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INTRODUCTION

Les propriétés d'écoulement d'un liquide a travers des milieux poreux jouent un rdle
important dans certains phénomeénes physiques ou physico-chimiques : écoulement de I'eau a
l'intérieur du revétement d'une chaussée, filtration des liquides, réaction solide-liquide comme
celle rencontrée lors de la fabrication de la pate a papier.

Ces propriétés dépendent a la fois de la nature du liquide et de la géométrie de I'espace
poreux et en particulier de la taille des cavités. Cette derniére est elle-m€me li€e a la structure
granulaire du milieu €tudié (taille et forme des particules, ...). Dans le cas ou les particules
constituant la structure granulaire sont discernables, le milieu poreux est dit "non consolidé" ; il
est dit "consolidé" si les particules sont indiscernables.

En ce qui nous concemne, la caractérisation des propriétés d'écoulement d'un liquide a
travers un milieu poreux consiste a :

- évaluer la chute de pression subie par le fluide lors de son passage a l'intérieur de ce
milieu en fonction de sa vitesse

- choisir un modele d'écoulement permettant d'expliciter, 2 l'aide de certaines
grandeurs caractéristiques du liquide ou du milieu poreux, la loi expérimentale de
variation de la chute de pression observée en fonction de la vitesse.

Des études antérieures ont été consacrées a la caractérisation des propriétés
d'écoulement d'un liquide a I'intérieur d'un milieu poreux non consolidé : lit fixe de particules
de forme et de taille variables. L'une d'entre elles, celle de Comiti, fait intervenir un facteur de
tortuosité T qu'il est possible d'évaluer a partir des propriétés de conductivité électrique d'un
électrolyte a l'intérieur du milieu poreux.

Nous nous proposons de caractériser les propriétés d'écoulement d'un liquide & travers
un milieu poreux consolidé et ce en utilisant, si possible, les mémes modeles d'écoulement que
ceux envisagés dans le cas de milieux poreux non consolidés.

Afin de faciliter notre approche, nous avons restreint notre étude au cas idéal d'un
écoulement unidirectionnel 2 l'intérieur d'un milieu poreux isotrope : I'espace granulaire est un
empilement partiellement fritté de particules sphériques de méme diamétre.

Le choix du matériau constituant les particules s'est porté sur le verre et ce pour
plusieurs raisons essentielles : le frittage d'un tel matériau s'effectue & une température
relativement faible (de I'ordre de 700°C) sous air et présente un faible cofit.

Les parameétres retenus pour notre étude sont la nature du liquide, la taille des billes
constituant I'espace granulaire et la porosité du milieu, ce dernier paramétre étant bien entendu
fonction du degré de frittage de I'empilement.

Au cours de ce travail, nous avons évalué les propriétés d'écoulement et de
conductivité €lectrique puis analysé la texture poreuse de chacun des milieux étudiés.

Dans ce mémoire, nous présenterons quelques rappels bibliographiques concernant les
écoulements d'un liquide et la conductivité électrique d'un électrolyte i travers un milieu
poreux.



Puis nous préciserons, dans une deuxiéme partie le mode de réalisation et la
caractérisation géométrique par porosimétrie au mercure et analyse d'image des textures
poreuses des milieux analysés.

Pour terminer, nous indiquerons, dans une troisiéme partie, les résultats relatifs aux
propriétés de conductivité électrique d'un électrolyte et d'écoulement d'un liquide a l'intérieur
d'un milieu poreux consolidé.
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A. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE CONCERNANT LES ECOULEMENTS

I. Présentation générale
1. Rappels théoriques
a. Equation de Navier-Stokes (N-S)

En théorie, I'écoulement d'un fluide peut étre décrit macroscopiquement par la
résolution simultanée de deux équations (Tritton p. 44) : I'équation de conservation de la
matiére ou de continuité et 1'équation de Navier-Stokes.

Dans le cas ol le fluide est incompressible, 'équation de continuité prend une forme

simple : V u=0ouu est‘ la vitesse en un point M. du fluide, alors que I'équation de Navier-
Stokes est plus complexe. Cette derniére résulte de la loi de Newton, écrite par unité de volume,
appliquée a un point du fluide. Vu son importance, nous la rappelons ici, sous sa forme
vectorielle :

ou. ~o = 1 2.
5t @V) (@ =F,- 5 VP+VV u (ALL)

t est le temps ; p et v sont respectivement 1la masse volumique et la viscosité cinématique du
fluide ; Fg est 1a résultante des forces extérieures (champ de pesanteur, etc...) appliquée au point

M considéré ; P est la pression hydrostatique en ce point.

Ainsi, 'écoulement d'un fluide a I'intérieur d'un milieu poreux peut étre connu en
résolvant les deux équations précédentes (conservation et N-S). En réalité, il n'est pas possible
de trouver une solution a ce systéme d'équations.

b. Equation de Hagen-Poiseuille

L'équation de Navier-Stokes se simplifie considérablement dans le cas ol I'écoulement
du fluide s'effectue le long d'un tube circulaire de rayon r et de hauteur H (Scheidegger, p. 30).
A I'état stationnaire, par intégration de I'équation de N-S, le débit volumique Q du fluide est
reli3é aux grandeurs caractéristiques du tube par la relation de Hagen-Poiseuille (Scheidegger,
p-31):

AP Tt
H n

T
Q= 3 (AL2)
. AP représente la valeur absolue de la différence de pression hydrostatique entre les- deux
extrémités du tube (AP = | Pgortie - Pentrée|) et [AP] = MLL-1T-2, 1 est la viscosité dynamique
du fluide, reliée a la viscosité cinématique par 1 = vp et [] = M.L-IT-L,



Une autre forme de cette équation, faisant intervenir la vitesse d'écoulement u, est
souvent utilisée : -

2
1 AP d
n
ol d est le diameétre du tube.

L'expérience a montré que cette relation n'était pas vérifi€e dans tous les cas de figure
(Scheidegger, p. 32) mais seulement lorsque le nombre de Reynolds Re est inférieur a une
valeur critique Reg, avec :

_2p.rau
n

Re (Al4.)

L'écoulement est laminaire lorsque Re < Reg et turbulent si Re > Re¢. La valeur
numérique de Reg est de I'ordre de 2200 (Scheidegger) mais elle diminue trés rapidement si les
tubes circulaires ne sont plus droits.

Tritton (p. 237) est plus précis : il suggere que le passage du régime laminaire (Re <
Rec et Re; = 2100) au régime turbulent (Re > 109) s'effectue de fagon continue par
l'intermédiaire de différents états out le régime est instable temporairement (une petite
. perturbation n'engendre pas la turbulence). :

Remarque : L'écoulement est laminaire lorsque les lignes de courant ne se croisent jamais, ce qui équivaut 2
dire dans un langage mathématique, que le vecteur vitesse est une fonction univoque du temps et
de la position. .
L'écoulement est turbulent lorsque sa description ne peut &tre réalisée correctement qu'au moyen
d'outils statistiques.

2. Ecoulements dans les milieux poreux
"a. Préliminaire

Le cas particulier décrit ci-dessus n'est pas adapté a la description des écoulements
dans les milieux poreux. Ainsi, la caractérisation des écoulements dans de tels milieux ne peut
étre obtenue simplement et les résultats que nous possédons dans ce domaine ont trés souvent
été établis de fagon semi-empirique. En effet, 1'écoulement d'un fluide a travers un milieu
poreux s'accompagne d'une perte d'énergie, généralement exprimée sous forme d'une chute de
pression fonction de la vitesse du fluide. La caractérisation des écoulements consiste a relier la
chute de pression observée i la vitesse du fluide a I'aide des caractéristiques du fluide et du
milieu ; ce travail nécessite trés souvent, mais pas toujours (comme nous le verrons au
paragraphe A.I3.a.), une modélisation soit de 1'espace poreux, soit de I'écoulement.

Avant de décrire les différents modeles déja envisagés, nous allons tout d'abord
rappeler les différents régimes d'écoulement rencontrés dans les milieux poreux.



b. Nombre de Reynolds

Comme dans le cas de l'écoulement dans un tube (cf. § A.L1l.b.), le régime
d'écoulement d'un fluide dans un milieu poreux dépend de la valeur prise par le nombre de
Reynolds :

2p Ugr
n

oit ug est la vitesse du fluide aprés avoir traversé le milieu poreux mais ou r est un rayon
caractérisant le milieu poreux (Scheidegger, p. 158). Selon les auteurs, r peut &tre un rayon
moyen de particules (Dullien, p. 162), ou rayon efficace "effective radius” de particules (Ergun,

Re = (Al4)

1952) noté Rp = 3/S ou S;, est la surface de solide par unité de volume de solide, mais aussi
v

une grandeur caractérisant l'espace poreux ; Scheidegger (p. 124) utilise le rayon hydraulique
rg €gal au rapport du volume poreux et de la surface des pores alors que Carman (1937) définit
un rayon équivalent de pore égal a 2 fois le rayon hydraulique.

¢. Les régimes d'écoulement et leur domaine d'existence

Comme dans le cas d'un écoulement dans un tube circulaire (cf. § A.L1.b.), différents
régimes d'écoulement dans les milieux poreux ont été mis en évidence expérimentalement.

Scheidegger indique (p. 159) que pour de faibles valeurs du nombre de
Reynolds Re < Reg, le régime est laminaire linéaire ; dans ces conditions, et comme nous le
verrons plus loin, la différence de pression aux bornes de I'échantillon poreux est
proportionnelle i la vitesse du liquide aprés passage dans le milieu.

Remarque :  Cette linéarité a &té mise en évidence expérimentalement par Darcy ; elle a donné lieu 2 1a loi de
Darcy : ug = k' (AP/H) oii k' est une constante caractéristique du milieu poreux et du fluide
utilisés. Pour séparer l'influence de ces deux paramétres, la perméabilité k du milieu a été
définie de telle sorte que :

up==4F (AL5)
n H e -

Pour des valeurs du nombre de Reynolds supérieures & Rec, cette proportionnalité
n'est plus vérifiée : les forces d'inertie ne sont plus négligeables devant les forces de frottement.
Certains diront, a tort, que dans ce domaine, le régime est turbulent. Mais, comme le souligne
Scheidegger, il serait préférable de parler d'un domaine o I'écoulement est laminaire et non
linéaire "non linear laminar flow". Ahmed et Sunada (1969) sont plus précis : ils montrent que,
dans ce domaine, aucun phénomeéne de turbulence n'apparait, mais seuls des effets de
convection sont appréciables (cf. § A.IL2.). La valeur de Re¢ peut varier considérablement
selon la grandeur physique attribuée a r. D'aprés Scheidegger (p. 159), 0,1 < Re¢ < 75. Pour
Childs et Collis-George : Rec = 1.

Pour tenter d'obtenir une valeur plus précise de Reg, certains auteurs ont supposé que
Re¢ dépendait de 1a porosité ¢ du milieu poreux. Selon Dullien (p. 163) :



Re.= C.(1- 0) (A.L6.)

ou C est une constante réelle comprise entre 1 et 10. Ainsi, la limite supérieure de Re. ne serait
plus 75 mais 10 pour les milieux poreux.

Des études plus récentes menées par Dybbs et Edwards et mentionnées par Comiti (p.
16) font état de quatre régimes différents d'écoulement. Leurs travaux ont €té réalisés sur des
empilements de sphéres et de cylindres avec des liquides vari€s. Ils ont mis en évidence :

- un régime laminaire linéaire pour des nombres de Reynolds inférieurs a 1 ol
les forces de frottement sont nettement supérieures aux forces d'inertie

- un régime "permanent de type laminaire" pour des nombres de Reynolds
compris entre Rec et 150 avec 1 < Re¢ < 10. Les forces d'inertie ne sont plus
négligeables devant les forces de frottement

- un régime "laminaire instable" pour des nombres de Reynolds compris entre
150 et 300

- un régime "non stationnaire"” pour des nombres de Reynolds supérieurs a
300.

Les différents régimes d'écoulement et leur domaine d'existence sont rapportés sur la
figure A.L1.
laminaire laminaire laminaire régime non
linéaire non linéaire instable stationnaire

>

0,1Re, 75 150 300

Figure A.Ll. : Les domaines d'existence des différents régimes
d'écoulement d'un liquide a travers un milieu poreux.

De ce paragraphe, nous retiendrons que les écoulements dans les milieux poreux
s'effectuent d'une facon complexe. Il existe un point critique caractérisé par un nombre de
Reynolds critique Re¢ au-dela duquel les phénoménes de convection deviennent non
négligeables devant ceux li€s aux forces de frottement. La valeur de Re¢ étant beaucoup plus
faible pour un écoulement 2 travers un milieu poreux que dans un tube circulaire (Hagen-
Poiseuille), nous en concluons que les milieux poreux ont une texture poreuse difficilement
assimilable & un réseau de tubes droits.

3. Modélisation des écoulements

Comme nous l'avons vu précédemment (cf. § A.L2.a.), la caractérisation des
écoulements dans les milieux poreux nécessite trés souvent la modélisation soit du milieu, soit
de I'écoulement lui-méme.



a. Classification des modéles

De trés nombreux modeles ont déja été envisagés ; ils peuvent se répartir, selon
I'approche choisie pour résoudre le probléme, en cinq classes :

Eux seuls ne font aucune hypothése. A partir d'une analyse dimensionnelle, le gradient
de pression qui régne entre les extrémités du milieu est reli€ a la vitesse d'écoulement par une
fonction de plusieurs variables supposées pertinentes pour décrire 'écoulement. La fonction est
souvent €crite de facon a faire apparaitre des nombres sans dimension intervenant 3 une
puissance a déterminer expérimentalement. L'intérét de ces modeles est trés limité puisqu'ils ne
peuvent prévoir, pour un milieu poreux connu, la loi d'écoulement.

Is ont donné lieu 4 un trés grand nombre de travaux. Ils assimilent tous l'espace
poreux a un faisceau de tubes de section circulaire non connectés entre eux, débouchant a
chacune des extrémités du milieu poreux. Si I'hypothése de circularité est loin d'étre vérifiée,
un facteur de forme peut étre défini (Pfannkuch, 1972). Selon la nature des tubes, nous
distinguons 3 cas :

- tous les tubes sont identiques : méme diamétre et méme longueur (Carman, Ergun,
etc...)

- les tubes ont la méme longueur mais le diameétre diffeére de 'un a l'autre (Purcell,
1949)

- les tubes ont la méme longueur mais chacun d'eux est composé de petits tubes en
série (Scheidegger, p. 121) de diamétre et de longueur variables.

Pour ces trois classes de modeles, les tubes peuvent étre tortueux ou non mais toujours
paralléles a la direction privilégiée de I'écoulement.

Dans cette classe, peuvent également apparaitre les modeles oui I'espace poreux est
constitué de tubes de diamétre et de longueur variables mais répartis de facon aléatoire (Walsh et
Brace, 1984) dans toutes les directions de l'espace.

- Les modéles statistiques :

Dans cette catégorie, I'élaboration des lois d'écoulement nécessite le calcul d'une
fonction de probabilité adaptée 4 la modélisation de I'espace poreux choisie. En supposant
'espace poreux composé de tubes de diamétre variable, Childs et Collis-George évaluent la
probabilité qu'a un pore, de rayon r de déboucher sur un pore de rayon r . La méme idée a été
reprise par Marshall (1958).

De nombreuses tentatives ont été menées dans ce domaine, facilitées par le
développement de l'informatique. Mais elles ne sont pas toujours trés convaincantes.
L'écoulement n'est pas forcément unidirectionnel. Le milieu est assimilé & un assemblage



périodique de cellules élémentaires plus ou moins complexes. Nous n'en mentionnerons que
quelques unes ici.

Marmur et Rubin (1972) ont assimilé€ le milieu poreux a un ensemble de cellules
identiques disposées pénodlquement dans I'espace, parallélement et perpendiculairement & la
direction de I'écoulement, supposée unique. Sans faire d'hypothése sur la géométrie des pores
mais en résolvant I'équation de N-S "localement” (c'est-a-dire pour chaque cellule), ils ont
caractérisé I'écoulement dans des milieux "modeles” : empilement de sphéres suivant des
systémes cubique ou rhomboédrique.

Payatakes a lui aussi envisagé plusieurs études dans ce domaine. La plus simple
(1973) consiste a diviser I'espace poreux en cellules identiques composées chacune par un tube
presentant périodiquement un rétrécissement ou un €largissement. La modélisation du milieu
s'est compliquée par la suite (Constantinides, 1989) : il est assimilé a un réseau de cellules
composées de cavités connectées entre elles par des canaux étroits. L'arrangement des cellules
est régulier ou aléatoire. La caractérisation de I'écoulement nécessite dans les deux cas la
résolution des équations de N-S.

Dans ce cas, les hypothéses consistent & considérer que le fluide s'écoule au travers
d'un essaim de particules. Les résultats ne sont satisfaisants que dans le cas d'un régime
laminaire linéaire.

b. Critiques des modéles

Vu la diversité des études réalisées et des résultats obtenus, il serait fastidieux et
inintéressant de présenter en détails (hypoth¢ses, méthode de calcul, résultats, domaine de
validité) les différents modgles qui ont contribué 2 la caractérisation des écoulements dans les
milieux poreux. Notons simplement que les modeles phénoménologiques n'ont aucun caractére
prévisionnel. Les modeles fondés sur 'écoulement dans un tube ne sont valables, la plupart du
temps, que pour un régime laminaire linéaire. Ils ont ét€ utilisés 8 de nombreuses reprises pour
tenter d'exprimer la perméabilité k (définie par 1'équation A.I.5.) en fonction des
caractéristiques géométriques du milieu poreux (Dullien (p. 198) et Comiti (p. 23)). D'autre
part, les modeles statistiques et découlant de la résolution des équations de Navier-Stokes
nécessitent un long travail de mise en place et une partie importante de calculs. Les modéles
basés sur 1'écoulement autour d'objets immergés ne sont applicables que si le régime est
laminaire linéaire.

Pour ce travail, nous ne présenterons que quelques modeles sélectionnés selon deux
critéres :

- leur simplicité : dans tous les modgles décrits ci-apres, 1'écoulement est supposé
unidirectionnel (Figure A.L2.)

- leur domaine de validité : il doit étre le plus large possible.
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(AP=|PS-PC| H . milieu poreux

Figure A.L2. : Principe d'écoulement d'un fluide a travers un milieu
poreux.

II. Principaux modeéles d'écoulement dans les milieux poreux
1. Modé¢le d'Ergun (1949)
a. Principe

Ergun considére 1'écoulement d'un fluide 2 travers un tube droit de diamétre d et de
longueur H. Reprenant les idées de Blake et de Stanton, il suppose que la chute élémentaire de
pression dP qui apparait le long du tube résulte d'une perte d'énergie due a I'énergie dissipée
par les forces de frottement & laquelle s'ajoute une perte d'énergie cinétique. Cette derniére, est,

selon Brillouin, égale & 1/2 p u%/d, u étant la vitesse du fluide dans le tube.

Ainsi, la variation de pression est telle que :

[ &)
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viscosité dynamique du fluide

masse volumique du fluide

vitesse du fluide a I'intérieur du tube
diamétre du tube

longueur élémentaire du tube
longueur du tube.

avec :

mEgeso 3



b. Hypothéses

Ergun considére que l'espace poreux d'un lit de particules (milieu poreux non
consolidé) d'épaisseur H est équivalent A n pores droits cylindriques de méme diamétre d et de
longueur H, non connectés entre eux répartis a l'intérieur d'un cylindre de longueur H et de
diametre D (Figure A.IL.1.a.) de telle sorte que le volume de vide et la surface de solide
contenus dans le lit de particules soient identiques respectivement au volume total et a la surface
totale des pores.

¢. Résultats

Dans ces conditions, la vitesse ug du fluide, aprés traversée du milieu poreux, est telle

que u = ug/¢ o ¢ est la porosité du milieu, c'est-a-dire le rapport du volume de vide contenu

dans le lit de particules et du volume total occupé par le lit.
Ainsi, la différence de pression aux bornes du milieu poreux est de la forme :

+

=
NjO N

=302
_322

N
alo

=2
o (AJ52)

-©

Si S;, est le rapport de la surface de solide et du volume de solide, il est ais€ d'établir les
relations suivantes :

nd?=D% & d=—X _
(1 = ¢) Sv
L'équation (A.IL2.) devient alors :
1-
%_2( ¢) S 11 0+1( ¢) SvuO (ALL3)
¢ ¢

Cette expression n'est pas satisfaisante puisqu'elle ne tient pas compte de deux faits :
- dans la réalité, les pores ne sont pas droits mais sinueux
- la perte d'énergie cinétique doit dépendre théoriquement du nombre de particules
par unité de longueur (Ergun, 1949).

Aussi Ergun préfere modifier 'équation (A.IL.3.) en faisant intervenir deux facteurs correctifs
aetfB. D'oi :

=2oc—3$v11u0+-8— 3

¢ ¢

2
AP 1-¢ 2 1,0-¢9) o 2
T B——pPS.ug (A.IL4.)
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o et B sont supposés constants et déterminés expérimentalement (Ergun, 1952) : a0 =2,083 et
B =2,333.

Les valeurs moyennes de o et de P ont été établies a partir de 640 mesures réalisées
sur des lits de particules de taille variable et de forme variée (sphéres, sables, etc...) traversés
par différents gaz : gaz carbonique, azote, méthane, hydrogene.

Remarque :  Trés souvent, la relation d'Ergun est présentée sous une autre forme obtenue en exprimant la

surface spécifique S, en fonction du diameétre D, de la sphere qui aurait méme surface

spécifique. Ainsi, S, = f)é— et I'équation A.I1.4. devient :

2
Ug

1- 1 1-
L0 1y, 00

o Do 0
aveck; =150 etky = L75.

