, (i) des liaisons
hydrogénes peuvent se former entre les particulagile et les chaines de
polymeére ou (jii) le cation G4 ou tout autre cation existant naturellement dans
bentonite, peut établir des ponts électrostatiqeretse la partie anionique du

polymere et la surface de la particule d'argilel§ieet al.(2002)].

3. Couplage LAS- Xanthane dans une suspension denbenite:

Dans cette partie, on s’intéresse a l'effet proguat I'addition simultanée d’'un
tensioactif (LAS) et d'un polymére (Xanthane) amipres sur les propriétés rhéologiques
d’'une suspension de bentonite. Nous présentereneésiltats d'une étude portant sur les

propriétés rhéologiques des mélanges en régimegsnstaire (courbes d’écoulement).

Pour étudier l'effet de Il'ajout du couple LAS-Xaatlie sur le comportement
rhéologique d’'une suspension d’argile, une suspande bentonite (sans additif) et des
mélanges bentonite-(LAS, Xanthane et LAS-Xanthaneljfférentes concentrations ont été
préparés suivant Imode i Le mélange bentonite-LAS-Xanthane est obtenujeuatant le
Xanthane au mélange bentonite-LAS déja homogéreiee une agitation de 1 heures
supplémentaires, avec un pH qui variant entre 91@t5. Chaque suspension est
systématiquement agitée a l'aide d'un agitateumaétagie pendant une heure, et - pour les
mesures rhéologiques- L'échantillon laissé aug@emdant 15 minute puis 10 minutes sous

la géométrie de mesure.

La figure (6.4. a) montre les courbes d'écoulendenta suspension de bentonite de
base et des mélanges bentonite-LAS, -Xanthane &B-Xanthane. On observe que le
tensioactif (LAS) a 0,01% ne change pas le compuwetd rhéologique de la suspension de
base dans la gamme des vitesses de cisaillemehé&tu On rappelle que le comportement
rhéologique du Xanthane en solution sur celui degile en suspension (figure 6.3a
viscosité apparente des mélanges est supériewleae la suspension de base et augmente
avec la concentration du polyméte troisieme mélange présenté sur la figure 6.4eh)

composé comme suit :

Bentonite + LAS (0,02%) + Xanthane (0,1; 0,2 e®6).30n remarque que la présence d’'une
faible quantité de LAS permet d’augmenter la vigéost la contrainte seuil des mélanges
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Partie expérimentale Chapitre vi. Rhéologie dedanges bentonite—additif anionig@enthane LAS).

bentonite- Xanthane d’une maniére considérableteGatgmentation reste stable apres une
certaine concentration de tensioactif. Ceci esfigog par les courbes de la figure 6.4 (b)

montrant le comportement viscosimétrique des mélamgntonite + Xanthane + LAS a des

concentrations de 0,01 ; 0,02 et 0.1% de LAS.

:: h p—— o ntonite + 0.02% LABS + 0.1% Flowis
] | = ntonite + 0.02% LABS + 0.2% Flowis
B3 Bentonite + 0.02% LABS + 0.3% Flovis
O pp o ntonite + 0.1% F lowis
55 Bentonite + 0.2% F lovis
sg el 2 ntonite + 0.3% F lovis
s Bentonite de baze
'o h el 2 ntonite + 0.01% LAB S
as h p——l o ntonite + 0.1 % LABS
am
25
E]- -
15 —
1o ;f
5
n T T T T T T T T T T
o ELT oo 1] :[-1-] ioom 1zom 1100
Witesze de cisaillement (5-1)
Figure (6. 4) : (a)Rhéogrammes de la suspension de base et les mglbagtonite-(LAS,
Xantane et LAS-Xanthane).
15 Hentonite + 0.01% LABS + 0.1% Flowis
10 i —fentonite + 0.02 % LABS + 0.1% Flowis
5 Bentonite + 0.1% LABS + 0.1% Flowis
EO —entonite + 001 % LABS + 0.2% Flowis
Bentonite + 0.02% LABS + 0.2% Flowis
a5 ——fentonite + 0.1% LABS + 0.2% Flowis
5o Bentonite + 0.01% LABS + 0.2% Flovis
15 m—— e nto nite + 002 % LABS + 0.2% F lowis
-] —entonite + 0.1% LABS + 0.2% F lowis
as
an
5
EL
15 _//_
. __//
s
a T T T T T T T T T T T T
o oo [1-]-] 500 BoQ i0oo 1zo00