1
PD, (AILS)

d. Domaine de validité

Le modele a €été établi pour des lits de particules de nature variée et pour des gaz
uniquement. Cependant, Macdonald (1979) émet quelques restrictions quant a la validité du
modéle d’Ergun, utilisé sous la forme faisant intervenir le diamétre Dp :

- le modele serait assez bien adapté pour décrire 1'écoulement a I'intérieur d'un milieu
poreux non consolidé (lit de particules) mais pas adapté au cas d'un milieu
consolidé (ou il est difficile de parler d'un diamétre de particules)

- dans le cas d'un lit de particules, deux problémes ont ét€ soulevés. Le premier
concerne les constantes ki et ka qui semblent dépendre de la porosité. Le second a
trait & 1a détermination de Dp rendue trés imprécise lorsque la distribution de taille
des particules est large et/ou que les grains ont une forme trés €éloignée de la sphere.

e. Equation d’Ergun modifiée

Macdonald (1979) propose alors une équation identique & celle d'Ergun mais ot les
constantes o et B prennent des valeurs différentes : o = 2,50 (soit k; = 180) ; B = 2,40

(soit ko = 1,8) pour les particules lisses et B = 5,33 (soit k3 = 4,0) pour les particules
rugueuses. Ces constantes sont, 13 encore, une moyenne des valeurs obtenues pour différentes
mesures.

Dans ces conditions, le modele d'Ergun est peut tre amélioré mais le domaine de
validité reste le méme.
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f. Conclusion

Méme si le modeéle d'Ergun est loin d'étre adapté, il est 'un des premiers a décrire le
régime laminaire linéaire et non lin€aire.

a) b)

" & &/
Figure A.IL.1. : Modélisation de l'espace poreux selon :

a) Ergun
b) Comiti.

2. Modéle d'Ahmed et Sunada (1969)
a. Principe

Ce modgle ne nécessite aucune hypothése géométrique. Il suppose seulement que :
- le milieu est homogene, isotrope macroscopiquement ;
- les propriétés physiques du fluide sont homogenes et isotropes.

11 consiste a résoudre l'équaﬁon de N-S écrite en un point M. du fluide. Les vitesse et
pression instantanées en ce point sont supposées osciller autour d'une valeur moyenne. Elles
s'expriment donc comme la somme de deux termes : I'un moyen et I'autre de fluctuation.

b. Résolution

, Les détails d'un tel calcul ne seront pas mentionnés ici. Notons simplement que, si
I'écoulement est stationnaire et unidirectionnel, alors le gradient de pression est égal 4 la somme
de deux intégrales pondérées chacune par un coefficient. Ce dernier dépend de la nature du

fluide utilisé (M et p), de la vitesse du fluide apreés traversée du milieu (ug) et d'une grandeur
géométrique d, caractéristique du milieu poreux, consolidé ou non. Ces intégrales quantifient
les effets d'une part des forces de viscosité et d'autre part des forces d'inertie. Ces derniéres
apparaissent sous la forme d'une somme de deux termes caractérisant les phénoménes de
convection (produit d'une composante de la vitesse moyenne avec I'une de ses dérivées) pour
I'un et de turbulence (produit d'une composante de la vitesse de fluctuation avec 1'une de ses
dérivées) pour l'autre. Un raisonnement mathématique appuyé par des faits observés a montré
que le phénomeéne de turbulence était négligeable.
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¢. Résultats

Ainsi, la variation de pression aux bornes du milieu s'écrit comme la somme de deux
termes ; le premier caractérise les forces visqueuses et le second les effets de convection et non

de turbulence :

AP n p 2
T %t gl (A.IL6.)
Cq d 2

ol 1 et c2 sont des constantes indépendantes du milieu ; d est une constante caractéristique du
milieu [d] = L.

Aucun moyen autre qu'expérimental n'existe pour évaluer c1, ¢ et d.

d. Critiques

Pour ce qui est de 1a loi de caractérisation des écoulements dans des milieux poreux, ce
modele n'apporte pas d'éléments nouveaux par rapport au modele d'Ergun : ce dernier nous
permettait, connaissant certaines caractéristiques géométriques du milieu, de prévoir l'allure de
la variation de AP en fonction de ug ; le modele d'Ahmed et Sunada ne nous dispense pas des
mesures expérimentales caractérisant 1'écoulement.

Par contre, il nous renseigne davantage sur les phénoménes physiques mis en jeu lors
de I'écoulement dans les milieux poreux. Pour cette raison, il était bon de le mentionner dans ce
travail.

3. Modé¢le de Comiti (1987)
a. Principe

Le milieu poreux est supposé non consolidé, contenu dans une colonne cylindrique de
diametre D, de hauteur H et de volume V. L'espace poreux est assimilé a n pores cylindriques
et tortueux de diametre d et de longueur L (L > H) non connectés entre eux (Figure A.IL1.b.).
L'auteur introduit alors deux grandeurs, inutilisées dans les modgles précédents :

- latortuosité T du milieu poreux telle que :

L
T=F (AIL7.)

- la surface spécifique dynamique du milieu ayq égale au rapport de la surface du
milieu poreux vue par 'écoulement et du volume de solide. Cette surface spécifique

dynamique est égale 2 la surface volumique S'y, définie précédemment, uniquement
si la surface vue par le fluide est égale 2 la surface totale de l'espace poreux.

La chute de pression a l'intérieur du milieu poreux résulte de la dissipation, sous deux formes,
d'une énergie volumique :

- I'une, AP, proportionnelle 2 la vitesse et due aux frottements du fluide sur les
parois des pores
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- l'autre, AP, proportionnelle au carré de la vitesse et due aux changements de
direction du fluide 2 l'intérieur du milieu

Remarque :  Les lois de variation de la chute de pression en fonction de la vitesse du fluide et les hypoth&ses
concernant I'espace poreux, hormis le caractére tortueux des pores, sont analogues a celles

proposées par le modéle dErgun.

b. Résolution

Dans de telles conditions, il est facile d'établir les relations suivantes :

d= 4¢
a,4(1-0) (A.IL8.)
T .
et: u= uo; (A.I1.9.)

ol ¢ est la porosité du milieu ; u et ug sont les vitesses du fluide 2 I'intérieur du milieu poreux et
apres traversée du milieu respectivement.

Le calcul du premier terme AP; s'effectue 2 I'aide de I'équation de Hagen-Poiseuille
mais l'auteur y fait intervenir un facteur correctif *y, appelé coefficient de circularité :

AP, =32y1 le (A.IL10.)
d’
Par substitution, nous obtenons ais€ément :

2

1_ 2 2 (1-¢)
| =ANT ayu—F—u (AIL11)

¢

Remarque 1 : Comiti (p. 32) indique que y= 1 pour des conduites circulaires et peut varier de 0,6 2 1,5 si la
géoméirie du tube varie.

. Pour le calcul de AP, chaque pore est représenté par une ligne brisée composée de
segments d'une longueur AL voisine du diamétre des pores : AL = zd avec z > 1. L'énergie
dissipée par unité de volume lors des changements de direction du fluide est attribuée 3 une
perte d'énergie cinétique uniquement. Ainsi, & chaque changement de direction, le fluide perd

une fraction i de son énergie cinétique volumique. D'oii :

L. 1_ 2
AP2=;&x-2—'-pu (A.II.].Z.)
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Avec les relations (A.I1.8.) et (A.IL.9.), nous obtenons :

(1 -9)
"‘¢3' P o (AIL13.)

En définissant un facteur de frottement f tel que :

X3
8z

=X
f=X (AIL14)
AP, f.3 (1-9) 2
I'équation s'écrit: H{ —2 1 23 P U0 (AIL15.)
¢

ol f =0,1936 si I'écoulement a lieu a I'intérieur d'une conduite circulaire.

Remarque 2 : Comiti montre que f dépend de la rugosité de la surface poreuse. Il retrouve donc le résultat,
observé expérimentalement, de Macdonald (1979) qui suggére, dans I'équation d'Ergun
modifiée, une valeur de k; différente pour des particules lisses ou rugueuses (cf. § A.Il.1.e.).

¢. Résultats

Ainsi la chute de pression occésionnéc par le passage d'un fluide 2 travers un milieu
poreux non consolidé s'écrit :

AP 1- 1- |
=T ay ( 4’) 0+2T o ¢)pu° (AIL16.)
¢ ¢

ou encore .
AP _ AIL17.
g =M+ Nug ( )

2 2 (1-
avec : M=2ynT avd( ¢) (AIL18.)
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f. .3 1d-¢
et N=3T au—; (AIL19.)
o
Remarque :  Une autre forme de I'équation (A.IL.16.) peut étre obtenue en exprimant a,q en fonction de d 2
T'aide de (A.IL8.) :
AP 21 31 2
?I—=32,YT‘T —2—u0+ AT —29“0 (A.H.ZO.)
d¢ do
ou encore : AP M +N ug (AIL21.)
Hu,
. 21
avec : M=32ynT —— (AIL22)
do¢
=T oL
ot: N=AT ";;'5 (AIL23)

d. Critiques du modéle

Ce modele conduit A une loi de variation trés générale de la chute de pression en
fonction de la vitesse mais qui ne présente pas encore un caractére prévisionnel puisque les
valeurs de T et de ayq ne sont accessibles jusqu'a présent qu'avec des mesures d'écoulement.
La détermination de T et ayq a d'ailleurs été réalisée par Comiti dans des cas particuliers : lits de
sphéres ou de plaquettes.

Notons aussi que le modele de Comiti peut s'adapter a des écoulements oil les effets de
paroi ne sont plus négligeables. Cette possibilité offre un grand intérét pratique.

4. Conclusion

La modélisation des écoulements dans les milieux poreux présentée précédemment
montre que : '

' - dans le domaine ol les forces d'inertie ne sont plus négligeables devant les forces
de frottement, aucun phénomeéne de turbulence n'apparait ;

- le modele d'Ergun, méme s'il présente un caractére prévisionnel n'est pas toujours
satisfaisant ;

- le modele de Comiti nécessite des études complémentaires afin de déterminer plus
précisément les variations des facteurs de circularité, de frottement, de tortuosité et
des surfaces spécifiques dynamiques en fonction de la texture poreuse et du fluide
utilisés.
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Avant de passer a 1'étude expérimentale nous allons nous consacrer a une €tude
" bibliographique concernant la tortuosité, rendue nécessaire au vu des différentes expressions de
T répertoriées dans la littérature.

II1. Tortuosité - Facteur de formation
1. La tortuosité

L'équation de Comiti fait intervenir un facteur de tortuosité T égale au rapport de la
longueur L réellement parcourue par le fluide dans le milieu poreux et de la hauteur H de
I'échantillon. Cette définition est aujourd'hui, couramment utilisée (Walsh et Brace (1984)).

Notons cependant que certains auteurs (Wyllie et Spangler (1952) ; Wyllie et Gregory
(1955)) parlent d'une tortuosité T' telle que T' = (L/H)2. Cette définition a surtout été utilisée
pour des travaux datant de 1950 environ. Elle a pu étre & l'origine de certaines erreurs
rencontrées dans la littérature concernant l'exploitation des résultats expérimentaux.

A Theure actuelle, il n'existe pas de méthode permettant une mesure directe de la
tortuosité. Pourtant, 'évaluation de cette grandeur serait d'un grand intérét pour la
caractérisation des écoulements (équation de Comiti). Sachant que T dépend de la texture
poreuse, nous avons envisagé de I'évaluer a partir de propriétés électriques dépendant de la
texture poreuse du milieu. Ainsi, nous avons €tudié la conductivité électrique d'un électrolyte
saturant le milieu poreux.

2. Facteur de formation
a. Définition

La littérature indique que la conductivité d'un électrolyte a travers un milieu poreux est
caractérisée par le facteur de formation F. Celui-ci n'a de signification que si le solide
constituant le milieu n'est pas conducteur (ou posséde une conductivité négligeable devant celle

de I'électrolyte). Dans ce cas, F est égal au rapport de la résistivité I'y, du milieu poreux rempli
d'électrolyte et de la résistivité I'g de I'électrolyte seul :

|

F=— AIIL1.
T, ( )

La texture poreuse influence la valeur de F par :
- la surface qu'elle offre a la conduction ;
- l'orientation et la topographie des pores conducteurs.

b. Loi d'Archie

Sans faire d'hypothése sur la géométrie de l'espace poreux, une loi empirique, établie
par Archie (1942), relie le facteur de formation 2 la porosité du milieu :
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-m
F=¢ (A.IIL.2.)
ol m est le coefficient de cimentation, dépendant de la nature du milieu poreux étudié.

Ainsi formulé, il apparait clairement que F est indépendant du liquide utilis€. Des
études expérimentales (Jackson (1976)) ont montré que m dépendait davantage de la forme des
particules que de leur taille moyenne ou de la dispersion de leur taille ; ainsi, m est compris
entre 1,2 et 1,9. Ce résultat a été obtenu & partir des mesures réalisées sur des milieux non
consolidés, de porosité comprise entre 0,25 et 0,50, constitués soit de sphéres, soit de
sable, ... Il n'est pas contredit par la littérature. Dullien (p. 220) propose simplement un
domaine de variation plus large pour m : entre 1,3 et 2,5.

D'aprés Dullien (p. 220), cette loi n'a pas été généralisée aux milieux poreux
consolidés. Cependant Comiti (p. 65) mentionne un travail de Guyod faisant apparaitre que m
peut varier de 1,4 a2 3 pour des milieux consolidés. Schwartz (1985) constate
expérimentalement que dans ce cas, la loi d'Archie n'est plus respectée pour les faibles
porosités et que m est voisin de 1,8.

¢c. Autres expressions

D'autres expressions empiriques ont permis de relier le facteur de formation a la

porosité. Notons tout particuliérement celle de Winsauver (1952) mentionnée par Comiti (p.
66) :

F=C¢m (A.IIL3.)
ou C et m sont des constantes. Elle conduit 4 une contradiction puisque, lorsque ¢ tend vers 1,
Ftend vers C# 1.
3. Tortuosité électrique - Tortuosité hydraulique
Schopper (1966) définit un facteur de tortuosité électrique Te tel que :

T
F=-— (AII14.)

¢

et ce sans faire aucune hypothése sur la géométrie de 1'espace poreux. Cette expression traduit
le fait que F dépend entre autre de I'orientation et de la topographie des pores conducteurs.

' En reprenant les hypothéses du modele de Comiti, nous arrivons & la relation suivante,
établie en annexe I :

2
F= —E—- (AIIL5.)

. . 2
avec T=L/H, qui conduitd: Te=T (A.IIL6.)
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Lorsque la loi d'Archie est vérifiée, nous avons alors :

Eom)y
T=¢ 2 (A.IIL7.)

Les relations (A.IIL5.) et (A.III.6.) ne sont pas admises par tous. En effet, Wyllie et
Spangler (1952) utilisent, sans justification préalable :

F=nl (A.IIL.8.)
)

Par contre, comme le mentionnent Wyllie et Grégory (1955), Cornell et Katz
travaillent avec la relation (A.IIL5.). Cette derniére est aussi suggérée par Dullien (p. 227) sous
une forme un peu différente.

En réalité, I'écriture de T sous la forme proposée par Dullien (p. 227) : Te = T2 R, ol
K est un coefficient de rétrécissement, semble plus adaptée. Notons qu'aucune précision
concernant les valeurs possibles de R n'est indiquée.

CONCLUSION

La caractérisation des écoulements dans les milieux poreux a suscité de nombreuses
études. La plupart des modéles proposés ont été vérifi€s dans le cas d'un écoulement
unidirectionnel et sur des milieux non consolidés. De plus, il ne sont valables, bien souvent,
que si le régime est laminaire linéaire. A 1'aide des quelques modeles intéressants établis sur des
milieux non consolidés et applicables & un régime laminaire (linéaire ou non), nous allons tenter
de caractériser I'écoulement unidirectionnel d'un liquide & travers un milieu poreux consolidé.
Comme le suggérent les différents modeles présentés au paragraphe A.IL., une caractérisation
géométrique de I'espace poreux est souhaitée pour l'interprétation des courbes de variation de la
chute de pression aux bornes du milieu en fonction de la vitesse du liquide.
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2EME PARTIE :

REALISATION ET CARACTERISATION DES EMPILEMENTS
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B. FABRICATION DES ECHANTILLONS

Le principe de réalisation des empilements consolidés consiste en un frittage partiel
d'un empilement non consolidé de billes de verre de méme diameétre. Deux procédés de
fabrication, indépendants de la taille des billes utilisées, ont ét€ mis au point : 1'un au
Laboratoire, 'autre au Laboratoire Central des Ponts et Chaussées (L.C.P.C.) avec lequel nous
avons collaboré. Nous allons donc présenter les deux techniques proposées puis préciser les
raisons qui nous ont conduits 4 n'en retenir qu'une seule.

I. Procédés de fabrication des empilements consolidés
1. Procédé utilisé au Laboratoire
a. Mise en forme

Apres tamisage (2 1'aide d'un pinceau), les billes de verre (environ 5 g) sont versées, &
l'aide d'une spatule vibrante, a l'intérieur d'un moule en acier composé de trois éléments : la
base, le cylindre évid€ et le piston (Figure B.I.1.). L'empilement est ensuite légérement tassé
(en faisant heurter brutalement la base du moule sur une paroi). Le piston est ensuite placé sur
I'empilement, exercant sur ce dernier une légére pression (de 1'ordre de 1,5 kPa). Le tout est
ensuite placé a l'intérieur d'un four 4 moufle (HERAEUS M 110) a un endroit bien précis,
identique d'un échantillon a l'autre, ot il est soumis  un traitement thermique.

15 mm

<>
PiStON e ccmccccenana >>
cylindre évidé -->>

AP R billes de verre
base -->
< >
70 mm

Figure B.L1. : Coupe longitudinale du moule utilisé pour réaliser les
empilements consolidés selon le procédé mis au point
au Laboratoire.
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b. Traitement thermique

Ce dernier se déroule de la fagon suivante (Figure B.1.2.) :

- un passage de la température ambiante & la température dite de frittage T, ala
vitesse de 9°C/mn. La température de frittage est de 673°C (resp. 700°C) pour les
empilements réalisés A partir des billes de diametre Dy, (resp. Dp,)

- un palier d'une durée variable de 0 4 8 h, 2 la température de frittage C¢

- une diminution de la température, selon la vitesse de refroidissement maximale du
four, jusqu'a 500°C. Le moule est alors retiré du four. Apres refroidissement, le
démoulage peut étre effectué : le piston et la base se retirent facilement du cylindre
évidé ; I'empilement, lui, reste attaché aux parois du cylindre : apres avoir retiré la
base, une force suffisante appliquée, i l'aide d'un étau, sur le piston permet de faire
glisser 'empilement a I'extérieur du cylindre.

T (°C) 4001 \

O v 1 . 1 ¥ T T T Y T
0 60 120 180 240 300 360

t (mn)

Figure B.L.2. : Traitement thermique utilisé pour consolider, selon le
protocole mis au point au Laboratoire, les
empilements de billes de verre de diamétre Dy,.

¢. Caractéristiques géométriques de l'empilement

Ainsi réalisé, 'empilement consolidé est un cylindre d'environ 2 cm de hauteur et de
1,5 cm de diameétre qui présente la particularité d'étre déformé : le retrait provoqué par le frittage
partiel ne s'effectuant certainement pas de fagon homogene, I'échantillon est plus évasé du coté
de la base que du c6té du piston. D'autre part, pour des raisons probablement liées aux défauts
d'empilement initiaux créés par les effets de paroi, il présente également deux régions
privilégiées ot sa résistance mécanique est plus faible qu'ailleurs ; I'opération de démoulage
nécessitant l'application d'une force, elle provoque la séparation de ces zones privilégiées (un
cone a chaque extrémité de I'empilement) du reste de I'empilement.
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Apres polissage grossier (au carbure de silicium 120) permettant d'obtenir des surfaces
planes a chaque extrémité de I'empilement, 1'échantillon est un cylindre de 1,5 cm de hauteur
qui a un diametre légérement plus élevé du coté de la base que du c6té du piston : 1'écart entre
ces deux diameétres est d'autant plus fort que le retrait total est important.

2. Procédé utilisé par le L.C.P.C.
a. Mise en forme

Apres tamisage (automatique), les billes de verre sont introduites & l'intérieur d'un
creuset cylindrique en graphite de 8 cm de diamétre et de 20 cm de hauteur. Contrairement au
cas précédent, le mode de mise en place des billes est parfaitement contrdlé : le débit des
particules tombant du réservoir d'alimentation est constant, et, par rotation du creuset et
translation du réservoir, la hauteur de chute est constante (Gauthier). Dans ces conditions, nous
pouvons supposer un empilement homogeéne des particules.

b. Traitement thermique

Le creuset, muni de son couvercle, est placé dans un four a moufle (de taille suffisante
pour y recevoir quatre creusets similaires occupant chacun une position fixée). Le traitement
thermique auquel il est soumis, se compose (Figure B.1.3.) :

- d'une augmentation de la température, a la vitesse de 1°C/mn, jusqu'a une
température T, inférieure de 30°C 2 la température de frittage Tg;

- d'un palier, d'une durée de 2h, destiné & équilibrer la température dans la totalité de
I'échantillon ;

- d'une augmentation de la température, 4 la vitesse de 0,2°C/mn, jusqu'a la
température de frittage. Cette faible vitesse réduit les écarts de température 2
l'intérieur de I'échantillon ;

- d'un palier a la température de frittage d'une durée comprise entre 0 et 12 heures.

La température de frittage est de 645°C (resp. 680°C) pour les empilements réalisés
a partir des billes de diamétre Dy, (resp. Dp,) ;

- d'une diminution de la température, 2 la vitesse de 0,2°C/mn, jusqu'a Ce ;

- d'une diminution de la température jusqu'a l'ambiante selon la vitesse de
refroidissement du four (obtenue par coupure de l'alimentation).
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Figure B.1.3. : Traitement thermique utilisé par le L.C.P.C. pour
consolider les empilements de billes de verre de
diametre Dp, : le cycle total dure environ 48 heures.

¢. Caractéristiques géométriques de l'empilement

Les échantillons ainsi obtenus sont eux aussi légérement plus larges en bas qu'en haut,
permettant ainsi un démoulage n'engendrant aucune détérioration, ni de I'empilement, ni du
creuset. Des échantillons parfaitement cylindriques de 1,5 cm de diamétre et de hauteur réglable
(nous avons travaillé avec des hauteurs de 1 ou 2 cm) sont alors prélevés, par carottage, a
I'intérieur des empilements et parallélement a 1'axe du cylindre. Ayant vérifié 1'existence d'un
gradient de porosité de bas en haut des empilements dont sont issus les carottages, les
échantillons ainsi prélevés présentent un faible gradient de porosité.