Witesze de cizaillement (5-13

(b) Rhéogrammes des mélanges bentonite-LAS-Xanthdiféeentes concentrations de
LAS (0,01 ; 0,02 et 0.1%) et de Xanthane (0,1 ;60,2.3%).
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4. Conclusion:

On a étudié dans ce chapitre l'effet de l'ajout mlElyméres anioniques
xanthane (semi- rigidesur le comportement rhéologique des suspensions de

bentonite.

Nous avons traité I'ajout simultané de LAS et Xami dans la suspension de
bentonite de base. Ces systéemes (bentonite-LAS-thdae) montrent une
augmentation considérable de la viscosité, la eontr seuil a partir d’'une
concentration tres faible de LAS (0,02%). Au-delé dette concentration, le
comportement rhéologique des mélanges bentonit&-Ranthane demeure stable

pour une concentration de polymere constante.
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5. Essais d'application des mélanges Bentonite-LA%anthane dans les fluides de

forage:

L'importance de cette partie de travail est d’éude comportement d’'un
nouveau systeme de fluide de forage a base d'ezpamr avec lintégration d’'un
nouveau additif (tensioactif). A ce sujet, il estappeler que les fluides de forage a
base d’eau conventionnels sont composés essemigeited’'un mélange de polymere,
de bentonite et sans la présence de tensioactife Mojectif est d’étudier l'influence
de ce nouveau additif sur les proprietés des fuidebase d'eau dans l'espoir
d’apporter une amélioration dans les propriétéavais, les propriétés rhéologiques,

de filtration, de stabilité thermique, ou d’inhibit

Le mode opératoire de préparation des formulatibes boues est le méme
protocole de préparation des Couplage LAS-Xanthdars une suspension de
bentonite. Seulement I'ajout de PAC en solutiotagttation des formulations se fait
suivant les normes. Le mixage avec le Hamilton beba rhéologie avec rhéométre
recommandé par I'API (Fann 35 A) et un filtre peegeP| pour la mesure du filtrat
(Voire figures 6,5; 6.6 et 6.7).

Fig. (6. 5)Mixeur Hamilton beach Fig. (6. 6)iscosimetre Fann 35 Fig. (6. TAPI

filtre presse
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Formulation (1):

Tableau (X).
% Caractéristique du fluide
d VP| VA | YP Gelp | Gely | Filtrat
) | P) | oo’ | oo’ | biaoor” | Ml
Bentonite 3
Xanthane 0.1
PAC o5 103 | 5 8 6 3 4 11
Formulation (I1):
Tableau ().
% Caractéristigue du fluide
d VP| VA | YP Gelyp | Gely | Filtrat
) | P) | oo’ | oo’ | biaoor” | Ml
Bentonite 3
Xanthane 0.1
PAC 1 1.03 | 8 | 12 8 4 5 9.5
LAS 0.02

Formulation (111):

Tableaul(3).
% Caractéristigue du fluide
d VP | VA YP Gely | Gelyg | Filtrat
(cP) (cP) Ib/:I.OOft2 Ib/:I.OOft2 Ib/:I.OOft2 ml
Bentonite 3
Xanthane 0.2
PAC 1 1.03 9 14 12 5 6 95
LAS 0.02
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Formulation (1V):