II. Echantillons étudiés

1. Choix du procédé de fabrication

La description faite ci-dessus de chacun des procédés de réalisation des échantillons
fait apparaitre clairement que la technique utilisée par le Laboratoire Central des Ponts et
Chaussées conduit i des résultats meilleurs que ceux obtenus selon notre protocole :

- une géométrie de I'échantillon parfaitement définie

- une homogénéité plus grande dans la répartition des particules composant
I'empilement initial

- un traitement thermique favorisant un retrait homogene.
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Toutes ces raisons nous ont donc conduits a utiliser les échantillons fournis par le
L.C.P.C. Notons cependant qu'une étude réalisée avec des échantillons fabriqués selon notre
protocole opératoire (cf. § B.I.1.) a abouti & des résultats tout a fait similaires a ceux présentés
par la suite (cf. § D., E. et F.) (Jacquet et Thomas).

2. Type d'échantillons analysés

Les résultats présentés par la suite (cf. § D., E. et F.) ont été obtenus a partir
d'empilements consolidés, réalisés par le L.C.P.C. selon le protocole opératoire décrit
précédemment (cf. § B.1.2.), constitués de billes de verre de méme diameétre, dont les
caractéristiques seront données plus loin (cf. § D.L.).

Deux séries d'échantillons notées I et II ont été étudiées : la série I regroupe les
€chantillons réalisés a partir des billes de diametre Dp, (50 < Dp; < 62 um), la série II ceux

réalisés a partir des billes de diametre Dp, (290 < Dp, < 320 um). Dans chacune des séries, la
porosité globale des empilements varie de 0,0 a 0,40 environ.

Tous les échantillons sont des cylindres de diamétre D = 1,5 cm et de hauteur H =
2 cm.

Seuls les échantillons de la premiére série présentant une faible porosité -inférieure a
0,20- ont une hauteur de 1 cm.

Notons également que chaque échantillon fourni a été€ caractérisé, au préalable, par le

L.C.P.C. : nous disposons ainsi, pour chaque échantillon, d'une mesure de sa porosité ¢'
obtenue par une technique de pesées.
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C. METHODES D'ANALYSE DE LA TEXTURE POREUSE

Nous avons vu dans la premiére partie (cf. § Al2.a. et IL2. et I1.3.) que la
caractérisation des écoulements dans les milieux poreux nécessitait 1a mesure de certaines
grandeurs (porosité, surface spécifique, etc...) représentatives de la texture poreuse. Toutes ces
grandeurs sont accessibles 2 la fois par analyse d'image (mesure directe) et par porosimétrie au
mercure (mesure indirecte), deux techniques disponibles au laboratoire.

1. Porosimétrie au mercure
1. Principe

Le principe de cette technique est simple : un liquide non mouillant, comme le mercure,
ne peut pénétrer a l'intérieur des pores, supposés cylindriques et de rayon d'entrée re, d'un
matériau que sous I'effet d'une pression p. Celle-ci est d'autant plus forte que r est petit. Ces
deux grandeurs sont reliées par la relation de Washburn et Jurin (Charpin J. et Rasneur B.)
établie dans I'annexe 2.

Yo Cos 0
re

p=2 (C.L1)

ol 7Yo: estlatension superficielle du liquide
p: est la pression appliquée
0: est I'angle de contact du mercure
Te:  estlerayon d'entrée d'un pore, supposée circulaire.

Une analyse par porosimétrie au mercure consiste donc a augmenter graduellement la
pression du mercure de 10 Pa environ, & une pression maximale pmax autour d'un échantillon
de masse me. En faisant varier la pression de p; & pi+1, un volume (Vp,,, - Vp,) de mercure a
pénétré a l'intérieur du milieu poreux ; Vp, est le volume poreux accessible par le mercure sous

I'effet de la pression p; : ces deux grandeurs sont mesurées (Figure C.I.1.). A partir de la
courbe Vp (p) et de I'équation (C.L1. ), il est facile de déduire la variation de Vp en fonction de
Te, € est-a-dlrc la distribution de taille de pores (Figure C.I.1.b.). Celle-ci va nous permettre
d'accéder a différentes grandeurs caractéristiques de I'espace poreux.

2. Grandeurs mesurées

a. La porosité

Mesurée par porosimétrie au mercure, elle sera notée ¢yg. Connaissant la densité De

du matériau constituant le milieu poreux, et la masse me de I'échantillon analysé, ¢yg est
calculée a partir de l'expression suivante :

VPn-x
e
Hg ™ (Vp,..‘, 1 (C.12.)

d
me

De

dans laquelle V_ est le volume total de mercure qui a pénétré dans le milieu.
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Figure C.L1. :

8 10

b)

Te. Te. To (pm)

Exemple de courbes expérimentales obtenues par

porosimétrie au mercure-:

a) volume poreux en fonction de la pression p
appliquée

b) distribution cumulée de taille de pores.
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b. La distribution de taille de pores

La variation de Vp en fonction de re nous permet de calculer, selon les lois classiques
de probabilité, le rayon moyen r, d'entrée des pores, supposés cylindriques et de méme
longueur ainsi que I'écart type © (re) de la distribution :

- &l Yy,
To= 2[(;,—5 ) : rei] (C.L3)

1/2
n

- Vo,
ofrd= i(re-rei)zv—pl (C.14)

i=1 Pox

ou np est le nombre de mesures effectuées.

Remarque :  Notons des a présent que cette technique "privilégie” les "petits” pores : en réalité, de grosses
) cavités dans l'espace poreux peuvent n'étre accessibles que par des petits orifices ; ainsi, un
volume poreux important est associé€ 2 un faible rayon d'entrée.

’
¢. La surface volumique S v

L'expression de S'V, l'aire développée par I'unité de volume de solide, varie selon la

modélisation de l'espace poreux choisie. Deux cas ont été étudiés : l'espace poreux est
identique :

- a un faisceau de pores cylindriques : nous obtenons aisément :

S'\r=i§("p; Vpi-l)%; © (CI5)

, n
Sv= 2 (Var Vo) CL6) -
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3. Conditions expérimentales

L'appareil utilis€ est un "POROSIMETER 2000 SERIES" CARLO ERBA et piloté par
un ordinateur IBM. Nous avons fait varier la pression de 102 Pa (vide primaire) & 107 Pa
(100 bars) permettant ainsi d'avoir accés aux pores de rayon d'entre re compris entre 40 et
10-1 pym.

Cette opération s'effectue dans la réalité en deux étapes décrites en annexe 2.

Les échantillons analysés sont des quarts de cylindre (de 1,5 cm de diamétre) de masse
me comprise entre 0,8 et 1,2 g permettant ainsi d'avoir des volumes poreux représentatifs (de
80 4 200 mm?3). IIs font tous partie exclusivement de la série I : les échantillons de la série I ont
des pores de rayon d'entrée de 'ordre de 50 um (Frost et Raj) non quantifiables avec notre
appareil.

Les logiciels (fournis par CARLO ERBA) utilisés pour le traittment des données, nous
donnent accés directement 2 la distribution de taille de pores Vp (re) et aux surfaces spécifiques

S, v pour les différents cas exposés précédemment. Les calculs de la porosité, du rayon moyen r,
et de I'écart type o (re) ont été réalisés par ailleurs selon les expressions mentionnées

précédemment.

II. Analyse d'image
1. Principe

L'échantillon analysé est composé impérativement d'au moins deux phases
discernables. A partir de I'observation d'un plan de coupe, convenablement choisi, de cet
échantillon, nous allons évaluer certaines grandeurs le caractérisant. Ces derniéres, sont, dans
la praué%u;(, déduites de 1'étude d'une seule phase : la phase privilégiée est appelée objet, elle
est notée X.

Trés souvent, la grandeur g intéressante caractérise 1'échantillon considéré dans
I'espace de dimension 3 (exemple : surface spécifique, taille de grains, etc...). Or, en pratique,
nous ne disposons que d'un plan de section sur lequel nous ne pouvons effectuer des mesures
que dans des espaces de dimension 2, 1 ou 0. La stéréologie a pour but de relier une grandeur
dans un espace de dimension n & une mesure dans un espace de dimensionn - 1.

En résumé, I'analyse d'un échantillon s'effectue en quatre étapes :

, = sélectionner un plan de coupe € de I'échantillon selon certains critéres précisés en
annexe 3 ;

- retenir, dans un domaine 9 de ce plan ‘€, une seule phase ou objet : cette opération
est rendue possible grice, en partie, 3 la morphologie ;

- réaliser une mesure sur cet objet considéré comme un espace de dimension 2, 1 ou
0 ; ceci est rendu possible grice, ici aussi, a des transformations morphologiques ;

- évaluer, si c'est possible, & I'aide des relations stéréologiques une grandeur
caractérisant I'objet considéré comme un espace de dimension 3, 2 ou 1.
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Chacune de ces étapes est reprise en détails dans I'annexe 3.

A partir de maintenant, nous supposons que le lecteur dispose de toutes les
connaissances nécessaires a la compréhension de ce qui suit. Si ce n'est pas le cas, qu'il se
reporte a I'annexe 3.

2. Les différentes grandeurs utilisées

Les grandeurs utilisées pour I'analyse de nos échantillons sont de deux types : elles
sont soit métriques, soit générales (cf. Annexe 3). Les premiéres sont obtenues par application
d'une relation stéréologique ; les secondes sont déduites de différentes distributions de taille de

pores.
a. Paramétres stéréologiques

Dans ce paragraphe, nous noterons, sauf avis contraire, de la méme fagon la grandeur
stéréologique et sa valeur moyenne.

Nous avons utilis€ uniquement les grandeurs stéréologiques qui caractérisent un
espace de dimension 3.

o. La porosité ¢

La porosité ¢ qui est, avec les notations de I'annexe 3, 1a fraction volumique Vy (X)
de la phase poreuse (notée X). Elle est déduite d'un dénombrement (Tableau 3.1.) ne
nécessitant aucune correction de bords. Sa valeur moyenne et 'erreur réalisée sur sa mesure
sont calculées selon les expressions (3.3.) et (3.8.) respectivement.

Contrairement 2 la porosité qui, elle, privilégie 1'espace poreux, les deux grandeurs
suivantes caractérisent l'interface entre la phase poreuse et la phase granulaire. Pour cette
raison, elles peuvent étre évaluées en privilégiant 'une ou l'autre des deux phases. Dans la
pratique, elles ont été calculées en prenant comme phase objet, la phase granulaire.

B. La surfdace spécifique

Elle est notée Sy (X), définie comme la surface développée par la phase granulaire par
unité de volume. Sa valeur est déduite d'un dénombrement (Tableau 3.1.) nécessitant une

correction de bords. Elle est non biaisée, sur le masque de mesure Z tel que (cf. Annexe 3) :

2
Z'=n EYZ
i=0

etou:
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Par la suite, nous serons amenés 2 utiliser la surface volumique notée Sy (de

dimension [L]-1), définie comme le rapport de la surface développée par la phase granulaire et
du volume de la phase granulaire. Avec nos notations, nous obtenons aisément :

5500 = ) (CIL1)
1-¢
¥. Llintégrale de courbure moyenne par unité de volume My (X) et la courbure
moyenne H (X)

Pour les définir, nous devons faire quelques rappels de géométrie.

En un point quelconque M. d'une surface ¥ (de dimension 3), paramétrée selon
I'abscisse curviligne s, il existe un seul plan P tangent en M 2 la surface ¥. Par contre, il
existe une infinité de plans contenant la normale 2 la surface au point M. considéré. Parmi
ceux-ci, deux plans P 1 et P, dits plans principaux, sont tels que les lignes d'intersection €
et €2 de ces plans avec la surface ¥ présentent la particularité d'avoir des rayons de courbure
qui prennent une valeur minimale noté R pour €; et maximale, notée K2 pour € (Figure
C.IL1.). Les plans P et P sont perpendiculaires (Connes., p. 19).

Figure C.IL1. : Représentation des plans principaux d'une surface ¥
en un point M..
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Nous rappelons que le rayon de courbure d'une courbe en un point M est égal au
rayon du cercle osculateur.

Ainsi, R; (i = 1, 2) est le rayon du cercle tangent en M. 3 €; (i = 1, 2) et contenu
dans le plan 9 ;. Nous pouvons maintenant définir le rayon moyen de courbure R (s) et la

courbure moyenne H (s) d'une surface ¥ en un point M. d'abscisse curviligne s par (Bass, p.
473):

1 _1f 1 | 1
R(Gs) 2|Ri(s) Ry(s) (CI.2)
et:
HO=2 (S) (CIL3)
Cas particulier : Si ¥ est une sphére de rayon Rp, en tout point de la sphére :
H (s) = 1/Ry.

La phase privilégiée X (objet de dimension 3) est contenue 2 I'intérieur d'une surface

¥, paramétrée par l'abscisse curviligne s. Nous allons définir la courbure moyenne de cette
surface par :

. f | ?H (s) ds
H =
X) [ | (C.IL4.)
seP
ol
ME)=J H(s)ds (CIL5.)

n'est autre que l'intégrale de courbure moyenne de la phase X définie dans R3.

Si H (X) est exprimé dans un volume unitaire, nous obtenons la courbure moyenne
par unité de volume définie par :

™ [“""w
Py
3 .
My(X) waw -

HX) =55 = (C.IL6.)

W W

Or, My (X) et Sy (X) sont des grandeurs stéréologiques (Tableau 3.1.) auxquelles
nous avons acces en effectuant des dénombrements non biaisés explicités en annexe 3.

D'apres le tableau (3.1.), nous savons que My (X) est proportionnelle & Na (X).
Serra (p. 142) a montré par ailleurs que le nombre de connexité Na (X) dans R2 de 1a phase X
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était égal au nombre de convexité N; (X) de la phase X diminué du nombre de concavité

N, (X) de la phase X, soit : N, (X) = N;(X) - N3 (X). Précisons chacun de ces termes en
considérant une section d'un objet 3D & analyser dans laquelle la phase X représentant I'objet
est délimitée par une courbe paramétrée par 'abscisse curviligne s (cf. Figure C.II.2.). En

chaque point M. de la courbe I, il est possible de définir un et un seul rayon de courbure
R’ (s) égal au rayon du cercle osculateur qui peut étre, selon les cas, dirigé vers l'intérieur ou

I'extérieur de la phase X privilégiée. Par convention, R’ (s) est positif (respectivement négatif)
lorsqu'il est dirigé vers l'intérieur (respectivement l'extérieur) de la phase X. Dans ces
conditions, Serra établit les relations suivantes :

N3 () =— ——ds
mJ T g (C.IL7.)
R (s)>0
N; (0 =1 —ds
mJ W og () (C.IL8.)
R (s)<0

Ainsi, le signe de My (X) ou de H (X) dépend de l'importance du nombre de
convexité devant le nombre de concavité dans R2 de la phase X.

Les grandeurs stéréologiques présentées jusqu'ici sont les seules qui caractérisent une
phase en la considérant comme un objet de dimension 3. D'autres grandeurs stéréologiques
auraient pu nous permettre de caractériser une phase en tant qu'objet de dimension 2, mais elles
n'auraient été d'aucune utilit€ pour l'interprétation des propriétés d'écoulement dans nos
échantillons ; elles n'ont donc pas été retenues.

Présentons maintenant les différents parametres généraux déduits des distributions de
taille accessibles par analyse d'image.
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Figure C.IL2.
45).

b. Distributions de taille

Nous parlerons d'une distribution granulométrique (et d'une distribution de taille de
pores) lorsque la phase privilégiée est la phase granulaire (respectivement poreuse). Dans ce
paragraphe, la phase objet est soit la phase poreuse, soit la phase granulaire.

o. Cas général

Dans la pratique, nous disposons d'une image Iy dans laquelle la phase X est
privilégiée. Celle-ci peut étre continue ou discontinue. Nous définissons une distribution de
taille par une transformation T qui, appliquée a l'image, modifie la phase X. Si elle est

appliquée A fois, elle est notée T

La transformation T, apres étre appliquée, ne retient qu'une partie de la phase X,
d'autant plus petite que A est grand. L'entier A peut alors étre considéré comme un paramétre de

taille et une fonction de distribution de taille D (A) peut étre définie.

: Courbure dans R2 (d'aprés Coster et Chermant, p.

A partir de la fonction de distribution, nous définissons une taille moyenne :

S Y
A= f A d[D )]
0

et un écart type de la distribution :
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o= f ") abbw]

(C.I1.10.)

mais aussi une fonction densité d (A) égale a la dérivée par rapport 4 A de D (A).

L'ouverture selon un élément structurant bien adapté (Missiaen, p. 194) et a préciser,
vérifie les propriétés indiquées ci-dessus.

Les ouvertures adaptées et fréquemment utilisées sont I'ouverture linéaire (définie dans
R1) et 'ouverture hexagonale (définie dans R2) (Annexe 4). Elles permettent d'établir la
distribution des intercepts dans R! et la distribution des diamétres du disque inclus dans R2,
Nous parlerons par la suite de distributions obtenues par ouverture linéaire (distribution
des intercepts) ou par ouverture bldlmenslonnelle (distribution des diameétres du
disque inclus). Dans chaque cas, il peut s'agir d'une distribution en nombre ou d'une
distribution en mesure (Coster et Coll., p. 123).

Nous allons maintenant expliciter chacune de ces distributions dans le cas d'une
analyse locale uniquement ; les expressions différent si 1'analyse est globale (Coster, p. 119).

B. Distribuii linéai

L'ouverture linéaire de taille A supprime les parties de X qui ont une taille inférieure a

1=2A dLj, ot 1 représente la longueur de l'intercept et dL; est la distance qui sépare deux pixels,
selon la direction choisie, de la trame, supposée hexagonale. La fonction de distribution par
ouverture linéaire exprime la fraction -en nombre (resp. en mesure) s'il s'agit de la distribution
en nombre (resp. en mesure)- d'intercepts de longueur supérieure a 1.

Ainsi, la fonction de distribution en nombre s'écrit :

p o NLOO- N 0" )
NLX) (C.IL11.)

otl (1) est I'élément structurant (défini en annexe 4) :

‘xxlxl)
X X

et la fonction de distribution en mesure s'écrit :

A(1)
LX) -L O™ (X)
G@p=-t LLIE£() ] (C.IL12.)




NL(X):  nombre de connexité dans R1 de X par unité de longueur
LLX): longueur de I'objet X par unité de longueur
OMD (X): T'ouverture de taille A de X selon I'élément structurant (1).

Dans la pratique, ces distributions sont calculées a partir d'une fonction P (1) telle que :

PQO)= A0 @)
AlEX )]
AX): I'aire occupée par l'objet X

EMD) (X): I'érodée de taille A de X selon I'élément structurant (1).

Les relations existant entre P (1) d'une partet F (1) et G (1) d'autre part, sont explicitées
dans la thése de Missiaen (p. 203).

A partir de 1a distribution en nombre (resp. en mesure), nous définissons un intercept

moyen en nombre in (respectivement en mesure I) et un écart type moyen & (Ip) (resp. & (1))
selon les équations C.I1.9. et C.IL.10.

v Disrribusi bidimensionnell

L'ouverture hexagonale (définie en annexe 4) de taille A supprime les parties de la
phase X privilégiée dans lesquelles est inclus un hexagone de taille 3 = A dL;. La fonction de
distribution par ouverture bidimensionnelle exprime la fraction numérique (surfacique) des

parties X dans lesquelles peut s'inscrire un hexagone de taille inférieure 4 8. Contrairement au
cas précédent, la distribution numérique obtenue par ouverture bidimensionnelle n'est définie
que si la phase X est composée d'objets disjoints convexes (Missiaen, p. 195). Ces
fonctions de distribution numérique et surfacique s'écrivent respectivement :

N,(X)-N A(o““’ (X))

F@= NA(X)

(C.II1.13.)

AL - AL[0"® )
AyX)

G©®= (C.IL14.)

Na (X) et A (X) sont respectivement le nombre de connexité dans R2 de la phase X
par unité d'aire et 1'aire de la phase X par unité d'aire. Ces grandeurs sont accessibles par
analyse d'image (Tableau 3.1.).

(H) est I'élément structurant ol tous les pixels du voisinage, de méme que celui du
centre prennent la valeur 1 (Annexe 4).

Ces distributions ne sont pas biaisées si elles sont calculées sur le masque de mesure :

z == 7).
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A partir de la distribution en nombre (resp. en mesure), nous calculons selon les
équations C.IL9. et C.II.10., le diamétre moyen -sous-entendu du disque inclus (I'hexagone

étant assimilable au disque)- en nombre gn (respectivement en mesure g) et I'écart type ¢ (8p)
(resp. G (9)).

5. E l i . l !c -l » l oll

Notons dés maintenant que les distributions en mesure présentent un caractére plus
général que les distributions en nombre. Ces derni¢res n'ont de sens que si la phase étudiée est
composée d'objets distincts (cas de nos empilements non consolidés).

Si, de plus, les objets sont sphériques, il est possible d'établir, a partir de F (1) et F ()
la distribution de taille F (Dp) des particules considérées non plus comme des objets a une
dimension (intercept) ou a deux dimensions (diamétre du disque) mais comme des objets de
dimension 3 (dlamctne Dy des sphéres). Le passage de l'une a I'autre peut s'effectuer selon les
relations rapportées par &)ster (p. 147).

Pour notre étude, nous n'avons pas effectué ces transformations, nous avons préféré
utiliser une autre méthode.

d.1. Distribution par ouverture linéaire

Elle donne accés, dans le cas général, a des paramétres généraux.

Toutefois, lorsque la phase est composée d'objets disjoints, l'intercept moyen 1 est
relié a une grandeur moyenne caractéristique de la particule, assimilée & une forme géométrique
particuliére.

Si la particule est supposée sphérique de diametre ﬁp, nous aurons, d'aprés
Underwood (p. 91) :

=25, (CIL15.)

D'autre part, quelle que soit la phase X étudiée, la fonction P (1) définie
précédemment, permet d'accéder & la fonction étoile (Coster, p. 143) notée St3 (X)

(respectivement Sty (X)) si elle est définie dans R3 (resp. dans R2). Nous n'expliciterons que
St3 (X) car nous n'utiliserons pas, en pratique, St (X).

| St3 (X) représente le volume moyen directement accessible par un point quelconque de
la phase X (Figure C.I1.3.). Sa valeur est :

lmﬂx
St (X)=ﬁ67f ?P@od
0

avec lmax = xmax dLl.
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Figure C.IL3. : Représentation de la fonction étoile dans R2 pour un
point x de la phase poreuse : la surface hachurée
correspond a l'ensemble des points d'une phase

poreuse (en noir) directement accessible a partir de x
(d'aprés Coster et Chermant, p. 143).

Si la phase X étudiée est composée d'objets ni disjoints, ni sphériques, cette
distribution doit étre considérée comme un paramétre général.

Dans la pratique, nous analyserons essentiellement les distributions de taille de pores
pondérées en mesure, obtenues par ouvertures linéaire et bidimensionnelle de la phase poreuse.
Quant aux distributions de taille de grains, elles ne peuvent étre évaluées dans de bonnes
conditions et avec les méthodes présentées ci-dessous, que lorsque les empilements ne sont pas
ou peu frittés. Nous nous sommes contentés d'établir les distributions de taille des grains
uniquement pour l'étude des empilements non consolidés mais selon une autre méthode, dite de
Saltykov (Underwood, p. 123) particuli¢rement bien adaptée a la forme des particules utilisées.
En effet, elle nous donne accés a une distribution numérique des diameétres Dy, des particules (et
non des disques) supposées parfaitement sphériques. La méthode est expliciteée en annexe 5.

3. Protocole opératoire

a. Préparation des sections analysées

Pour étre analysés, les échantillons doivent d'une part étre sectionnés, et d'autre part,
présenter deux phases discernables : 1a phase granulaire ne pose pas de problémes particuliers
par contre, la phase poreuse doit €tre concrétisée. Cette opération, appelée imprégnation de
I'échantillon, consiste & remplir I'espace poreux d'une résine, substance solide.

Notons dés maintenant que les empilements fritt€s sont sectionnés puis imprégnés

alors que les empilements non consolidés sont imprégnés, afin de les consolider, puis
sectionnés.
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o. Choix du plan de section
- Les empilements frittés :

Le mode de fabrication des échantillons cylindriques consolidés est tel que les
éventuelles inhomogénéités susceptibles d'exister dans la structure des empilements sont
négligeables (cf. § B.IL1.).

Nous supposerons donc que ces échantillons sont homogenes. Dans ces conditions,
une seule section de 'échantillon est réalisé€e (cf. annexe 3.1IL). Pour des raisons pratiques, la
direction paralléle & 'axe du cylindre est privilégiée : la coupe de I'échantillon conduit
(grossi¢rement) 4 deux demi-cylindres.

Remarque : Afin de permettre leur imprégnation, les demi-cylindres de 2 cm de hauteur ont été coupés de
' fagon 2 obtenir deux demi-cylindres de 1 cm de hauteur. Deux imprégnations ont alors été
nécessaires pour 1'analyse d'un seul échantillon.

- Les empilements non frittés :

Nous supposons qu'ils sont isotropes aléatoires et homogenes (cf. Missiaen, p. 120).
Dans ces conditions aucune difficulté n'apparait pour le choix de la section. Pour des raisons
pratiques, nous avons coupé 1'échantillon perpendiculairement a 'axe du cylindre.

B. Imprégnation

La résine dont il est question dans ce paragraphe est en fait un mélange, selon les
proportions indiquées par le fournisseur (STRUERS), d'une résine et d'un durcisseur Epofix
auquel ont été ajoutées quelques gouttes d'un colorant liquide pour peintures (BHV). Ce
colorant est nécessaire pour rendre opaque la résine qui, naturellement, est transparente.

Sans cette précaution, les échantillons étant observés sous microscope optique, les
billes de verre situées sur la surface polie, mais aussi en profondeur, diffusent 1a lumiére du
faisceau incident dans toutes les directions. La surface présente alors une luminosité uniforme
ne permettant aucun contraste entre les phases.

Par ailleurs, la couleur du colorant n'a aucune influence sur la qualité du contraste
final, obtenu aprés polissage, entre la phase granulaire et la phase poreuse. Nous avons en
effet, essay€ les couleurs jaune et noire ; nous avons choisi d'utiliser le colorant jaune qui
possede des caractéristiques physiques meilleures que celles du noir (fluidité, homogénéité).

La technique d'imprégnation diffeére selon la nature des échantillons.

/-Lgigmnilsn_lqms_ﬁ_iﬂis:

Chaque échantillon est placé dans un moule cylindrique (diamétre : 2 cm, hauteur :
2 cm), puis partiellement immergé dans une résine Epoxy fluide préalablement chauffé au bain
marie (50°C). Le tout est mis sous vide, pendant 5 minutes environ, a l'intérieur d'une enceinte
(diamétre : 6 cm, hauteur : 4 cm). Le vide est obtenu 2 I'aide d'une trompe 2 eau. La pression
mesurée est de 'ordre de 5 kPa. Le tout est ensuite laissé a I'air ambiant (une durée de dégazage
trop importante conduit apparemment 3 une détérioration des propriétés de 1a résine). Au bout
de 12 heures environ, la polymérisation de la résine, qui s'effectue sans retrait, est terminée. Le
polissage peut étre effectué.



- Les empilements non frits :

IIs sont réalisés en versant les billes de verre a l'intérieur d'un creuset en résine Epoxy
(de 1 cm de diameétre et 1 cm de hauteur) de fagon & former un lit de 0,5 cm de hauteur. La
résine et le creuset sont maintenus au bain marie a 50°C (cf. Missiaen, p. 120). La résine est
ensuite déposée goutte A goutte, & l'aide d'une micro-seringue, a la surface de I'empilement.
Comme elle est tres fluide, la totalit€ de I'espace poreux est remplie. Le creuset est ensuite retiré
du bain marie et laissé€ a 1'air ambiant.

Une opération de dégazage sous vide, analogue a celle utilisée pour imprégner les
empilements frittés, n'a pas été envisagée par crainte d'une modification de la position des
grains les uns par rapport aux autres.

Y. Polissage

La polisseuse utilisée est le mode¢le Mecapol-2B de PRESI. Le protocole de polissage
est identique a tous les échantillons. Les différentes étapes qui le constituent sont rassemblées
dans le tableau (C.II.1.). Les particules abrasives sont toujours des particules de diamant. Les
références concernant les tissus et les lubrifiants organiques utilisés sont celles de chez PRESL
Les durées indiquées pour chaque étape sont en réalité des valeurs minimales. Elles peuvent
varier de fagon notable d'un échantillon & 1'autre. La vitesse de rotation du disque est faible (dc
l'ordre de 150 tours/mn) afin d'éviter des arrachements.

Caractéristique Référence Taille des Lubrifiant Durée
du support des des tissus particules ' (min)
particules abrasives
abrasives (um)

Platean diamanté ' 20 eau 1-5
Tissu "tissé" NWF 8-15 LD31 8
Tissu "tiss€" NWF 4-8 LD31 8

Tissu "non tissé" NWUF 2-4 LD 31 6

Tissu "velouté” TFR <1 eau 1

Tableau C.IL.1. :
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5. Optimisation d

Le protocole de polissage décrit précédemment conduit a des résultats globalement
satisfaisants. Cependant, la caractérisation par analyse d'image n'est pas envisageable a ce stade
de 1a préparation. En effet, aucun contraste entre les deux phases (phases poreuse et granulaire)
n'apparait.

Pour résoudre ce probléme, nous avions trois possibilités : la premiére consistait &
modifier le dispositif d'éclairage du microscope pour qu'il permette un meilleur contraste
(lumiére rasante, etc...), la seconde trouver une résine qui ait les mémes propriétés que celle
utilisée (fluidité, faible retrait) et un indice de réfraction trés différent de celui du verre. Tous les
essais réalisés dans chacune de ces deux directions n'ont pas abouti.

La troisiéme possibilité consiste a faire subir 2 la surface polie un traitement (thermique
ou chimique) sous I'effet duquel un seul des deux composants (la résine ou le verre) réagira.
Or, la silice du verre est attaquée par I'acide fluorhydrique, et nous avons vérifi€ que cet acide
était sans effet sur la résine. Le contraste entre les phases granulaire et poreuse a donc été
obtenu par voie chimique en faisant réagir, dans des conditions précisées en annexe 6, l'acide
fluorhydrique et la silice, rendant le verre dépoli.

Remarque : Coronel (p. 13) s'est lui aussi heurté au probléme de contraste inexistant entre une résine et des
billes de verre. Pour le résoudre, il a préféré n'effectuer qu'un polissage partiel des échantillons.
Nous avons également utilisé cette solution mais les résultats obtenus ne sont pas
reproductibles ; ils semblent dépendre des conditions de polissage et plus particulierement de la
propreté des tissus et de la quantité de lubrifiant utilisée.

b. Conditions expérimentales

Lorsque les échantillons ont ét€ polis et traités a l'acide fluorhydrique, I'analyse
proprement dite peut Etre réalisée.

a.Q I3 . ! L. ...E z . l

Le schéma général d'un analyseur d'image est présenté sur la figure 3.IV.1. Dans le
cas qui nous concerne, I'échantillon est placé sous un microscope optique (Axioscop de ZEISS)
en lumiére réfléchie. La prise de vue est assurée par une caméra vidéo noir et blanc a tube
Chalnicon HAMAMATSU C 2400 - 01. L'analyseur d'image proprement dit est le
Morphopericolor de S.E.P. IMAGES commandé par un micro-ordinateur OLIVETTI M 380.
Ce dernier posseéde parmi ses périphériques, une souris SUMMA MOUSE RS 232 C.

Nous ne détaillerons pas les différentes opérations qui permettent de passer de I'image
vidéo a I'image numérique. Précisons simplement que les images numériques et binaires sont
des tableaux de 512 x 512 pixels : ces derniers sont répartis selon une trame hexagonale. A
chaque pixel d'une image numérique est associé un niveau de gris, codé sur 6 bits, variant de 0
4 63. A chaque pixel d'une image binaire est associée la valeur 1 ou 0.

B. Choix du grossissement
Des études antérieures menées au laboratoire (Missiaen, p. 131) ont montré que le
grossissement adapté pour l'étude d'un milieu devait conduire a une valeur du parameétre de

résolution kg supérieure & 50 ; kr étant défini comme le rapport d'une taille moyenne
caractérisant le milieu et de la longueur associée 2 un pixel.



En prenant pour taille moyenne caractéristique du milieu le diamétre des particules, le
grossissement adapté pour 1'étude de nos échantillons est de 400 (obtenu avec 1'objectif 20 x
10,50) pour ceux réalisés a partir des billes de diameétre Dp, (50 < Dp, < 62 um) et de 100
(objectif 5 x 10,50) pour les autres : la valeur du parameétre de résolution est, dans le premier
cas, proche de 50 et, dans le second cas, voisine de 70.

Y. Définition du masque de mesures

Pour chaque échantillon, le masque de mesures est constitué de 12 champs de
mesures. Chacun de ces champs est prélevé de fagon aléatoire sur 1a ou le(s) sections(s) polie(s)
de I'échantillon de telle sorte qu'il soit totalement inclus dans le plan de section d'une part, et
qu'aucun recouvrement entre les champs ne se produise d'autre part.

¢. Acquisition des images

L'acquisition des images différe selon la nature du milieu et plus précisément selon la
taille des particules le constituant et le fait qu'il soit consolidé ou non.

Les milieux réalisés & partir des billes de diamétre compris entre 290 et 320 pm offrent
un contraste plus marqué que les autres échantillons (cf. figure C.IL5.) : 'acquisition est ainsi
facilitée : ancun traitement numérique n'a été nécessaire. Le traitement binaire utilis€ differe si
I'empilement est consolidé ou non ; dans les deux cas, il nécessite peu de corrections
ponctuelles réalisées a 1'aide de la souris. Des exemples des images binaires ainsi obtenues sont
présentées sur la figure C.I1.4.

B Casd I calisés 3 partir des billes de 50-62

Dans ce cas, le contraste offert est nettement moins marqué que précédemment (cf.
figure C.IL.5.) et tous les contours de la phase granulaire n'apparaissent pas clairement :
l'acquisition est donc plus difficile. Elle nécessite un traitement numérique (addition a 1'image
numérique initiale de son gradient) et un traitement binaire ol de nombreuses interventions
ponctuelles, effectuées manuellement (tracé de certains contours, etc...) sont indispensables.
Celles-ci tendent 2 augmenter notablement la durée de I'acquisition sans pour autant conduire 2
une grande qualité des images binaires. Nous prendrons pour exemple le fait que les particules
dont une partie du contour a été dessinée a l'aide de la souris, ne sont pas parfaitement
circulaires (cf. figure C.IL4.).

Apres la présentation des différents paramétres retenus et de la mise en oeuvre de la
méthode, nous allons maintenant exposer les principaux résultats expérimentaux obtenus.
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1)

2)

Figure C.IL4.a. : Images binaires issues d'une section réalisée sur des
empilements non consolidés de billes
1) de 55 um de diamétre
2) de 300 um de diameétre.
La longueur de l'image est égale a :
1) 0,5 mm
2) 2,2 mm.

48






1)

2)

Figure C.IL.4.b. : Images binaires issues d'une section réalisée sur des

empilements consolidés (pao1 = 0,3) de billes
1) de 55 pm de diamétre

2) de 300 pm de diamétre.

La longueur de l'image est égale a :

1) 0,54 mm

2) 2,2 mm.
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1)

2)

Figure C.Il.4.c. :

Images binaires issues d'une section réalisée sur des
g

empilements consolidés (¢a1 = 0,2) de billes
1) de 55 pm de diametre

2) de 300 um de diameétre.

La longueur de l'image est égale a :

1) 0,5 mm

2) 2,2 mm.
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1)

2)

Figure C.IL.4.d. : Images binaires issues d'une section réalisée sur des

empilements consolidés (pao1 = 0,1) de billes
1) de 55 um de diamétre '

2) de 300 um de diameétre.

La longueur de I'image est égale a :

1) 0,5 mm

2) 2,2 mm.

51






a)

b)

Figure C.ILS. :

Vue partielle d'une section polie traitée a l'acide
fluorhydrique et réalisée sur des empilements non
consolidés de billes :

a) de 55 pm de diamétre

b) de 300 pm de diametre.

La longueur de l'image représente :

1) 0,5 mm

2) 2,2 mm.
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D. RESULTATS EXPERIMENTAUX : PRESENTATION ET INTERPRETATION

Les empilements consolidés ont été caractérisés géométriquement a l'aide des deux
méthodes décrites précédemment aprés avoir analysé leurs propriétés d'’écoulement puis leurs
propriétés électriques. Avant de présenter les résultats concernant la caractérisation
géométrique, nous allons nous intéresser a la caractérisation des billes de verre utilisées pour
réaliser les empilements.

1. Caractérisation des billes de verre

Le seul renseignement indiqué par le fournisseur, concerne la densité De des billes :
elle est de 2,49 quelle que soit leur taille.

La caractérisation effectuée dans notre laboratoire porte d'une part sur la granulométrie
des billes obtenue aprés tamisage et d'autre part sur la composition chimique de ces billes.

1. Distributions granulométriques

Elles sont déduites des mesures faites, par analyse d'image, sur la phase granulaire des
champs prélevés sur une coupe d'un empilement non fritté de billes de verre.

a. Distribution par ouverture linéaire (cf. § C.IL.2.b.B. et o.)

La distribution en nombre des intercepts a été établie, pour les billes de verre de
diametre Dy,, pour des valeurs de 1 variant de 0 & 100 um avec un pas de 5 um. Sa valeur

moyenne 1, et I'erreur faite sur la mesure de 1, conduisent d'aprés la relation C.IL15., 3 un

diamétre moyen des particules D, €égal 4 53,4 0,4 pm.

Pour des billes de diamétre Dyp,, elle a été établie pour des valeurs de 1 variant de 0 a
800 um avec un pas de 20 pm. Sa valeur moyenne conduit 3 un diameétre moyen des particules

—ﬁpz égal 22929 £ 5,4 um.

Dans les deux cas, le diamétre moyen des particules est un peu plus faible que la
moyenne de la tranche. Ceci peut s'expliquer par le fait qu'au cours du tamisage, les particules
de taille supérieure a l'ouverture du tamis correspondant 2 1a limite supérieure de la tranche sont
toutes €liminées. Par contre, des particules de taille inférieure & l'ouverture du tamis
correspondant 2 la limite inférieure de la tranche granulométrique peuvent ne pas €tre éliminées
lors du tamisage, conduisant ainsi 4 une valeur moyenne de la taille des particules plus faible
que celle obtenue en faisant la moyenne arithmétique.

b. Distribution selon la méthode de Saltykov

Les résultats ainsi que leurs commentaires sont présentés en annexe 5.

Nous retiendrons que la répartition granulométrique du lot de billes de
verre de diameétre Dp, est parfaitement monomodale, centrée autour d'une valeur

moyenne ﬁpx = 55 pm. Par contre, dans le lot de billes de verre de diamétre Dy, figurent
également de petites particules -de diamétre inférieur 4 200 um- qui ne sont pas passées au
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travers des mailles du tamis. Elles sont sans doute responsables de la faible valeur de la taille

moyenne obtenue : D, =280 pm.

2. Composition chimique

Une analyse chimique des billes de verre de diamétre Dy, et Dp, a ét€ effectuée au
Service Central d'Analyse du C.N.R.S. de Lyon. Les éléments essentiels supposés intervenir
dans la composition des billes tels que le silicium, le sodium, le calcium, le magnésium, le
potassium, le fer et I'aluminium, ont ét€ dosés. Présentés sous forme d'oxydes, ils conduisent
aux teneurs indiquées dans le tableau D.L 1. Les résultats montrent que la composition chimique
des billes différe selon leur taille : les particules de diamétre Dy, sont beaucoup plus riches en
silice que celles de diamétre Dp,. Cette différence de composition explique la différence de

comportement observée face a I'acide fluorhydrique (annexe 6).

Tous les éléments n'ayant pas été dosés, il n'est pas surprenant de constater que la
composition chimique des billes de diamétre Dp, n'est pas parfaitement connue. .

%massique| SiO, 1 NayO i CaO 1 MO i AlO; i KO i Fe03 i 7ZnO
I
Dy, 574 1 127 7 94 1 37 1 69 ! 05 ! 03 ! <01
1 [ ] 1 L} 1 [ ] ]
1 [ ] 1 ] 1 L} 1
Dy, 746 ! 125 i 92 i 38 4 07 ; 02 i 02 | <01
1 1 ] 1 ] 1 [

Tableau D.I.1. : Composition chimique des billes de verre.

II. Caractérisation des empilements consolidés par porosimétrie au mercure

Nous rappelons que seuls les empilements consolidés réalisés a partir des billes de
verre de diamétre Dp, ont pu étre caractérisés par cette méthode (cf. § C.1.3.). Chacune des

grandeurs accessibles par cette technique (cf. § C.1.2.) fait I'objet des paragraphes suivants.
1. Caractérisation de l'espace poreux

a. Porosité

Avant toute chose, il est bon de remarquer (Figure D.IL.1.) que la porosité ¢Hg
mesurée par porosimétrie au mercure est quasiment identique a celle obtenue au L.C.P.C. : ¢Hg

est trés légérement inférieure A ¢'. Ce léger écart est acceptable et montre que la technique de
pesée utilisée pour mesurer ¢' est fiable.

b. Distribution de taille de pores

Elle présente une allure globalement identique d'un échantillon 3 l'autre (Figure
D.II1.2.) : dans tous les cas, elle est monomodale et étroite. Le domaine de variation des rayons
d'entrée des pores est fonction de la porosité globale de l'échantillon. 1l s'étend entre 7
g; 13 ;,gn pour des porosités de 'ordre de 0,30 et entre 0,1 et 5 um pour des porosités voisines
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Figure D.IL1. : Variation de la porosité ¢ mesurée par porosimétrie

au mercure en fonction de celle obtenue au L.C.P.C.
sur les échantillons de la série I (50 < Dp, < 62 um).

La droite représentée correspond & la premiére

bissectrice.
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Figure D.IL.2. : Distributions de taille de pores, obtenues par

porosimétrie au mercure, des échantillons de la série I
(50 < Dp, < 62 um).
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Par ailleurs, le rayon d'entrée moyen r, diminue linéairement (il e§t divisé par 3
environ) lorsque la porosité ¢Hg décroit de 0,40 a 0,10 (Figure D.IV.1.c.) alors que I'écart type
G (re) de la distribution de taille de pores demeure constant (voisin de 0,16 {m) pour des

porosités variant de 0,35 a 0,25 puis diminue (de 0,16 2 0,08 um) lorsque la porosité passe de
0,25 a4 0,10.

¢. Interprétation

Cette derniére observation laisse supposer que la distribution de taille de pores ne fait
que se décaler vers des rayons de pores plus petits lorsque la porosité décroit de 0,40 a 0,25 :
ainsi, dans ce domaine de porosité, tout se passe comme 8i la structure des empilements frittés
résultait d'un rapprochement (isotrope) des particules de I'empilement non consolidé initial,
pouvant conduire, dans certains cas, a la formation puis a la croissance de cous entre les grains.

La poursuite d'un tel phénoméne dans un domaine ol la porosité est plus faible (de
0,25 a 0,10), n'est pas incompatible avec les résultats observés. En effet, au-dela d'une
distance critique, le rapprochement des particules entre elles peut rendre inaccessible au
mercure, certaines cavités poreuses résultant de I'accolement de plusieurs grains ou de plusieurs
amas, conduisant ainsi 4 une diminution, de plus en plus sensible, de I'écart-type de la
distribution.

2. Caractérisation de l'interface

Elle est déduite de la mesure, moyennant un modele de la forme des pores, de la

surface volumique du solide S v Cette derniére, dans le cas d'un modele cylindrique, demeure

constante pour des porosités comprises entre 0,40 et 0,25 puis diminue lorsque la porosité
passe de 0,25 2 0,10 (Figure D.IV.2.a.).

Aucune interprétation de cette variation ne sera donnée : elle n'a d'intérét que pour la
comparaison des résultats obtenus par analyse d'image qui, eux, sont déduits d'une mesure
directe (Figure D.IV.3.).