Tabledul.4).
% Caractéristique du fluide
d VP | VA YP Gely | Gely | Filtrat
(P) | (cP) br10oft” | ibaoot” | ib/toor’ | Ml
Bentonite 3
Xanthane 0.3
PAC 1 1.03 | 9 | 18 22 7 8 9.5
LAS 0.02

Les tableaux VI (1; 2; 3; 4) montrent que pour fi@snulations de boue On
remarque que la présence d'une faible quantité A8 bermets d’augmenter la
viscosité apparente et la contrainte seuil a 2824ajout du xanthane (viscosifiant)

fait augmenté la rhéologie des formulations d’urami@re drastique.

74






Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

1. Essais de déplacement par les fluides de forage

A. Procédure et Méthodologie

B. Endommagement par les fluides a base d'eau (WBter-based mud)

C. Etude des interactions argile-polyméreffet sur I'endommagement

Conclusion générale
Perspective
Bibliographie

Annexe

76

76

77

79

83
86

87



Partie expérimentale Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

Le probleme de 'endommagement des réservoirsegdidides de forage, ne peut étre
totalement évité a cause de la surpression néoespa doit exercer la colonne de boue sur
le réservoir. Notre approche tentera non seulerd@&pgpréhender I'impact des fluides de
forage et des méthodes d’étude des processus denagement des roches réservoirs, mais
également l'incidence de cet endommagement supthugtion pétroliere. Nous examinerons
le colmatage par les fluides de forage avec I'étlgléévolution de 'endommagement par les
différents additifs utilisés. Ce phénomene estitéiment lié a la nature de la roche et aux

interactions fluides de forage- roche.

Dans une premiére partie, quelques essais de éépdat par les fluides de forage
sont réalisés sur des échantillons de roche (plegsles constatations sur la variation des
perméabilités en fonction des différents additifdisés dans la formulation des fluides de

forage.

Une deuxiéme partie portera sur l'analyse paratifion des rayons X de quelques
échantillons modeéle tels que : bentonite en poudemtonite dans l'eau, et les mélanges
bentonite- polymére, Kaolin en poudre, kaolin déeau et les mélanges kaolin (xanthane,
PAC) afin d’analyser le comportement de quelquesénaiux, souvent rencontrés au niveau
du réservoir, vis-a-vis des additifs conventionngiésents dans les fluides de forage. La
bentonite est prise en tant qu'exemple d'une argiensidérée la plus réactive
comparativement aux autres minéraux argileux. Lalikide est le type d'argile le plus
abondant et causant les problémes d’endommageraetgfines vu sa forme (hexagonale),

sa faible réactivité et sa dimension.
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Partie expérimentale Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

1. Essais de déplacement par les fluides de forage
A. Procédure et Méthodologie

Les essais sont réalisés sur des échantillonsdeigures (plugs) prélevés des carottes
de la roche réservoir. Apres élimination de la aomnhation par des opérations de lavage, une
opération de saturation sous vide des plugs dydastde 24h par une eau de gisement a été

réalisée afin de simuler les conditions in sitdadeche réservoir.

Les tests de déplacement sont réalisés majoritaimeaans des conditions statiques, a 80°C

et, avec une différence de pression de 20 kdf/cm

Détermination de la perméabilité initia(i) : L’échantillon a étudier est placé dans letpo
carotte de la cellule Hassler (Figure 7.1) sous pnession de confinement de 1500 psi. Un
drainage au Soltrol 130 (huile isoparaffinique é&rence) est effectué pendant un certain
temps (avec un volume égal a environ dix fois leum® des pores). Apres stabilisation de
'écoulement, une mesure de débit a chaud (80°@ngtede déterminer la perméabilité

initiale (Ki) suivant la formule de DARCY :

k =<29L 1009
4P 4 Equation (7.1).
K: Perméabilité (mD)

Q: Débit (mL/mn).

n: Viscosité du fluide (cP).