3. Conclusion

La caractérisation des empilements consolidés par porosimétrie au mercure montre que
le rayon moyen r, d'entrée des pores décroit linéairement lorsque la porosité diminue, alors

que, dans les mémes conditions, la surface volumique du solide S'v et I'écart type des

distributions de taille de pores © (re) restent constants pour des porosités supérieures a 0,25
puis diminuent si la porosité passe de 0,25 4 0,10.

III. Caractérisation des empilements par analyse d'image

Tous les empilements, consolidés ou non, réalisés A partir des billes de verre de
diametre Dp, et Dp, (50 < Dp; < 62 um et 290 < Dp, < 320 m) ont été caractérisés par cette
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méthode. Toutes les grandeurs mesurées par cette méthode, & I'exception de la surface
volumique du solide, ont été évaluées en privilégiant la phase poreuse (ainsi, les notations de la
partie C.IL. pourront &tre simplifiées : la phase X n'apparaitra plus) et en utilisant soit nos
propres logiciels (pour ce qui est de la distribution de taille par ouverture bidimensionnelle et de
la courbure moyenne) soit ceux présentés par Missiaen (thése, p. 203).

Dans cette partie, les résultats proposés sont répertoriés tout d'abord selon la phase
qu'ils caractérisent (phase poreuse ou interface pore-grains). Chaque grandeur retenue est
ensuite évaluée dans le cas des échantillons de la série I puis de la série II. Sa valeur mesurée
sur les empilements non consolidés de billes de verre de diamétre Dp, et Dp, réalisés au

Laboratoire et non au L.C.P.C., est également reportée si possible ; elle correspond a des
porosités de 0,41 et 0,38 respectivement.

1. Caractérisation de I'espace poreux

a. Porosité

Dans le cas des empilements consolidés de la série I, la porosité mesurée par analyse

d'image A différe légérement de celle obtenue par le L.C.P.C. (Figure D.IIL.1.a.). Les écarts
(inférieurs & 5 %) observés dans certains cas, sont vraisemblablement li€s 4 la médiocre qualité
des images vidéo obtenues sur les échantillons de cette série (cf. § C.IL.3.c.).

Dans le cas des échantillons consolidés de la série II, la porosité A est identique 2 ¢
(généralement inférieure 2 ¢) (Figure D.IIL.1.b.).

Ces deux remarques illustrent l'importance prise par la qualité des images vidéo dans
une telle technique.

b. Distribution de taille de pores obtenue par ouverture linéaire

Quelle que soit la porosité de I'échantillon, de la série I ou II, cette distribution est
monomodale et d'autant plus étendue que la porosité est élevée (cf. Figures D.IIL.2. et 3.). Elle
a été établie A partir d'au moins 10 points (respectivement 20 points) de mesure pour les
échantillons de 1a série I (respectivement II).

o. [ntercept moyen et écart type

Cependant, I'évolution, en fonction de la porosité, de I'intercept moyen I et de 1'écart
type de la distribution différe d'une série & 1'autre d'échantillons.

Dans le cas des échantillons de la série I (50 < Dp, < 62 pm), I'intercept moyen 1reste

constant pour des fortes porosités (0,35 < ¢pa1 < 0,40) puis chute brutalement lorsque la
porosité décroit de 0,35 a 0,20 pour atteindre, semble-t-il, une valeur limite pour des porosités

inférieures a 0,20 (cf. Figure D.IV.2.a.). L'écart type & (1) de cette distribution suit les mémes

variations, en fonction de la porosité, que I : pour des fortes porosités, il est de I'ordre de 30
pm, pour les faibles porosités, il oscille autour de 20 um.

Dans le cas des échantillons de la série II, I'intercept moyen 1, de méme que 1'écart
type ¢ (1) de la distribution, décroit linéairement lorsque la porosité diminue de 0,40 4 0,10 (cf.

Figure D.IIL.4.a.) : 1 est divisé par 2 alors que & (1) passe de 150 & 70 um. Un résultat analogue
a ét€ observé par Coronel (p. 42) lors du frittage de billes de verre de 100 pm environ.
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Figure D.IIL.1. : Variation de la porosité mesurée par A.L en fonction

de ¢' dans le cas des échantillons des séries I (a) et II
(b). La droite représentée correspond a la premiére
bissectrice.
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Figure D.II1.2. : Distributions de taille de pores obtenues par
ouverture linéaire sur I'espace poreux des
échantillons de la série I (50 < Dp, < 62 um) de
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Figure D.IIL.3. : Distributions de taille de pores obtenues par
ouverture linéaire sur I'espace poreux des
échantillons de la série II (290 < Dy, < 320 pm) de

porosité dax.
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B. La fonction étoil.

Son évolution en fonction de ¢ Ay différe elle aussi notablement d'une série a I'autre.
Dans le cas des échantillons de la série I, la fonction étoile St varie, en fonction de la porosité,

de la méme fagon que 1 : elle oscille autour de 350.103 um3, lorsque la porosité passe de 0,40 a
0,35, puis décroit linéairement de 350 4 150.103 um3, lorsque la porosité diminue de 0,35 2
0,20 et semble ensuite demeurer constante (= 105 um3) pour des porosités inférieures a 0,20.
Dans le cas des échantillons de la série II, 1a fonction étoile diminue avec la porosité, d'abord
brutalement de 60 4 20.106 um3 lorsque la porosité passe de 0,40 a 0,30 puis lentement (de
20.106 um3 4 0) pour des porosités comprises entre 0,30 et 0,10.

L'étude de la distribution de taille de pores par ouverture linéaire met en évidence une
nette différence de I'évolution de la texture poreuse en fonction de la porosité globale, des
échantillons de la série I et II. Afin de vérifier que cette différence est indépendante de la
méthode de caractérisation, essayons maintenant d'analyser la texture poreuse par une autre
méthode, en établissant pour chaque échantillon, la distribution de taille de pores obtenue par
ouverture bidimensionnelle.

250 -
200 -
150 -
(pm)

100 ~

50 -

0 1 ] T
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4
® AT

Figure D.III.4. : Variation, en fonction de la porosité mesurée par
A.L, de l'intercept moyen 1 (a) et du diamétre moyen

d du disque inclus (b) de l'espace poreux des
échantillons de la série II (290 < Dy, < 320 um).
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c. Distribution de taille de pores obtenue par ouverture
bidimensionnelle

Ici aussi, quelles que soient la porosité de I'échantillon et la série a laquelle il
appartient, la distribution présente la méme allure que celle obtenue par ouverture linéaire. Elle
est monomodale ; elle est d'autant plus étendue que la porosité est €levée.

L4 encore, I'évolution, en fonction de la porosité, du diamétre moyen & du disque

inclus différe d'une série a l'autre. Pour la série 1, g reste constant lorsque la porosité passe de
0,40 a 0,35 puis diminue lorsque la porosité décroit de 0,35 a 0,20 et oscille autour d'une

valeur limite quand la porosité est inférieure a 0,20 (Figure D.IV.2.b.). Pour la série II, g
décroit linéairement lorsque la porosité diminue. Il est divisé par 2 environ si la porosité passe
de 0,40 a 0,10 (Figure D.II1.4.b.).

Le tracé de la courbe o (8) en fonction de ¢pA1, non rapporté ici, montre qu'ici aussi,

l'écart type de la distribution suit le méme type de variation que le diamétre moyen d

correspondant. Dans le cas de la série I, 6 (3) oscille autour de 15 pum pour des fortes porosités
puis décroit pour tendre vers 11 pm a partir des porosités inférieures a 0,20.

Dans le cas de la série II, 6 (8) diminue linéairement (de 60 4 40 pm) lorsque la
porosité passe de 0,40 a 0,10.

d. Conclusion

Quelle que soit 1a méthode de caractérisation utilisée, la texture poreuse évolue, en
fonction de la porosité, de fagon différente d'une série d'échantillons a I'autre.

Dans le cas des échantillons de la série I, trois domaines de porosité sont a distinguer.
Deux 2 I'intérieur desquels la texture poreuse n'évolue pas ou peu en fonction de la porosité,
correspondent & des porosités comprises entre 0,35 et 0,40 d'une part et entre 0,10 et 0,20
d'autre part ; la texture poreuse est bien entendu différente d'un domaine a I'autre. Le troisiéme-
domaine permet de passer de fagon continue de la texture du début de frittage a celle obtenue en
fin de frittage : il correspond a des porosités comprises entre 0,20 et 0,35.

Dans le cas des échantillons de la série II, 1a texture poreuse évolue de fagon continue

et monotone en fonction de la porosité. L'intercept moyen I et le diamétre moyen du disque

inclus 5 sont divisé€s par deux environ lorsque la porosité décroit de 0,40 a 0,10.

Cette différence de comportement ne peut étre totalement attribuée, a notre avis, aux
difficultés rencontrées lors de I'acquisition des images caractérisant les échantillons de la série L
Elle peut étre également liée au mode de préparation des échantillons. Méme si ce dernier est
identique pour tous les échantillons, il peut rendre possible certains types de réarrangements
dans un cas et pas dans I'autre. Prenons pour exemple les effets de voiite : ne se formeraient-ils
pas plus facilement (donc ne seraient-ils pas plus probables ?) a I'intérieur d'un empilement de
billes de faible taille que dans un empilement de grosses particules sphériques ? Si tel était le

cas, non seulement l'existence des valeurs limites de 1 et 8 obtenues pour des porosités
inférieures 2 0,20 mais aussi celle du palier observé pour de fortes valeurs de §Ag sur les
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courbes 1 (PA]) et S (pA]) seraient justifiées : si les voiites sont instables mécaniquement, des
réarrangements peuvent intervenir au début du frittage ; si au contraire, elles sont stables, méme
apres frittage, des cavités poreuses isolées peuvent demeurer.

Voyons maintenant si cette différence d'évolution en fonction de la porosité, de la
texture poreuse entre les échantillons de la série I et II se retrouve sur la variation des grandeurs
caractérisant l'interface.

2. Caractérisation de l'interface

Elle est obtenue ici par deux mesures :

- la surface volumique du solide S'v définie comme le rapport de la surface des grains

et du volume des grains
- la courbure moyenne évaluée en privilégiant 1a phase poreuse

a. La surface volumique du solide : S'V
o. Résultats expérimentaux

Quelle que soit la série étudiée, S'v décroit linéairement avec la porosité (figure

D.JIL5.). Un léger décalage 2 la droite expérimentale est toutefois visible pour des échantillons
de la série I de forte porosité, de méme qu'un léger décalage de I'ordonnée a 1'origine est
observé uniquement dans le cas de la série II. En toute rigueur, la droite doit passer par
I'origine.

Une approche semi-empirique consiste a dire que le coefficient de la droite S'v (dAD,

3
estégal & (_ o) si ¢0 est la porosité de I'empilement non consolidé. En effet, il est facile
P

0

d'établir que S'v = g_ avant frittage. Dans ces conditions, nous avons établi la loi semi-

P
empirique suivante, établie dans le cas dempilements de billes de verre uniquement :

(DJIIL.1.)

danslaquelle: Sy= surface de grains/volume de grains
p:  Tayonmoyen des particules constituant I'empilement initial
¢, 00 : porosités de 'empilement consolidé et avant frittage.
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A.L, de la surface volumique du solide S'y obtenue
par A.L sur les échantillons des séries I (a) et II (b).
Comparaison des courbes expérimentale et déduite du
modéele.
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ﬁ. a ! !’l- .
Dans le seul but de comprendre la variation de S.v en fonction de la porosité, nous
avons cherché 3 modéliser, d'un point de vue purement géométrique, la réaction de frittage.

Pour ce faire, nous considérons que I'empilement initial (avant frittage) est constitué de
Np billes identiques, de rayon Rp. Par la suite, nous attribuerons I'exposant 0 aux grandeurs
correspondant A I'empilement initial, les grandeurs sans exposant correspondent a I'empilement

fritté. Les volumes poreux et granulaire de 'empilement initial sont alors notés Vg et Vg :

Vo=N,. sr R, (D.JIL2.)

A chaque particule élémentaire, noté <1>* est associ€ un volume poreux élémentaire
0
Vore noté < >1 avec :

0 1 .,0
vp/g= N‘;Vp

Nous utiliserons la notation suivante <1> = <1>* + < >1 dans laquelle <1> représente
I'ensemble d'une particule et son espace poreux élémentaire associé.

Nous supposons alors que la diminution de la porosité qui résulte du frittage est due a
la disparition successive de chacun des volumes poreux élémentaires présents dans
I'empilement initial. Ainsi, nous schématiserons le phénomene de frittage comme la succession
de réactions suivante :

<I>+<I>* - <2>* = & ?ﬁ
<1> + <2>* - Bo* & L, P4
<1> + <i>* - <A+ 1>* g La Py

<I> + <Np - I>*- - <Np>*

ol <i>* est un amas supposé sphérique et compact formé par l'accolement de i billes
élémentaires.

| Le bilan de 1a réaction qui permet, dans de telles conditions, de passer de I'empilement

initial (non consolidé) a I'empilement final (consolidé) supposé résulter de la disparition de i
volumes poreux élémentaires s'écrit donc :

(Np- 1) <I> +<1>* + <>1 = (Np - 1) <I> + <i>*

A partir de I'équation de conservation de la mauére nous obtenons :
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p/ (D.IIL4.)

oll Ry, estle rayon "’/as constitué de i billes.

Par définition et en utilisant 'équation (D.I11.2.), nous avons :
(Ny-D4mRy+4ER; )
A 4 3 - = 0
Nb . -3- T Rp

vvvvv

Soit, apres subsntuuon et sunphﬁcauon

3 i 1
Sv=§—[l -N—b(l - F’?’)J (D.IL5.)

En supposant : 1 >> i-1/3, nous pouvons écrire :

Sy= R3p[1 --ﬁ;] (D.IIL6.)

Cette hypothése sera discutée par la suite (en remarque). Cherchons maintenant la

relation entre S'V et ¢ : pour cela, il faut relier i et ¢. Pour ce faire, écrivons que la variation AV
du volume total de I'empilement au cours du frittage est égale d'une part a i fois le volume

poreux élémentaire Vp /s (par hypothése) et d'autre part 2 la variation du volume poreux (le
volume granulaire ne variant pas). Ainsi :

AV = vp,g (D.IL7.)

AV Vp V (D.IIL8.)

0
i__¢-¢ V. _

Ces deux équations conduisent 2 : Ny o = Ty J (D.II1.9.)
¢ (1-9)
3 ( ¢0) ¢
t: Sy=g5— Y D.III.10.
) TR (AL
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. 0
1-¢)¢
0

ou encore : Sy= S'V (D.II.11.)
(1-¢) o

Les courbes expérimentales et théoriques de variation de Sy en fonction de ¢ sont
présentées sur la figure D.IIL5. Elles ont été établies, en prenant respectivement les valeurs

expérimentales de R, et de ¢ (pour la série I, R, = 27,5 um et ¢0 = 0,41 ; pour la série II,

R—pz = 140 um et ¢0 = 0,38). Le modele est semble-t-il mieux adapté pour les échantillons de la
série I que pour ceux de la série I.

Remarque 1 : L'hypothese 1 >> i1/3 est toujours vérifiée, pour des porosités trés proches de ¢0, si les
empilements initiaux sont ceux du L.C.P.C. (et ce quelle que soit 1a taille des particules) ou
ceux réalisés au laboratoire avec des billes de diametre Dy, uniquement. Cette hypothese n'est
plus valable si 'empilement est réalisé avec des particules de diametre Dy, selon le protocole
du laboratoire.

Remarque 2 : Ce modéle, méme s'il est proche de la réalité, est criticable & deux titres :

- d'une part, il conduit A une variation non linéaire de 1a surface volumique S'y en fonction de
1a porosité

- d'autre part, il discrétise l'espace poreux supposant ainsi que le frittage s'effectue de fagon
discontinue.

Ces deux observations ne sont pas conformes aux phénomenes physiques. Cependant, le

modele proposé met en évidence les limites du modgle de "spheres tangentes” habituellement

utilisé pour décrire la géométrie des empilements en début de frittage.

b. L'intégrale de courbure moyenne par unité de volume My

La variation de My en fonction de ¢ 1 est identique quelle que soit la série étudiée
(figure D.IT.6.) : My croit d'abord brusquement lorsque la porosité passe de 0,40 a 0,30 puis
lentement lorsque la porosité diminue de 0,30 & 0,15. Ce changement de pente, plus marqué
dans le cas de la série I que de la série I, coincide avec le changement de signe de My. Pour
des porosités inférieures a 0,15 et tendant vers 0, My décroit et tend vers la valeur 0, par

définition (nous rappelons que My = 21N : N étant le nombre de connexité par unité d'aire,
est nul lorsque la phase poreuse a totalement disparuy).

Des résultats similaires ont ét€ présentés par Coronel (figure D.IIL.8.) et interprétés
qualitativement en faisant intervenir différentes étapes dans I'évolution, en fonction de la
porosité, de 1a géométrie de la texture poreuse. Cette interprétation ne sera pas reprise ici car
nous eztimons que les domaines d'existence des différentes géométries proposées sont trop peu
marqués.

c. La courbure moyenne H

Quelle que soit la série d'échantillons étudiée, la courbe de variation de H en fonction

de dAJ est identique : H croit brutalement lorsque la porosité passe de 0,40 a 0,30 puis
lentement si la porosité diminue de 0,30 & 0,05. Le changement de pente, ici aussi plus marqué
dans le cas des échantillons de la série I que de la série II, coincide avec le changement de signe
de la courbure des pores : ceux-ci sont concaves pour des porosités supérieures a 0,30 et
convexes dans les autres cas.

La valeur limite prise par H quand la porosité est celle de 'empilement non consolidé
est bien égale, dans les deux cas, a l'inverse du rayon moyen des spheres (cf. § C.I1.2.a.8.).
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Figure D.IIL.6. : Intégrale de courbure moyenne par unité de volume,
en fonction de la porosité mesurée par A.l. des
échantillons des séries I (a) et II (b).
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Figure D.IIL.7. : Courbure moyenne en fonction de la porosité
mesurée par A.L. des échantillons des séries I (a) et
II (b).
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Afin de lever I'indétermination qui nous empéche pour l'instant, de connaitre la valeur
limite vers laquelle doit tendre H lorsque la porosité tend vers 0, nous avons évalué les dérivées
a l'origine des courbes expérimentales My (§A1) et Sy (pAD). Elles conduisent 2 une valeur

limite de H égale A 43 mm-1 dans le cas de la série I (figure D.II1.7.a.) et 3 10,17 mm-! dans le
cas de la série II (figure D.II1.7.b.). Dans les deux cas, cette valeur limite n'est pas infinie,
laissant supposer l'existence de cavités poreuses. En les supposant sphériques, leur rayon
moyen serait de l'ordre de 23 um dans le cas de la série I (c'est-a-dire équivalentes a une
particule granulaire initiale) et de 98 um dans le cas de la série II (nettement inférieure 4 1a taille
d'une particule initiale).

Cette étude montre donc qu'au cours du frittage, 1'espace poreux est concave (pour des
fortes porosités) puis convexe. A la fin du frittage peuvent subsister des cavités poreuses, sans
doute peu nombreuses. Un tel comportement peut se schématiser ainsi :

d. Conclusion

L'évolution, en fonction de la porosité, des grandeurs caractérisant l'interface
pore/solide, contrairement & celle caractérisant I'espace poreux, est indépendante de la taille des
billes utilisées. Il semble méme qu'elle soit caractéristique du matériau. En effet, tous nos

résultats concernant les variations S'V (dAD et My (A1) sont en bon accord avec ceux obtenus
par Coronel (p. 43) lors du frittage de billes de verre de 100 um de diamétre. Par contre, ils
différent notablement de ceux observés lors du frittage d'une poudre métallique (le bronze).

Dans ce cas, la variation de Sy et de My en fonction de ¢pa1 présente une allure différente.

Dans le cas du frittage d'une poudre métallique, la variation de My ($pA1) met en
évidence des domaines de porosité a I'intérieur desquels l'intégrale de courbure moyenne par
unité de volume varie peu ou au contraire (figure D.II1.8.) beaucoup. Ces domaines pourraient
étre étroitement lié€s aux différents phénoménes géométriques qui apparaissent lors du frittage
(croissance des cous, coalescence des grains, etc...).

Ainsi, la caractérisation par analyse d'image des échantillons semble montrer d'une
part que I'évolution en fonction de la porosité des grandeurs caractéristiques de l'interface est
fonction de la nature du matériau et d'autre part, que l'espace poreux est li€ a la structure
géométrique de I'empilement initial. Ces conclusions nécessitent bien évidemment d'autres
études expérimentales pour étre étayées.
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Figure D.IIL.8. : Intégrale de courbure moyenne par unité de volume,
évaluée sur la phase granulaire, en fonction de la
compacité des poudres de bronze (a) et de billes de
verre (b) frittées (d'aprés Coronel, p. 43).

IV. Comparaison des deux méthodes de caractérisation

Cette comparaison est réalisée a partir des grandeurs mesurées sur les échantillons de
la série I uniquement.

1. La porosité

Puisque (ng = ¢ (figure D.II.1.), 1a variation de ¢ en fonction de (ng est analogue a
celle de dpaJ en fonction de ¢ représentée sur la figure D.II1.1.a.

' De ces résultats, nous pouvons conclure que la technique de pesée et 1a porosimétrie au
mercure sont deux méthodes fiables pour mesurer la porosité ouverte. Par contre, les résultats
fournis par l'analyse d'image sont trés fortement liés a la qualité des images.

2. La taille moyenne des pores

Le diamétre moyen d'entrée des pores d, est beaucoup plus faible que le diamétre

moyen O des pores mesurés sur une section (cf. figure D.IV.1.). Ceci est en partie di au
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principe des deux méthodes utilisé€es : la premiére privilégie les petits pores, la seconde donne
une mesure directe du diamétre vu sur une section.
Le diamétre moyen g est lui aussi trés inférieur 4 1. Le calcul de I ne nécessite aucune

hypothése alors que celui de 5 suppose des pores cylindriques. Cette derni¢re hypothése est
d'autant moins vérifi€e que la porosité est élevée : en effet, pour des porosités devenant plus

faibles, les pores ont tendance 2 s'arrondir. Ceci permet d'expliquer le fait que I'écart entre gct
1 est plus important pour les fortes porosités que pour les faibles.
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Figure D.IV.1. : Variation, en fonction de la porosité ¢', de

I'intercept moyen 1 (a), du diamétre moyen 3 du
disque inclus (b) et du diamétre moyen d'entrée des

pores d,=2r, (c) caractérisant 1'espace poreux des
échantillons de la série L. '

3. La surface volumique S'v

Les valeurs de S'v obtenues par analyse d'image sont totalement différentes de celles

déduites des mesures de porosimétrie au mercure (cf. figure D.IV.2.). Ces derniéres supposant
des pores cylindriques, nous ne prendrons en compte que celles obtenues par analyse d'image
qui résultent d'une mesure directe.
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Figure D.IV.2. : Variation, en fonction de la porosité ¢’, de la surface

volumique S'v obtenue par porosimétrie au mercure

(a), avec I'hypothése des pores cylindriques et par
AL (b).

V. Conclusion

La porosimétrie au mercure est une méthode de caractérisation moins riche (mais tout
aussi pertinente) que 'analyse d'image : elle ne nous renseigne en effet que sur la texture de
I'espace poreux alors que l'analyse d'image permet en plus une analyse de l'interface phase
poreuse - phase granulaire.

Que déduire de ces différentes caractérisations ? Pour répondre 2 cette question,
rappelons les principaux résultats obtenus 2 partir de chacune des méthodes.
| L'analyse des distributions de taille de pores obtenues par porosimétrie au mercure sur
les échantillons de la série I montre que toute se passe comme si I'empilement consolidé
résultait d'un rapprochement isotrope des particules de I'empilement non consolidé.

La caractérisation par analyse d'image effectuée sur les échantillons des séries I (50 <
Dp, < 62 pum) et IT (290 < Dp, < 320 pm) indique que I'évolution, en fonction de la porosité,
des grandeurs caractérisant I'interface phase poreuse - phase granulaire est analogue d'une série
a l'autre. Ainsi, quelle que soit la série étudiée :
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- la surface volumique du solide S'V décroit, expérimentalement, de fagon quasi-
linéaire (de 3/Rp 4 0) lorsque la porosité passe de 0,40 4 0. Un modele géométrique
du frittage a ét€ proposé pour interpréter ce résultat ;

- l'espace poreux, concave pour de fortes porosités (de l'ordre de 0,40) devient
convexe a partir de porosités inférieures a 0,30 ;

- les empilements de faible porosité (inférieure 4 0,05) semblent présenter des cavités
poreuses ayant une taille limite non nulle.

Par contre, 1'évolution des tailles de pores (obtenues par ouverture linéaire ou
bidimensionnelle) différe d'une série a I'autre. Les échantillons de 1a série II voient leur taille de

pores (g et 1) diminuer linéairement au fur et & mesure que la porosité décroit. Aucun échantillon
de trés faible porosité (< 0,05) n'ayant été€ analysé dans cette série, I'existence, dans ce domaine
~ de porosité, de cavités poreuses de "taille limite" n'a pu étre ni confirmée, ni démentie.

Les échantillons de la série I ont une taille de pores qui reste constante pour des valeurs
de la porosité variant de 0,40 2 0,35 puis diminue pour atteindre ensuite une valeur limite 2
partir d'une porosité inférieure a 0,20. Ce résultat confirme 'existence (présentie) de cavités
poreuses de taille limite & 1'intérieur des empilements de faible porosité. Une comparaison des
résultats obtenus par analyse d'image et par porosimétrie au mercure sur les échantillons de
cette série illustre I'importance de la qualité des images.

L'analyse de nos résultats et de ceux répertoriés dans la littérature nous améne 2 penser
que I'évolution, en fonction de la porosité, des grandeurs caractérisant l'interface phase
poreuse - phase granulaire est caractéristique de la forme et de la nature du matériau utilisé alors
que I'évolution des tailles de pores, en fonction de la porosité, est nettement influencée par la
géométrie de I'empilement initial. Ces hypothéses méritent bien entendu, avant de pouvoir étre
admises, d'étre étayées par de nombreuses études expérimentales : frittage de poudres
métalliques sphériques et fibreuses.

Disposant de nombreuses grandeurs caractérisant la texture poreuse des échantillons,
nous pouvons maintenant étudier I'influence de la géométrie de 1'espace poreux de tels milieux
1slur les propriétés d'une part, de conductivité électrique et d'autre part, d'écoulement d'un
iquide.
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3EME PARTIE :

CARACTERISATION DE QUELQUES PROPRIETES DE TRANSPORT A
TRAVERS DES MILIEUX POREUX CONSOLIDES _
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E. LA CONDUCTIVITE ELECTRIQUE

Cette étude a pour but d'évaluer la tortuosité des empilements consolidés a partir de
mesures électriques. Elle a été réalisée par O. Verhaeghe dans le cadre d'un travail de D.E.A. ;
nous n'en rappellerons ici que les grandes lignes.

L. Mode opératoire
1. Principe

Nous devons tout d'abord mesurer le facteur de formation F caractérisant la
conductivité d'un électrolyte baignant le milieu poreux considéré. Connaissant la porosité de ce

dernier (pour nos calculs, nous avons privilégié ¢'), nous obtenons aisément la tortuosité T a
'aide de I'équation (A.IILS.).
Par définition, F est égal au rapport des résistivités du milieu poreux saturé en

électrolyte I'y et de I'électrolyte seul I'g. En supposant le milieu poreux saturé contenu dans un
cylindre de diameétre D, de hauteur H, de volume V et de section S, sa résistance électrique R
est telle que :

R=T,g (EL1)

Si ce méme cylindre est rempli, non plus par le milieu poreux saturé d'électrolyte, mais
par I'€lectrolyte seul, ce dernier offre une résistance €électrique Ry telle que :

Ro=Tog (E12.)
Dans ces conditions, nous obtenons :

R

F=§—o )

(E.L3.)

L'évaluation de F nécessite dans les faits la mesure de deux résistances.

2. Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental retenu pour cette étude a nécessité la mise au point de trois
éléments (Figure E.I.1.).

La cellule :

Elle est composée d'un tuyau de méme diamétre intérieur que les échantillons poreux,
permettant 3 la fois le passage d'un fluide et I'installation de deux électrodes (de platine) &
chaque extrémité du tuyau.



Le circuit hydraulique :

11 s'agit d'un circuit ouvert composé des mémes €éléments que celui présenté par la
suite (cf. § F.L).

Le circuit électrique :

11 est composé de deux résistances disposées en série : la premi¢re R est connue (R; =
10 Q) ; sa valeur est nettement inférieure 2 la seconde. Celle-ci est la résistance électrique offerte
par ce qui est placé entre les électrodes : soit le composite milieu poreux-électrolyte, soit
I'électrolyte seul.

Elle est évaluée en appliquant aux bornes de ces deux résistances une tension
alternative Ug connue (fréquence : 10 kHz - valeur efficace : 100 mV) et en mesurant la tension
Uj aux bornes de la premicre résistance ; dans ces conditions, nous avons :

R RiUo .
T, (E.L4)

La valeur minimale de R est de l'ordre de 700 Q et correspond & une tension Uy
légerement supérieure a 1 millivolt.

L'ensemble du dispositif a ét€ automatisé.

U
0

t
————— eV

1
:

]

Figure E.I.1. : Schéma du dispositif expérimental de mesure du facteur
de formation.
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3. Conditions expérimentales

Dans tous les cas, la caractérisation des propriétés de conductivité électrique a lieu
aprés celle des propriétés d'écoulement. Les paramétres retenus concernent le milieu poreux
(diamétre des billes, porosité globale) mais aussi le fluide conducteur.

Les échantillons analysés sont ceux décrits précédemment (§ B.IL2.).

Notons cependant que la cellule, telle qu'elle était congue, ne pouvait permettre la
caractérisation des empilements de la série I de porosité inférieure a 0,20.

Différents €lectrolytes ont été utilisés : il s'agit de solutions aqueuses de KCIl, NaCl et
BaCl, de concentration égale 2 10-2 mole/l pour les deux premigres et 4 5.103 mole/1 pour la
derniére.

La mesure de la tension U est réalisée en statique (la circulation du fluide doit étre
arrétée aprés avoir permis de remplir totalement la cellule en électrolyte). Un temps de
stabilisation de 15 minutes est nécessaire avant d'effectuer la mesure. La température
(thermorégulée) choisie est de 35°C.

II. Variations du facteur de formation

Nous allons rappelé brie¢vement l'influence, sur le facteur de formation donc sur la
tortuosité T, des différents paramétres retenus pour cette étude.

1. Influence de Ia nature de l'électrolyte

Quelles que soient la série d'échantillons analysée et la porosité de I'empilement
considéré, le facteur de formation F (donc la tortuosité T) est indépendant de 1'électrolyte
utilisé. Ce résultat, conforme 2 ce qui a été dit précédemment (§ A.IIL.2.b.), est particllement
illustré par la figure E.IL1.

2. Influence de la taille des billes de verre

Quels que soient I'électrolyte et la porosité des échantillons, le facteur de formation est
indépendant de la taille des billes utilisées pour réaliser les empilements. Ce résultat est
partiellement illustré par la figure E.I1.2.

3. Influence de la porosité
" Quels que soient 1'électrolyte et le diamétre des billes utilisées pour réaliser les
échantillons consolidé€s, la loi d'Archie est vérifi€e pour des porosités comprises entre 0,20 et
0,40 (Figure E.IL.3.). Pour des porosités inférieures a 0,20, les valeurs expérimentales du
facteur de formation sont supérieures 2 celles prévues par la loi d'Archie et ce d'autant plus que

la porosité diminue. Aux erreurs expérimentales pres, la loi d'Archie, lorsqu'elle est vérifiée,
est de la forme :

F=¢m

avec m = 1,50.
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Figure E.IL1. : Influence de la nature de 1'électrolyte sur le facteur de

formation des échantillons de la série II de porosité ¢'
(290 < Dy, < 320 um).
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Figure E.IL.2. : Influence de la taille des billes de verre utilisées pour
réaliser les échantillons sur les valeurs du facteur de
formation obtenues avec la solution de KCI.
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Figure E.IL3. : Validité de la loi d'Archie vérifiée dans le cas des
échantillons de la série II (Dp,) de porosité supérieure

4 0,20 (In ¢' > -2) avec la solution de KCI. L'équation
de la droite qui conduit 2 F = ¢-1,56 a été obtenue sans
tenir compte des points tels que ¢' < 0,20.
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Figure E.IL4. : Variation, en fonction de la porosité ¢', de la
tortuosité T déduite des mesures de conductivité
électrique effectuées avec la solution du KCI.
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Nous vérifions bien dans ces conditions que le coefficient de cimentation m d'une part
est indépendant de la taille des particules et d'autre part prend une valeur compatible avec les
données de la littérature (cf. § A.IIL.2.b.).

4. La tortuosité T

Moyennant certaines hypothéses concernant la géométrie de l'espace poreux (cf.
annexe 1), cette étude nous permet également d'évaluer le facteur de tortuosité T susceptible
d'intervenir lors de la caractérisation des propriétés d'écoulement effectuée sur ces mémes
milieux et présentée dans la prochaine partie de cet exposé.

Dans ce qui suit, les valeurs de T utilisées pour différents calculs sont, sauf avis

contraire, celles déduites de I'équation (F = T2/¢') (établie en annexe 1) o1 F est le facteur de
formation mesuré en prenant pour électrolyte 1a solution de KCl.

La figure E.IL.4. montre que la tortuosité croit Iégérement (de 1,25 4 1,50) lorsque la
porosité passe de 0,40 a 0,20 puis brutalement lorsque la porosité décroit de 0,20 a 0,08.
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F. L'ECOULEMENT D'UN LIQUIDE

Cette étude a pour but de caractériser les propriétés d'écoulement, supposé
unidirectionnel, d'un liquide & travers un milieu poreux consolidé "modele”, c'est-a-dire de
relier la chute de pression AP observée entre les deux extrémités du milieu 2 la vitesse du liquide
ug apres traversée du milieu, a l'aide de certains parameétres caractéristiques du milieu poreux,
ou du liquide.

Pour ce faire, nous devons tout d'abord nous donner les moyens de mesurer, pour un
échantillon donné, AP et ug.

De I'analyse des courbes de variation de AP en fonction de ug, nous définirons d'une
part le régime d'écoulement rencontré puis les grandeurs pertinentes susceptibles de conduire &
une relation simple entre AP et ug. Cette analyse sera réalisée a 1'aide des données de la
littérature présentées au paragraphe A.IL

L Principe de mesures
1. Dispositif expérimental

11 doit permettre de mesurer ug et la chute de pression AP, différence entre la pression a
I'entrée Pe et 2 la sortie Pg du milieu.

a. Principe

Nous avons retenu la solution (cf. figure F.I.1.) qui consistait a faire circuler le fluide
a travers le milieu poreux a I'aide d'une pompe a engrenage IWAKI-MDG M25 220).

Un régulateur de débit (non représenté sur la figure) s'intercale entre la pompe et la
vanne. Cette derni¢re permet de faire varier le débit du liquide et, par la méme occasion, la
pression Pe. Le capteur de pression (2 membrane) placé en dérivation, mesure la pression Py, (&
1 kPa prés) en un point situé a une distance Hj, fixée, de la base de I'échantillon. Ce dernier
étant positionné verticalement, nous avons Py, = Pe + pg Hj (g est ici l'accélération de la
pesanteur).

Juste avant de s'écouler dans le récipient placé sur la balance, (METTLER PE 3600,
précision de 10-2 g), le liquide est soumis  la pression atmosphérique Pj. Ceci se produit en un
point situé a une distance Hy (variable d'un échantillon a l'autre mais qui est mesurée) de

I'extrémité supérieure de I'échantillon. Ainsi : Pg =P, + pg Ha.

Dans ces conditions, la mesure de AP (AP = |Ps - Pel) est possible : elle n'est pas
directe.

La vitesse ug du fluide est, quant a elle, déduite d'une mesure de débit rendue possible
en suivant, en fonction du temps et pour une pression P, fixée, la variation de la masse indiquée
par la balance. Connaissant le diamétre D du tuyau dans lequel est placé I'échantillon et la masse
volumique du fluide, il est facile d'obtenir la vitesse ug.

Pour des raisons présentées ultérieurement, il a fallu thermoréguler une partie du
montage. La mesure de la température du liquide est réalisée a 1'aide d'un thermocouple (fer -
constantan).
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Figure F.I.1. : Schéma du montage utilisé pour caractériser les
propriétés d'écoulement des milieux poreux
consolidés.

b. Mise en place des échantillons

Chaque échantillon est glissé€ a l'intérieur d'un tube en silicone (de diamétres interne
16 mm et externe 21 mm). Pour éviter tout passage de liquide entre les parois du tuyau et
I'échantillon, celui-ci a été, au préalable, recouvert d'une paite silicone qui assure I'étanchéité
sans pour autant pénétrer a l'intérieur du milieu poreux. Le tout est aussitot glissé a I'intérieur
d'un cylindre évidé en PVC (hauteur : 80 mm - diamétre interne : 21 mm - diamétre externe :
50 mm) pour permettre le séchage dans de bonnes conditions, de la péte silicone. Un raccord
rapide disposé a I'une des extrémités du tuyau est partiellement emboité a l'intérieur du cylindre
en PVC, et permet la fixation de 1'échantillon sur le circuit hydraulique.

¢. Automatisation du montage

Le dispositif utilisé permet une acquisition automatique des valeurs de pression de
température et de masse 3 un instant t déterminé par I'horloge de I'ordinateur. Le convertisseur
analogique-numérique reli€ au capteur de pression est intégré a un multimétre KEITHLEY. Le
thermocouple est reli€ 3 un multimétre HP 3421 A.

2. Protocole opératoire
Concreétement 1'analyse des propriétés d'écoulement d'un échantillon s'effectue aprés

saturation de I'échantillon par ouverture compléte de la vanne. Aprés avoir été complétement
fermée, la vanne est partiellement ouverte, imposant ainsi une pression P, . Lorsque celle-ci est
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stabilis€e, la mesure de P, de la température et de la masse est réalisée dans les conditions
indiquées au paragraphe suivant. La vanne est ensuite ouverte davantage mais toujours
partiellement imposant une pression Ppy,, et ainsi de suite jusqu'a ce que la vanne soit totalement

ouverte.

Les grandeurs nécessaires au calcul de AP, & savoir Hj et P,, sont alors mesurées : la
pression atmosphérique P, est obtenue 2 1'aide du capteur installé sur le montage.

a. Acquisition des données

Pour une position fixée de la vanne, lorsque 1'écoulement est stationnaire, 1'ordinateur

enregistre, i dix reprises, une série de valeurs : la pression P, la température Tj, la masse m;
affichée par la balance et la date t; & laquelle toutes ces mesures sont effectuées.

Afin de s'assurer de la stabilité de la pression Py, d'une part et minimiser les erreurs de
mesures du débit d'autre part, et ce quel que soit le débit mesuré, certaines précautions sont
prendre quant au choix de la durée At qui sépare deux séries de mesures. Pour de faibles débits,
At est telle que la variation de masse observée entre deux enregistrements consécutifs soit
supérieure & 5 g. Dans ces conditions, 1'acquisition des dix séries de mesures nécessite
"naturellement” une durée suffisamment importante pour pouvoir vérifier la stabilité de la
pression Pp,. Pour des débits importants, At est choisi de telle sorte que I'acquisition des dix
séries de mesures nécessite au moins deux minutes : la variation de masse entre deux séries de
mesure est alors assez élevée pour minimiser les éventuelles erreurs faites sur la mesure du
débit.

b. Traitement des données

Pour un échantillon donné, les valeurs moyennes de la pression P, de la température

T; et du débit Qj, correspondant i une position déterminée de la vanne, sont calculées 2 partir
des dix séries de mesures explicitées précédemment. Le débit moyen Q; a été évalué en faisant
la moyenne arithmétique des débits Q; (i variant de 2 4 10). La press1on Pm est évaluée, dans

ces conditions, 2 0,5 % pres.

3. Conditions expérimentales

Les parameétres retenus pour cette étude concernent les empilements (porosité - taille
des particules) et le fluide (viscosité - masse volumique).

Les échantillons analysés sont ceux décrits précédemment (§ B.IL.2.).

Notons qu'ici aussi le support des échantillons décrit au paragraphe F. 11 .b. ne permet
pas la caractérisation des échantillons de la série I (50 < Dp, < 62 wm) qui ont des porosités

inférieures 2 0,20, méme si leur hauteur est réduite & 1 cm.

a. Liquides utilisés

Les liquides utilisés sont I'eau pure et une solution aqueuse de glycérol (C3H803)
Cette derniere a été retenue car, selon sa teneur en glycérol, elle permet de faire varier la

viscosité T} sur un trés large domaine (figure F.I.2.) sans pour autant modifier de fagon notable
la masse volumique p.
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Sa concentration ¢ a été évaluée en mesurant la masse volumique p du mélange
glycérol-eau et en prenant la teneur correspondante indiquée par les tables (Techniques de
I'Ingénieur - 1955 - Vol. K, p. 480-6). Elle est de 34 % (pourcentage massique) ; cette valeur
donne lieu a une viscosité nettement différente de celle de I'eau pure sans pour autant conduire a

des durées d'acquisition trop longues.
Les caractéristiques des fluides utilisés, sont indiquées dans le tableau F.I.1. Notons

que, dans ces conditions, la masse volumique p est supposée indépendante de la température
(Techniques de 1'Ingénieur, 1955, Vol. K, p. 450-7).

¢ (%) 0 34
p (gem’) (20°C) 0,098 1,083
Np) GO°C) 0,800 2,167

Tableau F.I.1. : Caractéristiques des solutions aqueuses de glycérol de
concentration c¢ utilisées. D'aprés les "Techniques de

I'Ingénieur” (1955 - Vol. K, p. 480-6).

Pour éviter tout probléme de bouchage des pores, I'eau utilisée a €t€ au préalable filtrée
et distillée. De plus, aprés chaque passage dans le circuit hydraulique, le liquide, avant tout
autre passage, est filtré sur papier (0,6 pm) a 'aide d'une trompe a eau.

6 ) L | T T A

N (cp)

0 10 20 30 40 50

Figure F.I.2. : Variation de la viscosité d'une solution aqueuse de
glycérol en fonction de sa concentration ¢ (% massique)
a différentes températures. D'aprés les techniques de
I'Ingénieur (1955, Vol. K, p. 480-6).
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b. Température

Pour une teneur donnée, 1a viscosité de la solution aqueuse de glycérol est sensible a la
température, d'autant plus si la teneur est élevée (figure F.I.2.). Pour cette raison, nous avons

choisi d'effectuer nos mesures 2 la température T = 30 + 0,5°C. Ainsi, une partic du montage
(indiquée sur la figure F.I.1.) est immergée dans un bain thermostaté.

II. Résultats expérimentaux
1. Présentation des résultats

Les courbes de variation de AP/H en fonction de ug représentent une fonction de type
soit parabolique, soit linéaire (figures F.IL1. et F.IL.2.). La variation est parabolique lorsque la
régression linéaire réalisée, selon la méthode des moindres carrés, sur la courbe de variation de
AP/(H . ugp) en fonction de ug, conduit a un coefficient de corrélation supérieur 2 0,99 alors que
I'application de cette méthode a la courbe de variation AP/H en fonction de ug conduit & un
coefficient de corrélation inférieur 4 0,99. Dans tous les autres cas, AP/H croit linéairement avec
up : la régression linéaire effectuée selon la méthode des moindres carrés, sur les courbes de
variation de AP/H en fonction de ug conduit a des coefficients de corrélation supérieurs a 0,99
et a des ordonnées A 'origine négligeables devant les erreurs de mesures réalisées sur P, et Hy.

Ainsi, nous écrirons AP/H = A ug dans le cas d'une variation linéaire et
AP/(H . ug) = A + B ug dans le cas d'une variation parabolique (figure F.I1.3.) : A et B sont
obtenus par régression linéaire.

2. Les différents régimes d'écoulement

La variation de AP/H en fonction de ug est de type parabolique dans le cas des
échantillons poreux (¢ A1 > 0,10) de la série II (290 < Dp, < 320 um) ; elle est linéaire dans tous
les autres cas (tableau F.IL.1.).

Elle met en évidence deux régimes d'écoulement :

- un écoulement laminaire linéaire lorsque la variation de AP/H en fonction de ug est
linéaire

- un écoulement laminaire non linéaire lorsque la variation de AP/H en fonction de ug
est parabolique (cf. § A.L2.c.).