L: Longueur de I'échantillon (cm).
AP: Différence de pressiofpsi).

A : Surface de I'échantillon (cth

q
— l4— o |a

L I

L)
P, B e =

Figure (7.1) : Principe de I'équipement utilisé pour les essaidé&placement
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Partie expérimentale Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

Test de colmatagela boue a tester doit étre bien homogénéiséeellde de boue, le

Porte carotte et tout le circuit est chauffé a 8036e fois la température atteinte, le fluide de
forage est injecté a travers I'échantillon soussgian. Le filtrat est prélevé a intervalles de

temps réguliers et ceci pendant toute I'opératiendbmmagement qui dure trois heures.

Détermination de la perméabilité fina{&f) : L’échantillon ainsi colmaté par la boue stbi
un décolmatage a chaud par une circulation d’fdales le sens production jusqu’a I'obtention
d'un fluide en écoulement clair et stable. Le déDit est mesure, puis la perméabilité finale

est calculée.

Le taux (pourcentage) de colmatage, C, est détérdiapres I'équation (7.2) :

%C=u.1m

Ki Equation (7.2)

B. Endommagement par les fluides a base d'eau (WBM)Vater-Based Mud :

En raison des problémes causés par les fluidessa 8&au, une premiéere série
d’expériences a été réalisée avec I'utilisationckantillons perméables et relativement
homogenes (gres de Berea). Ces échantillons desgréscaractérisés par la présence de

guartz qui est I'élément le plus abondant avecaurgentage moyen de 66,17 %.

Le ciment est carbonaté (calcite et sidérite) atamgileux localement. On constate également
la présence de feldspath en faible pourcentagewstent altéré, ainsi que la sidérite. Ces grés
présentent une tres bonne porosité de type intaulgiae interconnectée. lls sont trés poreux
a ciment rare représenté par quelques plages déeoatl d’argile. Les gres utilisés présentent
une grande perméabilité a l'air de l'ordre de 9@awvec une porosité de 20%. lls constituent
donc un milieu poreux important tres susceptible cddmatage (endommagement) par

invasion du filtrat du fluide utilisé.

Les résultats des tests montrent des volumestdsgicumulés de I'ordre de 2 a 25mL
de liquide; cela dépend bien sir des fluides testes plus grands volumes ont été obtenus
avec les suspensions de bentonite a faible comtemtr(3g/L), alors que les suspensions de
bentonite + polymére ont donné des volumes moirgoitants (Tableau. VII.1). Pour les

mélanges (polymeére + bentonite), le pourcentageotteatage moyen est de l'ordre de 70%.
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Partie expérimentale Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

De plus, on remarque que les particules d’argilet sorétées tres rapidement lors de la
filtration, surtout dans des échantillons assempables (Grés de Berea), alors qu’on observe
une filtration sélective des polyméres qui peuyaEmiétrer beaucoup plus profondément dans
la roche. Certainement, cela est étroitement l@rature, aux dimensions, a la viscosité et a
la charge du polymére en solution. Le polymere #aimsi un film sur I'échantillon de roche

et empéche I'écoulement du fluide. Le mélange ewgdlymere donne la formation du cake.

Tableau (VII1.1) : Résultats des tests de déplacement avec des fluiese d'eau (WBM)

Epaisseur |Filtrat

Ech. | K. ) du cake cumulé | Systéme C

(MD)  |[(%) |(mm) |(mL) (%)
G.B |924 23,86 |4 24,5 3g/L bentonite 75
G.B |941 21,59 |3 15 30g/L bentonite 76,1
G.B |930 21,42 |2,5 8 60g/L bentonite 75
G.B |945 22,38 |1 5 30g/L bent.+ 1g/L XCD |-
G.B |938 24,68 |1 5 30g/L bent.+1.5¢g/L XCD |-
G.B [924 22,22 |1 9,5 30g/L bent.+ 2g/L XCD |-
G.B |941 22,77 |2 6,5 30g/L bent.+ 2.5g/L XCD| -
G.B |964 23,98 (1,5 7,5 30g/L bent.+3g/L XCD |-
G.B |955 25,01 |1 4,5 30g/L bent.+ 3.5¢g/L XCD|-
G.B |964 24,20 |1 3,5 30g/L bent.+ 4g/L XCD |-

G.B : Gres de Berea

XCD: Xanthane.