. En utilisant pour grandeur caractéristique du diamétre, dans le nombre de Reynolds,
l'intercept moyen 1 déduit des mesures d'analyse d'iynage (cf. § C.IL.2.b.), le nombre de
Reynolds (Re = (p/M) 1 ug) est tel que :

0,04 < Re < 2 si I'écoulement est laminaire linéaire
e 2 < Re < 6 ' silécoulement est laminaire non linéaire.
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Figure F.IL1. : Variation de AP/H en fonction de ug dans le cas des

empilements de billes de diametre Dy, = 55 pm

traversés par de l'eau pure (a) et une solution aqueuse
de glycérol de concentration ¢ = 34 % (b)
(pourcentage massique).
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Figure F.IL.2. :
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Variation de AP/H en fonction de ug dans le
cas des empilements frittés de billes de diameétre
Dp, = 295 um traversés par de l'eau pure (a) et une
solution aqueuse de glycérol de concentration
¢ = 34 % (b) (pourcentage massique).
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Figure F.IL3. : Variation de AP/(H ug) en fonction de ug dans le cas
des empilements frittés de billes de diameétre Dy,

traversés par de l'eau pure.

En prenant pour grandeur caractéristique du nombre de Reynolds le rayon efficace

3 r .
Rp= 'S"‘ (cf. § A.L2.b.) ot Sy est déduite des mesures d'analyse d'image (cf. § C.IL.2.a.), les
v

2pR,u
valeurs du nombre de Reynolds Re = P Zplo sont nettement supérieures a celles obtenues

n
dans le cas précédent. Elles sont telles que :

0,10 < Re < 6 si 'écoulement est laminaire linéaire
e 6 < Re < 26 silécoulement est laminaire non linéaire.

Dans les deux cas, la valeur de Reg est en accord avec les résultats de la littérature qui
suggerent que 0,1 < Re¢ <75 (figure A.L1.).



¢ (%) 0 34

O a1

0,206
0,289
50< Dp1< 62 pm 0,307 linéaire linéaire

290 < Dp2< 320 pm 0,172 parabolique linéaire

Tableau F.IL1. : Domaine d'existence des différents types de vanatlon
de AP/H en fonction de ug.

3. Influence de la nature du liquide

Par la suite, les grandeurs A, p, 1 et ayq seront indicées par "1" ou "2" si elles
concernent respectivement I'écoulement de 1'eau pure ou de la solution aqueuse a 34 % de
glycérol.

D'apres le modele d’Ergun (cf. § A.IL.1.), le coefficient A s'écrit comme le produit de

deux variables indépendantes, I'une & caractérisant la géométrie du milieu poreux, I'autre N
caractérise le liquide. Ainsi, pour un échantillon donné, nous pouvons écrire :

A =Rnii=1,2) (F.IL1.)
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Si les variables R et 1 sont indépendantes, nous devrions donc avoir :

A2=12'A1

U (F.IL2.)

Comiti, dans son modele, exprime  sous la forme d'un produit de plusieurs termes :

(1-9)°
R =27T2a3d 1-9
‘ 3 (F.IL3.)

¢ .

Certains d'entre eux caractérisent la texture poreuse proprement dite (y, T, ¢) ; la
surface spécifique dynamique ayg caractérise a la fois le solide et le liquide. . = ... .

Dans ces conditions, nous devrions avoir :

2 .

ayd N,

A=[—3| |=2]A

2 (avdl) (Th ! (F.IL4.)

a. Cas des empilements frittés de billes de diaméire Dy,

Dans le cas des échantillons de la série I, 1a variation de AP/H en fonction de ug est
linéaire quel que soit le liquide utilis€ (tableau F.IL.1.).

L'équation F.IL.2. est parfaitement vérifiée pour des échantillons de porosité

supérieure a 0,25 (0,25 < ¢a1 < 0,40) ; elle est mise & défaut pour des porosités inférieures
(figure F.I1.4.a.).

b. Cas des empilements frittés de billes de diamétre Dy,

Dans le cas des échantillons de la série II, la variation de AP/H en fonction de ug peut
passer de parabolique a linéaire par changement de liquide (tableau F.II.1.).

L'équation F.IL.2. est ici aussi bien vérifiée pour des échantillons de porosité

supérieure 2 0,25 (0,25 < ¢ a1 < 0,40) ; elle est mise & défaut pour des échantillons de porosité
inférieure a 0,25.

Les valeurs de A1 étant trés faibles (inférieures 2 10 kPa s.cm-2) pour des échantillons
de porosité supérieure i 0,25, un écart sensible 2 1a courbe théorique reste acceptable dans ce
domaine de porosité. Par contre, un écart de 20 ou 30 % a la courbe théorique ne peut &tre
totalement attribué aux erreurs de mesure dans le cas ol les valeurs de Aj et Az sont
importantes (échantillons de porosité inférieure a 0,25).
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Remarque : Pour minimiser les erreurs de mesure réalisées sur les échantillons de forte porosité, nous aurions
pu utiliser des échantillons plus hauts (3 ou 4 cm). Mais ils auraient présenté un gradient de
porosité important le long de I'axe cylindrique (cf. § B.1.2.).

c. Conclusion

Ces résultats montrent que le modéle d’Ergun n'est, a priori, transposable aux milieux
poreux consolidés que dans un domaine restreint de porosité (0,25 < ¢ < 0,40).

Le modele de Comiti n'est en aucun cas mis en défaut : il montre que, quelle que soit la
série étudiée, la surface spécifique dynamique est identique d'un liquide a I'autre (avq, = avd,)
pour des échantillons de porosité supérieure a 0,25. Par contre, le coefficient Ay mesuré, étant
toujours supérieur A sa valeur théorique dans le cas des échantillons de porosité inférieure &
0,25, nous avons la relation :

v, > Bvg (FILS.)

Des mesures réalisées par le laboratoire "Energétique et réactivité aux interfaces"” de
'Université Pierre et Marie Curie (Paris) ont montré que la tension superficielle de la solution
aqueuse de glycérol a 34 % était inférieure a celle de I'eau pure (66,7 mN/m et 71,5 mN/m)
alors que les angles de mouillage liquide-verre sont sensiblement identiques (de 'ordre de 32°).
Ces résultats, bien qu'insuffisants, laissent supposer que la solution aqueuse de glycérol est
plus "mouillante” que 'eau pure et ne contredisent donc pas la relation F.IL5.

4. Comparaison de nos résultats & ceux proposés par la littérature

Nous nous proposons, dans ce paragraphe, de vérifier la validité de certains modgles
d'écoulement (Ergun et Comiti), établis pour des milieux poreux non consolidés.

a. Le modéle d’'Ergun

Nous avons vu précédemment qu'il n'était, a priori, adapté qu'aux milieux consolidés
de porosité supérieure a 0,25. L'expression de ce modele (cf. § A.IL 1. - Equation A.IL.4.), fait

intervenir deux facteurs correctifs o et P tels que o0 =2,083 et f = 2,133.

A partir des mesures de S'V et de ¢ faites par analyse d'image et des coefficients Aj et
B; déduits des propriétés d'écoulement, nous avons évalué ccet 5 :

3
2(1-0,) Sym; e

3

5 88,0,
= - IL7.
(1-0,0Syp, (BILT)
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Les valeurs de o et P présentées par la suite ont été calculées en privilégiant les valeurs
de A;j et de Bj déduites des propriétés d'écoulement de l'eau (i = 1). Les résultats sont
analogues a ceux présentés ci-dessous en prenant i = 2.

Quelle que soit la série d'échantillons analysée, le facteur correctif o n'est pas constant
(tableau F.IL2.) : il augmente au fur et & mesure que la porosité diminue. De plus, pour une

porosité donnée, la valeur de o correspondant a 1'échantillon de la série I est plus élevée que
celle correspondant & I'échantillon de la série I

Par ailleurs, la valeur du coefficient B est trés nettement supérieure 2 la valeur
théorique de 2,133.

Ainsi, le modele d’Ergun ne peut étre étendu au cas d'un écoulement 2 l'intérieur d'un
milieu poreux consolidé de porosité supérieure 4 0,25 (0,25 < ¢ < 0,40). Les facteurs correctifs
o et B dépendent de la porosité globale (leur valeur augmente lorsque la porosité diminue). De
plus, le facteur o semble dépendre de la taille des particules constituant le milieu.

Modale d'Ergun Modle de Comiti
Ou o B Y f
0,40 2,083 1
0,378 4,14 2,63
S0<Dy<62um | 0377 4,99 3,35
0,337 6,76 4,05
0,307 7,13 391
0,289 4,81
0,206 427
0,40 2,083 2,13 1 0,1936
i o,3o; N -3-.;0 -------- 1,34 N
0,263 4,32 7,58 2,38 0,775
290<D, <320 pm| 0,193 2,16 0,735
0,172 2,55 0,749
0,142 3,07
0,093 8,93
0,082 9,26

Tableau F.IL2. : Coefficients intervenant dans les modéles d'Ergun et
de Comiti évalués pour différentes porosités (day).

Les valeurs correspondant a ¢ax = 0,40 sont celles
proposées par Ergun et Comiti dans le cas
d'empilements non consolidés.
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b. Le modéle de Comiti

A la différence du modeéle d'Ergun, ce modele est a priori, adapté aux écoulements 2
l'intérieur d'un milieu poreux consolidé, quelle que soit sa porosité. Il fait lui aussi intervenir

deux coefficients y et f, tels que 0,6 <y< 1,5 et f =0,1936 (cf. § AIL3.). .

a. Hypothéses

Afin de vérifier si ce modele peut étre étendu au cas d'un écoulement 2 I'intérieur d'un
milieu poreux consolidé, nous avons formulé les hypothéses suivantes :

- la surface spécifique dynamique ayq est identique a I'aire volumique S'v tayd= S'V

- la tortuosité T est telle que T = YTe : les valeurs de T sont celles déduites des
propriétés de conductivité électrique (cf. § E.IL.4.).

B. Calculs

A partir des valeurs de S'V et de ¢ obtenues par analyse d'image et celles de Aj et Bj

déduites des lois expérimentales de variation de AP/H en fonction de ug, nous avons évalué yet
f:

3
y= A;bu
2 2 (F.IL8.)
20, T*Sy(1-0,)
3
f= (F.IL9.)

PiT3 S.v(l - ¢A!)

Les valeurs de 7 et de f présentées par la suite ont été calculées en privilégiant les
valeurs de Aj et Bj déduites des propriétés d'écoulement de I'eau (i = 1).

Les résultats sont analogues a ceux présentés ci-dessous en prenant i = 2.

Y. Résultats

Quelle que soit la série analysée, le coefficient de circularité vy varie avec la porosité
(tableau F.IL.2.) : il croit légérement d'une valeur théorique (Y = 1) obtenue pour des

empilements non consolidés (¢ = 0,40) a une valeur Y. puis reste constant pour des porosités
comprises entre 0,30 et 0,15 et croit brutalement lorsque la porosité passe de 0,15 a 0,05.
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La valeur prise par Y. dépend, & premi€re vue, sensiblement de la taille des billes
constituant le milieu poreux : elle est de I'ordre de 4 pour les échantillons de la série I (50 < Dp,
< 62 um) et de 2 pour les échantillons de la série II (290 < Dp, < 320 um).

Dans les deux cas, elle est en dehors du domaine de variation proposé par Comiti.

De plus, le coefficient f reste constant quelle que soit la porosité (tableau F.II.2.). Sa
valeur (de 'ordre de 0,75) est nettement supérieure 2 celle proposée par Comiti (f = 0,1936).

Remarque :  Siles calculs de y et f sont réalisés a l'aide des équations (A.IL.22.) et (A.I1.23.) dans lesquelles le

paramétre d est égal au diametre moyen du disque inclus §, les résultats sont analogues a ceux
présentés précédemment.

Les valeurs de 'y obtenues dans ce cas sont légérement supérieures a celles déduites de la relation
(F.IL.8.) et ce uniquement pour des porosités inférieures a 0,25.

Le facteur de frottement f a une valeur constante (voisine de 0,183) beaucoup plus proche de la
valeur théorique de Comiti que celle obtenue selon I'équation (F.IL.9.).

0. Interprétation

Un tel écart entre les valeurs des coefficients Y et f déduites de nos résultats
expérimentaux et celles proposées par le modéle de Comiti ne peut Etre totalement attribué a une
imprécision de nos mesures.

Aussi, les hypothéses envisagées doivent étre vérifiées. Pour ce faire, supposons que
le modele de Comiti est adapté pour décrire les propriétés d'écoulement d'un liquide a travers
des milieux poreux consolidés. Dans ces conditions, nous pouvons évaluer dans les cas
particuliers ol la variation AP/H en fonction de ug est parabolique (tableau F.II.1.), la surface
spécifique dynamique ayq et la tortuosité hydraulique Teajc :

| , T
8yn.B” 3
Tealc= —""';_"b
fzpi A (F.I1.10.)
3
2Bi¢AI
A=
3 NINEN
fPiT (1'¢Al) (F.IL11)

aveci=1,y=1etf=0,1936.
Le tableau F.II.3. montre alors que la surface spécifique dynamique est identique a
I'aire volumique Sy mais que la tortuosité Tegle est trés différente de T (Tegic > T).

Ainsi, I'nypothése T = YTe n'est pas vérifie.

En conservant I'hypothése S'v = ayd, nous pouvons maintenant évaluer la tortuosité
hydraulique Ty, dans les cas ot 1a variation de AP/H en fonction de ug est linéaire :
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a1 Sy(em™ T Tealc ~ayg (cm-1)
0,142 97,05 1,65 2,73 99,49
0,172 108,71 1,70 2,53 112,34
0,193 116,15 1,54 2,30 106,86
0,263 151,32 1,38 2,17 145,02

Tableau F.IL3. :

réalisées

sur

Vérification des hypothéses a partir des mesures

les échantillons de la série II

(290 < Dy, < 320 um) présentant une variation

parabolique de AP/H en fonction de ug.

dar T Tt Tealc
0,206 1,495 3,87
0,289 1,325 3,28
0,307 1,351 2,68
50 < Dp, <62 pum 0,337 1,202 2,60
0,377 1,221 2,23
0,378 1,253 2,03
0,082 2,54 7,83
0,093 2,06 5,95
0,142 1,65 2,73
200 < Dp, <320 pum 0,172 1,70 2,53
0,193 1,54 2,30
0,263 1,38 2,17
0,306 1,31

Tableau F.II.4. : Comparaison des valeurs de T déduites des mesures
de conductivité électrique et calculées a partir des
propriétés d'écoulement en supposant le modeéle de
Comiti vérifié.
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1/2
3
Ai ¢AI

2 2
2 'Ynisv(l - ¢AI)

Tih= aveci=lety=1

Le tableau F.I.4. indique que, dans tous les cas, la tortuosité hydraulique Ty, déduite
des mesures d'écoulement est supérieure a celle déduite des propriétés de conductivité €lectrique
T > T.

L'ensemble de ces résultats montre que le modéle de Comiti qui assimile 'espace
poreux 4 un ensemble de tubes tortueux identiques et non connectés entre eux reste adapté pour
expliciter les propriétés d'écoulement d'un liquide a travers des milieux poreux consolidés.
Cependant, il fait intervenir une grandeur physique (la tortuosité T) accessible uniquement par
des mesures d'écoulement.

5. Conclusion

La caractérisation des propriétés d'écoulement d'un liquide & I'intérieur d'un milieu
poreux consolidé fait apparaitre, comme dans le cas de milieux poreux non consolid€s, deux
régimes d'écoulement : I'un laminaire linéaire, 1'autre laminaire non linéaire. Le passage de 1'un
a I'autre correspond 4 un nombre de Reynolds critique Re¢ qui, selon les paramétres utilisés
pour son calcul, est tel que :

ZSRCCSG

L'hypothése des pores cylindriques formulée pour expliciter les lois expérimentales de
variation de AP/H en fonction de ug reste adaptée & des milieux poreux consolidés ayant une
porosité supérieure a 0,15. Cependant, il est préférable, comme le suggere le modeéle de Comiti,
d'écrire chaque coefficient A et B sous 1a forme d'un produit de trois termes : I'un caractérisant
la texture poreuse proprement dite, 'autre le liquide et le dernier, 2 la fois, le solide et le liquide
mis en jeu.

Dans les cas ou cette précaution n'est pas nécessaire, c'est-a-dire lorsque le liquide
mouille parfaitement la totalité de la surface du solide (cette condition est remplie dans notre
étude pour les échantillons de porosité supérieure a 0,25), le modéle d’Ergun n'est pas

applicable en toute rigueur puisqu'il fait intervenir des coefficients o et B qui varient avec la
porosité.

D'une maniére générale, 1'approche faite dans le modele de Comiti est adaptée aux
problémes d'écoulement dans les milieux poreux consolidés. L'application de ce modele a de
tels milieux nécessite cependant des études complémentaires concernant I'évolution, en fonction
de la porosité, de la tortuosité hydraulique T.

Cette derniére ne semble pas &tre reli€e d'une fagon simple a la tortuosité €lectrique Te.
Toutes deux semblent augmenter lorsque la porosité diminue. De plus, quelle que soit la

porosité des milieux analysés, la tortuosité hydraulique est telle que T > Y Te.
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CONCLUSION

L'étude des propriétés d'écoulement d'un liquide a travers des milieux poreux
consolidés met en évidence deux régimes d'écoulement différents :

- unrégime laminaire linéaire caractérisé par une différence AP de pression entre les
deux extrémités du milieu poreux proportionnelle a la vitesse du liquide. 1
correspond & un domaine oii les forces de viscosité sont prépondérantes.

- un régime laminaire non linéaire caractérisé par le fait que la variation de AP en
fonction de la vitesse du liquide est une loi de type parabolique. Il correspond a un
domaine ol les pertes d'énergie cinétique occasionnées par des changements
fréquents de direction du liquide ne sont plus négligeables devant les forces de
viscosité. .

Le passage de I'un & Iautre de ces deux régimes a lieu lorsque le nombre de Reynolds
atteint une valeur critique Re¢ qui, selon la technique utilisée pour évaluer le paramétre
caractérisant l'espace poreux, varie entre 2 et 6.

Deux modeles, €tablis pour caractériser les propriétés d'écoulement d'un fluide a
travers des milieux poreux non consolidés, ont été repris pour expliciter les lois expérimentales
de variation de AP en fonction de la vitesse du liquide. Tous deux assimilent I'espace poreux a
un réseau de tubes identiques non connectés entre eux.

Le modele d'Ergun n'a pas donné satisfaction et ce quelle que soit la porosité du milieu
analysé. Le modele de Comiti semble par contre adapté.

L'analyse des propriétés d'écoulement d'un liquide A travers des milieux poreux
consolidés a nécessité une étude des propriétés de conductivité électrique d'un électrolyte &
travers de tels milieux ainsi qu'une caractérisation de la géométrie de leur espace poreux.

La caractérisation des propriétés de conductivité électrique d'un électrolyte saturant un
milieu poreux consolidé a montré que le facteur de formation F, défini comme le rapport des
résistivités du milieu saturé en électrolyte et de I'électrolyte seul, est indépendant de 1'électrolyte

utilisé et de la taille des billes composant le milieu. 1l suit la loi d'Archie (F = ¢-™) uniquement

si la porosité ¢ est comprise entre 0,20 et 0,40 : le coefficient m est alors égal 4 1,5 dans le cas
ou les particules composant le milieu sont sphériques. Pour des porosités inférieures 2 0,20, le
facteur de formation a une valeur nettement plus élevée que celle déduite de la loi d'Archie.

La caractérisation des textures poreuses par analyse d'image suggere que I'évolution,
en fonction de la porosité, des grandeurs caractérisant :

- l'interface phase poreuse - phase granulaire dépend du matériau fritté (ici le verre) et
non de la taille des grains composant le milieu ;

- Tl'espace poreux est directement li€ 4 l1a géométrie de I'empilement avant frittage
donc a "T'histoire” de 1'empilement. Des mesures complémentaires ont montré que,
méme si le mode de préparation des échantillons était identique d'une série a l'autre,
les milieux réalisés a partir de billes de diamétre Dp, (50 < Dp, < 62 um)
présentaient une porosité fermée alors que ceux constitués de billes de diamétre Dp,

(290 < Dp, < 320 um) n'en possédaient pas.
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La comparaison des résultats obtenus par analyse d'image et par porosimétrie au
mercure a montré que la surface spécifique déduite des mesures de porosimétrie prenait des
valeurs bien différentes de celles données par l'analyse d'image, et ce quelle que soit la
modélisation de 1'espace poreux retenue.