Bent: bentonite.

Kair : perméabilité a I'air en mD

Le taux ou pourcentage de colmata@eC) est déterminé d'apres I'équation (VI1.2)
@ : porosité erao.

Sharma (1985) et Cuiec (198@nt montré que les fluides a base d'eau (WBM)
n‘affectent pas la mouillabilité du réservoir maduisent drastiquement la perméabilité de la
roche Ceci est di a l'influence de la structure chimides différents polymeres qui tendent a
s'adsorber sur les composés hydrophiles de la résleevoir. L'endommagement par invasion
du fluide dans la formation augmente la saturagioeau dans la roche.
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Partie expérimentale Chapitre VII. L'endommagement de la roche réservoir

Cet effet est plus important si les additifs dud&une sont pas retenus dans le cake mais
envahissent profondément dans le réservoir (Aegidi al., 1999 ; Sharma, 1985 ; Sanchez et
al., 2004 ; Audibert et Dalmazzone, 2006).

C. Etude des interactions argile-polymére et effetur 'endommagement

D’une facon générale, les fluides émulsionnées smuntent préconisés pour le forage de la
phase réservoir. Cependant, vu les contraintes@mementales, on fait souvent appel a des
fluides a base d’eau. La synthése des mécanisrardahmagement montre I'effet important
des interactions roche-fluide sur 'endommagemeriadoché réservoir. Dans cet objectif,
nous avons opté pour la technique de diffractiegrdgons X afin d’expliquer les
phénomenes contribuant a cet endommagement. Leedig.2 et 7.3 regroupent les spectres

obtenus pour les différents cas étudiés.

La bentonite utilisée est un échantillon de benéownie Maghnia utilisée pour le forage
pétrolier. On note en plus de la montmorillonité gst le minéral principal [Nax ( Al , Mg)
Si4010 (OH), 1z H,0)], la présence d’autres minéraux tels que : larQuUSi Q), I'Orthoclase
(Ko.04 Naoos) ( Al Siz Og ), I'Albite (Na , Ca ) ('Si, Al) Gs, I'lllite (K(Al 4Si0g (OH)s), la
Kaolinite (H:AI-SOg), du sel : Halite (NaCl), et des carbonates : #cite (CaCQ) et la
dolomite (Ca Mg (C@)y).

Au sujet de la Kaolinite, il s’agit d’'une argile déférence de la CMS (Clay Mineral Society,
USA).
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Figure (7. 2): Diffractogrammes des échantillons (A, B, C', D, E).

A: Bentonite en suspension 3%.

B: Bentonite en poudre.

Cp: Bentonite + 0.1 Xanthane en poudre.
C'": Bentonite + 0.1 Xanthane en solution.
D: Bentonite + 0.1 PAC.

E: Bentonite + 0.1 LAS.

Entre A et B, on remarque nettement la différeranesdes distances, ce qui peut étre
expliqué par I'effet de I'hydratation sur I'échandes ions (insertion du sodium par un
éeventuel échange avec le calcium), donc B (12,9%RA (12,37 A°). De méme

gu’une différence dans la cristallinité dde au ¢gment et a la bonne dispersion.

Dans B il apparait un pic relatif a la beidelligedile sodique) confirmant I'insertion

de Na (entre 6,17 et 6,30 A°) par effet d’humidifion.

Entre G et C’ (Bentonite et XCD en poudre et en soluti@am) note une augmentation
des distances par rapport a A (Cp : 12, 75 A°nebee un élargissement du pic pour
le cas du C’ (12,66 A°). Ce qui peut étre lié @$arption du XCD sur les argiles de la
suspension de bentonite. Cette constatation esttmyée par les mesures de rhéologie
du meélange Xanthane en poudre-suspension de bentowi la viscosité est

légerement supérieure a celle du mélange Xantharsolation. Cette variation peut
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étre expliqguée par une différence dans les quanditisorbées du XCD (Xanthane)

pour les deux modes de mélange (ajout du polymessletion et en poudre).

* Avec D (bentonite + PAC), la distance augmente23A;) ce qui explique la
possibilité d’'une insertion du PAC par adsorptianla suspension de bentonite. Un
éventuel lien peut étre signalé au sujet des petédwide filtration du PAC et son réle
dans la formation du cake.

* Avec E (Bentonite+LAS), la distance est encore plysortante ce qui peut étre
expliquée par une bonne adsorption et intercalatiohAS dans la bentonite
(12,50A°).
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Figure (7. 3): Diffractogrammes des échantillons (Kaolin et Kapidditifs)

F: Kaolin en poudre.

G: Kaolin en solution aqueuse
H: Kaolin + XCD en solution

I: Kaolin + PAC en solution

Au sujet des interactions Kaolinite-additifs, oemarque qu'il n'y a pas de
différence considérable dans les distances rétieslaobtenues. Les valeurs observées
peuvent étre liées principalement aux effets dgdratation. On rappelle que le kaolin est le
type d’argile le plus abondant dans le réservoicaetsant les problemes d’endommagement
par les fines vu sa forme et sa dimension. Cepéntiendistances obtenues n’écartent pas
I'éventualité d’une adsorption superficielle desypteres, d’ou l'intérét de suivre la cinétique
d’adsorption et de rechercher des corrélationsedatrquantité de polymere adsorbée et la

variation des perméabilités.
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CONCLUSION GENERALE

CONCLUSION GENERALE:

L’objectif principal de cette these était d’abouirune caractérisation des propriétés
rhéologiques de complexes argile- addéifde contribuer a comprendre la relation entre les

propriétés rhéologiques mesurées et la structuceostopique de ces suspensions.

Nous avons commencé par une synthése bibliograplsigules boues de forage et les
mécanismes d'endommagement au niveau de réservaint anettre l'accent sur la
microstructure et les propriétés colloidales ebldgiques des (i) suspensions de bentonite,
(i) solutions de polymeére ou tensioactif, et (nglanges bentonite-(polymére ou tensioactif).
Il en ressort que la littérature actuelle est tiélse de contributions traitant, d'une part, les
propriétés rhéologiques de ces fluides a strucktrel’autre part, la nature des interactions

entres leurs com posantes.

Néanmoins, la relation entre les propriétés rhéglegs et la microstructure de ces
suspensions n'a pas été bien établie, notammenti@®mélanges "argile- additif anionique”
a faible force ionique. Ainsi, cette analyse bigtaphique nous a servi a comprendre
I'origine microscopique des propriétés rhéologiqdes fluides étudiés [bentonite-(xanthane,

LAS)], souvent utilisés dans la formulation desd&s de forage.

La partie expérimentale a été entamée par une éhéddogique des suspensions de
bentonite déstructurées. Le but était de mieux cenmgpe le systéme eau- bentonite, a
concentrations d'application du fluide de forage@%), avant I'ajout de polymére et/ou de
tensioactif. Dans cette partie, le comportement rhéologique alesuspension bentonite

déstructurées suit le model de Herschel-Bulkte)) avec une contrainte seuil quasi-nulle.

L’étude expérimentale du comportement rhéologigee mhélanges bentonite—additif
anionique a nécessité un travail préliminaire efisabt un polymere type. Le xanthane
(Flovis, 2*10 g/mole) qui & été choisi vu son large utilisatiemsl la formulation des boues
de forage. Le comportement rhéologique de xantagrengt d'appliquer le modele de
Herschel-Bulkley par contre pour le PAC peut pergecelui Ostwald-de au le modele
d'Herschel-Bulkley=0).

Le sixieme chapitre de ce mémoire a été dédietadéexpérimentale de I'effet de
I'ajout d’additifs anioniques sur le comportemeinéalogique des suspensions de bentonite :
un polymere semi-rigide (gomme de xanthane) et emsivactif (LAS), a différentes
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concentrations. Nous avons montré que la natusetatelle de I'additif agit directement sur

le comportement d’écoulement des suspensions égdizes résultats pourraient étre liés au
phénomene d’adsorption mais aussi a l'importansest@nce au cisaillement due a I'état
structurel rigide du xanthane. Dans le cas deutagte LAS, nous pensons surtout a I'effet

stérique sur les particules d’argile [Benchabanet Bekkour. K (2006)].

hY

(a) Associé généralement au systeme argile — tendioagti est a l'origine des
observations. Dans ce cas, on parle dans la titt&rales mémes possibilités pour les
systemes bentonite-(Xanthane), c'est-a-dire : deanges ioniques entre les idDBl
des surfaces d'argile et la partie anionique dégrnewes, des liaisons d’hydrogene ou
des ponts cationiques entre la partie anioniquiéadditif et la surface de la particule
argileuse [Benchabane et Bekkour (2005a) ; (2006)].

(b) Dans la deuxieme partie, nous avons traité I'agimiultané de LAS et Xanthane dans
la suspension de bentonite de base. Ces systeneesorflie- LAS-Xanthane)
montrent une augmentation considérable de la \Jigces la contrainte seudl partir
d’'une concentration tres faible de LAS (0,02%). dela de cette concentration, le
comportement rhéologique des meélanges bentoniteX&8hane demeure stable

pour une concentration de polymere constante.

(c) La derniere partie de ce chapitre a porté sur egpdn des mélanges étudiés
précédemment dans les formulations de boue dedo@g constate que la présence d’'une
faible quantité de LAS permet d’augmenter la vigéoapparente et la contrainte seuil a
25% et I'ajout du xanthane (viscosifiant) fait augmté la rhéologie des formulations

d’'une maniere drastique.

Pour le dernier chapitre une parti¢éaaéconsacrée pour évaluation de 'endommagement
des réservoirs par les fluides de forage a base,des essais de déplacement ont réalisés sur des
échantillons cylindriques prélevés des carottesad®che réservoir et une deuxiéme partie sur
l'analyse par diffraction des rayons X de quelgéelsantillons modéle tels que : bentonite le
Kaolin, la bentonite est prise en tant qu'exemplend argile considérée la plus réactive

comparativement aux autres minéraux argileux. ldikide est le type d’argile le plus abondant
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et causant les probléemes d’endommagement parres,fon a constaté que la bentonite peut
gonflé et causé I'endommagement jusqu'au 75%.dpdrecle kaolin ne gonfle pas.
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Perspective

Perspective (recommandation):
Ce travail pourrait étre approfondi et complétéanument dans plusieurs directions:

» étudier le comportement rhéologique de ces suspenargileuses dans leurs états restructuré
ainsi I'aspect viscoélastique, les essais de fleagkoscillations des suspensions étudiées.

* Pour l'affinité du travaille I'utilisation de diffénts masse moléculaire de polymere et voir
I'effet su la rhéologie avec le changement derodijout (polymere- bentonite, bentonite-
polymére)

» Voir I'effet des sels sur la rhéologie des polyraéseule et sur les mélanges (bentonite-
polymére) et (bentonite- polymére- tensioactif).

* Etudier 'effet

1- Des polyméres et le tensioactif (LABS) seule suntuillabilité de la roche
2- Des mélange et voir I'effet de synergisme polymeénsioactif.
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