Cette étude a, avant tout, permis de développer les applications d'une technique
d'analyse récente et de préciser certains résultats de la littérature concernant les propriétés de
conductivité électrique d'un électrolyte A l'intérieur de milieux poreux consolidés. Elle a
également montré que l'approche faite par Comiti pour caractériser les propriétés d'écoulement
d'un liquide 2 travers de tels milieux était mieux adaptée que celle d'Ergun. Cependant, avant de
pouvoir étre généralisé, le modele de Comiti doit étre testé sur d'autres types de milieux
(empilements partiellement frittés de grains de forme variable).
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NOTATIONS

a: entier égal2 Oou 1

AX): aire de la phase X

avd : surface spécifique dynamique

ApA X): fraction surfacique de X

b: entier égal 2 O ou 1

B, B;: élémeht su'ucturaht

BC¢: élément structurant utilisé pour la correction de bord et associ€ 4 B
€: plan de coupe

€;: courbe €;: ;N Y

CC,,Co: constantes

d diametre d'un tube, d'un pore

D diamétre de la colonne ou des échantillons

De: densité du matériau

dL longueur élémentaire

dp chute élémentaire de pression

d(z): fonction densité du paramétre z : d (z) =9 D (z)/0z
D®@: fonction de distribution du paramétre z

Dp: diamétre de particule -

Dp; lji : diameétres de particules

Dy (K), Dy (K) : diameétres de Ferret horizontal et vertical

dAs: surface associée a un pixel
dLi: distance séparant 2 pixels dans une direction privilégiée de la trame
dly: distance entre deux droites de la trame
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Q o

F wl

gi:
G(2:

H(s):

HX):

Hi,Hp:

Ib’ I;,:

domaine de mesure

champ de mesure

espérance mathématique de G

facteur de frottement
facteur de formation
résultante des forces extérieures

fonction de distribution en mesure

grandeur

estimateurde g

valeur moyenne de g

valeur exacte de g

valeur de g mesure sur I'image i

fonction de distribution en mesure

hauteur

hauteur de la colonne ou du milieu poreux

courbure moyenne dans R3 d'un point d'abscisse s

courbure moyenne dans R3 de 1a phase X par unité de volume

distance du centre de la sphére de rayon Rj au plan de coupe conduisant &
un disque de rayon R;

hauteurs
nombre de bits utilisés pour le codage de I'image numérique ;
nombre de sphéres associ€es dans un fritté de billes de verre

image binaire
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L (X):

MM:
MX):

My (X):

N,N:

np:
NA X):
NiX):

NLX):
Np X):

perméabilité
objet d'une image
constantes

parameétre de résolution

intercept
intercepts moyens en nombre, en mesure
longueur du tube

longueur et largeur du domaine ;

périmetre spécifique de X
fraction linéique de X

coefficient de cimentation
coefficients numériques

intégrale de courbure moyenne de X dans R3
masse de I'échantillon
intégrale de courbure moyenne de X dans R3 par unité de volume

point de I'espace

nombre de pores

coefficients numériques

nombre de champs

nombre de points, de mesures

nombre de connexité de X dans R2, par unité de surface
nombre de connexité dans Ri de X

nombre de connexité de X dans R1, par unité de longueur
fraction numérique de points présents dans la phase X
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Pi:

PS’PC:
P (2):
P;(2):

nombre de connexité de X dans R3, par unité de volume

nombre de disques, par unité d'aire, de rayon R;

nombre de disques, par unité d'aire, de rayon R; ; correspondant i la

section d'une sphére de diamétre R;
nombre de connexité dans RK selon la direction privilégiée i de la trame

nombre de particules, dans R3, de X, par unité de volume de rayon R;
nombre de connexité dans R2 de X

nombre de concavité dans R2 de X

nombre de billes

nombre de pixels présents dans une image

pression imposée au mercure

pression hydrostatique

pression au point i

pression maximale imposée au mercure
pression 2 la sortie et 3 I'entrée du milieu poreux
dérivée de z

fonction de z

plan

plan principal

probabilité qu'une sphére de rayon R;j soit coupée par un disque de rayon R;

débit volumique

rayon d'un tube

résistances €lectriques

106



Re: nombre de Reynolds

Rec: nombre de Reynolds critique

Rk: espace de dimension k

Te: rayon d'entrée des pores

TH: rayon hydraulique

I 7 résistance du pore i

Te: rayon moyen d'entrée des pores

Ri: rayon<d'un disqué

Rj: rayon d'une sphére

Rmax : rayon maximal de la sphére

Rp: rayon moyen de particules

Rs: " résistance du solide

R (): rayon de courbure dans R3 en un point d'abscisse s
R (5): rayon de courbure dans R2 au point d'abscisse s
Ri: coefficient de rétrécissement

Ri12(s): rayon de courbure dans R3 minimal et maximal en un point d'abscisse s
S: abscisse curviligne

S: section de la colonne

Sj ¢ section du pore i

Sk: surface de I'objet K

Si: | surface du disque de rayon R;

Sy X): surface spécifique de X

S’v : surface volumique de solide (surfac? de solide/volume de solide)
Su(X):  fonction étoile dans R2 de X

St3 (X) : fonction étoile dans R3 de X
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X, Xj:

surface courbe

temps

transformation

tortuosité

tortuosité €lectrique

transformation appliquée A fois
température

température de mise en équilibre thermique

température de frittage

vitesse en un point M.
vitesse apres traversée du milieu

tensions électriques

volume de la colonne

volume poreux, volume granulaire

volume poreux accessible par le mercure sous l'effet de la pression p

fraction volumique de X

volume poreux associé A un grain dans I'empilement non consolidé

parameétre stéréologique

pixel
phase objet
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Y: phase objet

z: réel

yAYA masques de mesures

o, B facteurs correctifs

v: coefficient de circularité

Y: tension superficielle

I'm: résistivité offerte par le milieu composite liquide conducteur - solide
Io: résistivité de I'électrolyte

d: diamétre du disque inclus

3: diamétre moyen en mesure du disque inclus
d,: diamétre moyen en nombre du disque inclus
AL: longueur d'un segment

AP chute de pression AP = IPS - Pel

APy, APy : perte d'énergie volumique

AV: variation de volume

A AL entier

Amax : valeur maximale de A

z: section de I'échantillon

o(z): écart type de 1a distribution de z
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angle de contact

viscosité dynamique

porosité

porosité mesurée par le L.C.P.C.

porosité de I'empilement initial

porosité mesurée par analyse d'image
porosité mesurée par porosimétrie au mercure
masse volumique

viscosité cinématique

fraction d'énergie cinétique volumique
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ANNEXE 1 : )
FACTEUR DE FORMATION ET TORTUOSITE HYDRAULIQUE

Reprenons les mémes hypothéses concernant le milieu poreux que celles faites pour
l'élaboration du modéle de Comiti. Le milieu est contenu dans un cylindre de diamétre D, de
hauteur H, de volume V et de section S. L'espace poreux est assimilé a n pores cylindriques et
tortueux de diamétre d et de longueur L non connectés entre eux. La résistance électrique R

d'un tel systéme est telle que :

R=T,% | (1.1

I'm est la résistivité du milieu composite liquide conducteur-solide. Mais en considérant le

milieu composé de deux phases disposées en parallele : la phase poreuse constituée de n tubes
présentant chacun une résistance électrique rj, et la phase solide présentant une résistance
électrique Rg, nous pouvons écrire R sous la forme :

1

1 1
R- 41 TR;

YR (1.2.)

n
i=1
Or, par définition: r;= I‘o-s-l-‘: (1.3)

1

avec: sj: airede la section droite d'un pore
I'o: résistivité du liquide conducteur.

et pour un solide isolant 1/Rg=0:

11 (&
(_21 si) (1.4)

R T,L |i
De plus, si i #] alors s; =s5;. Ainsi : R=T)L— (1.5.)
' i
L
Dautrepart: ¢ =—oi~ 1.6.
autre p ¢=+5 (1.6.)
L
et T—ﬁ (1.7.)



2
En reportant dans (1.5.), nous avons: R=T, —E—-I; (1.8.)
T2
En égalant (1.1.) et (1.8.), nous obtenons : I’ = I'o—(; (1.9)
2
En reportant dans (A.Ill.1.), nous avons : F = -‘-; (1.10.)
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ANNEXE 2 :
POROSIMETRIE AU MERCURE

I. Principe

Considérons un pore dont l'orifice d'entrée est supposé circulaire, de rayon re. La
tension de surface g du mercure agit sur la zone de contact entre les 3 phases (liquide, solide,

gaz), c'est-a-dire sur le périmétre du cercle d'entrée. La force f‘l qui en découle tend & empécher
la pénétration du liquide non mouillant & I'intérieur du pore.

Sa projection suivant la normale au plan du disque de contact est égale 2 27re Y cos 0
(Clyde/Orr, 1970), si O est I'angle de contact du mercure sur le milieu solide (6 > 90° si le
liquide est non mouillant). D'autre part, une force f'z résultant de l'application d'une pression p

extérieure au mercure tend a faire pénétrer le liquide & I'intérieur du pore. Elle agit sur la surface
du disque de rayon re.

Ainsi :

f;
—— 2 p
o @.1)

A I'équilibre, ces deux forces s'annihilent, soit :

2Y,cos 0

T (2.2)

II. Protocole opératoire

Une analyse par porosimétrie au mercure consiste 2 augmenter la pression appliquée
sur le mercure et A relever le volume de mercure correspondant qui a pu pénétrer 2 l'intérieur du
milieu analysé (cf. § C.I.1.). Cette augmentation de pression s'effectue en deux étapes et sur

deux dispositifs expérimentaux distincts : d'une pression de I'ordre de 10 Pa ( 10-1 mbar) 2 la
pression atmosphérique d'une part, et de la pression atmosphérique (105 Pa) 2 une pression
maximale que l'on peut choisir inférieure ou égale 3 2.108 Pa (2000 bars) d'autre part.

1. Dispositif "basse pression"

Cette partie du montage permet de faire varier la pression de 10 Pa environ, a la

pression atmosphérique (105 Pa) : les rayons d'entrée des pores sont compris entre 40 et 7 um
environ.
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a. Mise en place

L'échantillon, préalablement pesé, est placé dans une cellule (15 cm3 environ)
composée d'un dilatomeétre (d'un centimétre de diamétre) sur lequel vient s'emboiter un
capillaire (de 1,5 mm de rayon). La cellule est alors mise sous vide & 1'aide d'une pompe a
palettes. Le pompage s'effectue pendant une vingtaine de minutes, permettant ainsi un dégazage
supposé suffisant de I'échantillon. La durée du dégazage a été choisie empiriquement (elle doit
étre beaucoup plus importante si la taille des pores est trés faible). Le mercure est alors
introduit, lentement, a I'intérieur de la cellule. Son niveau le long du capillaire est relevé a 'aide
d'un vernier (permettant une précision de 0,1 mm) et le pompage est alors interrompu.

b. Acquisition des points expérimentaux

L'acquisition est semi-automatique. En effet, I'opérateur par ouverture d'un vanne
permettant I'arrivée d'un gaz (N2) dans la cellule fait croitre 1a pression p appliquée au mercure.
Celui-ci pénétre donc a l'intérieur des pores de rayon re (s'il y en a) et voit son niveau
s'abaisser le long du capillaire. Pour une pression p fixée, la hauteur de variation du niveau de
mercure est repérée A l'aide du vernier par I'expérimentateur. Ce dernier signale alors 2
I'ordinateur qu'il peut prendre en mémoire ces deux données. Cette procédure est réitérée
jusqu'a ce que la pression atmosphérique soit atteinte (100 kPa).

2. Dispositif "haute pression"

1l permet de faire varier la pression de la pression atmosphérique i 2.108 Pa, donnant
ainsi acces 2 des pores de rayon d'entrée compris entre 7 |im et 4.10"3 um.

a. Principe

Lorsque la pression atmosphérique est atteinte sur le dispositif "basse pression”, la
cellule est placée dans une enceinte hermétique sur un autre type d'appareil. Celui-ci est
composé de deux circuits d'huile : I'un nécessitant une huile résistante aux fortes pressions,
I'autre une huile résistante aux faibles pressions. L'enceinte est alors totalement remplie d'huile
susceptible de résister aux fortes pressions. La fermeture d'une vanne empéche alors toute
communication entre les deux réservoirs d’huile "haute” et "basse" pression. Le moteur est
alors mis en route permettant ainsi I'augmentation de la pression : I'huile "basse pression” se
déplace a une vitesse préalablement choisie et pousse ainsi vers le haut, le piston. Ce dernier
transmet la pression au mercure entourant 'échantillon. L'augmentation de pression se traduit
par un abaissement du niveau du mercure le long du capillaire. Cette variation de hauteur est
directement liée a la variation de la capacité du condensateur composé de deux plaques reliées
chacune a une des deux extrémités de la cellule. Lorsque le capteur de pression mesure une
pression égale 2 la pression maximale préalablement choisie, les deux réservoirs d'huile sont
mis en communication automatiquement, conduisant a la diminution de la pression jusqu'a la
pression atmosphérique. Cette diminution s'effectue sans contrdle possible de la vitesse.

b. Acquisition des points expérimentaux

Elle est entiérement automatique. Le volume poreux est relié 4 une variation de capacité
déduite de mesures électriques. La pression est mesurée directement 3 partir d'un capteur.
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¢. Conditions expérimentales

Nous avons choisi une vitesse du moteur, identique pour toutes les analyses,
relativement faible pour éviter les erreurs de mesure susceptibles d'apparaitre si les phénoménes
d'inertie (transmission de la pression, etc...) sont importants.

3. Résultats
a. Description

Les résultats obtenus sont résumés dans la courbe de variation Vp (re) similaire 4 celle
présentée sur la figure 2.2. La courbe représentée sur la figure 2.1. est en fait la représentation
de deux phénomeénes :

- intrusion du mercure (augmentation de p) a partir de laquelle sont tirés tous les
résultats '

- extrusion du mercure (diminution de p) : elle met en évidence un phénoméne
d'hystérésis trés marqué et non encore parfaitement expliqué méme s'il a déja fait
I'objet de nombreux travaux (Charpin et Rasneur).

b. Calculs des valeurs présentées :

- La pression :

Les deux dispositifs (haute et basse pression) tels qu'ils ont été décrits précédemment
permettent une mesure directe de la pression. Cependant, les courbes sont présentées avec des
valeurs de pression exactes. Celles-ci sont déduites des pressions mesurées auxquelles a été
ajoutée la pression due 2 la colonne de mercure présente au-dessus de 1'échantillon au début de
I'analyse, sa hauteur est de l'ordre de 10 cm.

- Les rayons d'entrée :

IIs sont calculés 2 partir de I'équation de Washburn (2.2.) dans laquelle :
Yo = 480 mN/m?2 2.3.)

0 =141,3° (2.4.)

Ces valeurs sont données par le fournisseur.

Notons simplement que 0 dépend, en théorie, 2 1a fois du mercure et de la nature du
milieu analysé. La valeur de 0 prise pour les calculs est en réalité une valeur moyenne.
- Les volumes poreux :
. IIs sont calculés & partir des volumes poreux mesurés auxquels s'est greffé un facteur
de correction tenant compte de la compressibilité du mercure. Le coefficient de compressibilité

du mercure peut varier au fur et 3 mesure des recyclages. Il est donc conseillé de faire, pour
I'évaluer, des essais 2 blanc, si I'on veut augmenter la précision des mesures.
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- Autres grandeurs :

Les valeurs du rayon moyen calculé par le logiciel ne correspondent pas a celles
évaluées par ailleurs a partir de I'équation (C.1.3.) : elles n'ont pas €té prises en compte. De
plus, le logiciel permet d'évaluer des surfaces spécifiques en prenant différents modeles pour
représenter l'espace poreux. L'expression littérale de ces surfaces a été vérifiée pour les
modeles de pores cylindriques et plats (C.L.5. et C.1.8.) mais pas dans le cas de pores coniques
ou en bouteille d'encre. Les valeurs n'ont donc pas été exploitées dans ces deux derniers cas.

250
200 o
150 A
V (mm3)
| Y
\ 100 A
50 A
0 _gl T T T
0.1 1 10 100 1000 10000
log {p [105 Pal}
Figure 2.1. : Exemple de courbe expérimentale obtenue par

porosimétrie au mercure.
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Figure 2.2. : Exemple de distribution de taille de pores obtenue par
porosimétrie au mercure.
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ANNEXE 3 :
ANALYSE D'IMAGE

Dans cette annexe, nous décrirons I'analyse d'image comme un outil utilis€ dans un
but bien précis : caractériser la structure (ou morphologie) de nos échantillons. Ce choix se
traduit par le fait que :

le caractére général de cette méthode est totalement omis (cf. Serra) ;

toutes les possibilités offertes par cette technique n'apparaitront pas dans ce qui suit
(analyse de forme, d'homogénéité, etc...) : pour de plus amples informations, le
lecteur devra consulter des ouvrages plus spécialisés (Coster et Chermant, 1985) ;

seules les notions nécessaires & la compréhension de nos résultats seront
mentionnées ; de plus, la liste des grandeurs retenues pour caractériser les milieux
poreux n'est pas exhaustive ;

les notations utilisées ne correspondent pas toujours 2 celles imposées par la
nomenclature habituelle.

Pour étre comprise, cette annexe nécessite la connaissance du principe d'une mesure
par analyse d'image (cf. § C.II.1.).

1. Définitions

Remarque préliminaire : Signalons maintenant au lecteur que nous n'avons pas analysé, comme c'était le cas

pour la porosimétrie au mercure, uniquement les empilements consolidés utilisés
pour I'étude des écoulements, mais aussi des empilements non consolidés. Ces
deux types de milieu différent de par leur composition : les premiers sont
constitués de deux phases continues alors que les secondes présentent également
deux phases, mais 1'une est continue (l'espace poreux) et 'autre discontinue
(composée d'un ensemble de particules disjointes que I'on peut compter).

Cette remarque a pour but d'introduire la notion de dénombrement qui va suivre.

1. Nature des parameétres

Si une grandeur est déduite d'une mesure directe, elle est métrique ; si elle résulte
d'un dénombrement, elle est topologique. La stéréologie relie en fait une grandeur
métrique de l'espace de dimension n i un paramétre topologique de l'espace de
dimension (n - 1).

' Comme nous le verrons plus loin avec les distributions granulométriques, certaines
mesures réalisées dans un espace de dimension (n - 1) peuvent ne pas étre relies a une
grandeur dans I'espace de dimension n ; de tels paramétres, dits paramétres généraux
(Coster, p. 19) peuvent toutefois nous donner des informations intéressantes et ne sont pas 2

négliger.
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2. Masque et champ de mesures

Le masque de mesures est 1a zone ou la mesure est réalisée : avec nos notations, le
domaine 9 sera appelé masque de mesures.

Comme nous le préciserons par la suite, afin de minimiser les erreurs de mesure, il est
préférable de réaliser les mesures sur plusieurs domaines €lémentaires appelés champs de

mesures et notés ;. Ainsi : D =U D;.

3. Echelle d'analyse

Si le domaine ®; est inclus dans le plan de section, nous effectuons une analyse

locale du milieu. Par contre, si ®; contient le plan de coupe, nous parlons d'une analyse
globale (Missiaen, p. 97). Cette définition est nécessaire pour justifier le choix des paramétres
stéréologiques adaptés A notre étude.

Apres ces définitions, nous pouvons préciser chacune des €tapes qui composent une
analyse d'image. Par souci de clarté, nous commencerons par la derni¢re étape : c'est elle en
effet qui va imposer des conditions quant au choix du plan de coupe. Nous respecterons ensuite
lI'ordre chronologique proposé au paragraphe C.IL.1., & savoir la sélection du plan de coupe,
I'acquisition de 1'image puis la mesure réalisée sur une image.

II. Quelques notions de stéréologie

Avant de présenter les relations stéréologiques, nous allons répertorier les parameétres
ou grandeurs stéréologiques adaptés a notre étude.

1. Parameétres stéréologiques

Pour choisir les paramétres stéréologiques adaptés a notre étude, nous devons tenir
compte de deux faits :

- les phases analysées sont de dimension 3,
- notre analyse est locale.

La premiére condition nous oblige a travailler avec des parameétres de base bien
spécifiques. Sachant que nous disposons d'un objet X de dimension 3, ces paramétres peuvent
étre définis dans quatre espaces de dimension 3, 2, 1 et 0.

La seconde condition nous dit que, pour étre significatifs, ces paramétres doivent étre
ramenés 2 l'unit€ d'espace dans lequel ils sont définis (Coster, p. 34, 1985). Ainsi, un
paramétre défini dans un espace de dimension 3, 2, 1 ou O doit étre rapporté a 1'unité de
volume, surface, longueur et points respectivement, pour étre exploitable. Cette remarque est
également valable pour les paramétres généraux. Nous trouverons donc :

* Dans un espace de dimension 3 noté R3 :

- la fraction volumique Vy (X) égale au volume de 1'objet X par unité de volume ’
total. Exemple : si I'objet est la phase poreuse, (granulaire) Vy (X) est la porosité
(compacité) ;
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- la surface spécifique Sy (X) égale 2 la surface délimitant la phase X par unité de
volume d'empilement ;

- l'intégrale de courbure moyenne par unité de volume My (X) : nous avons donné
une signification physique a cette grandeur (cf. C.IL2.a.Y.) ;

- le nombre de connexité par unité de volume Ny (X). Sa signification physique dans
un cas général ne sera pas précisée ; si l'objet analysé est composé de particules
compactes et disjointes, Ny (X) représente le nombre de particules par unité de
volume.

* Dans un espace de dimension 2 noté R? :

- la fraction surfécique A (X) est égale au rapport de la surface occupée par la phase
X dans un plan et de l'aire du plan ;

- le périmetre spécifique LA (X) est le périmétre de la phase X par unité de surface
analysée ;

- le nombre de connexité par unité de surface Na (X) : si I'objet analysé est composé
de particules homéomorphes & un disque, NA (X) est le nombre de sections de
I'objet par unité de surface.

* Dans un espace de dimension 1 noté R! :

- la fraction linéique L, (X) égale au rapport de la longueur occupée par la phase X et
de la longueur totale étudiée ;

- le nombre de connexité par unité de longueur N, (X) est le nombre de segments (ou
intercepts) coupant la phase X par unité de longueur.

* Dans un espace de dimension 0 noté RO :

- la fraction de points Np (X) est le nombre de points occupés par la phase X divisé
par le nombre total de points disponibles a I'étude.

Nous n'en dirons pas davantage sur la signification physique de chacun de ces
parametres. Pour plus d'informations sur ce sujet, le lecteur est renvoyé aux ouvrages de
Missiaen (p. 99) ou de Coster (p. 34). Signalons simplement que pour notre étude, nous
utiliserons davantage les paramétres métriques Vy (X), Sy (X) et My (X) définis dans I'espace
de dimension 3. Ces derniers sont impérativement calculés & partir de relations stéréologiques
faisant intervenir certains paramétres des espaces de dimension inférieure : c'est pour cette
raison que tous ces paramétres ont €t€ répertoriés mais tous ne seront pas utilisés.

D'autre part, les nombres de connexité de la phase X définis dans RO, R1, R2 et R3

seront notés Np (X), N1 (X), N2 (X), N3 (X) lorqu'ils ne seront pas ramenés a l'umté de
points, de longueur, de surface et de volume.
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2. Relations stéréologiques

Les principales relations stéréologiques sont présentées dans le tableau (3.1.). Elles
ont été établies et sont valables dans des conditions particuliéres que nous mentionnerons dans
le prochain paragraphe.

Espace Paramgtres
R’ VvX) =Np(X) SyX)=4aNLX) MyX)=2N,(X) Ny(X
R? AN =Np(X) L,X)=mN (X) NxX)
R’ LX) =NpX) N.X)
R’ Np (X)

Tableau 3.1. : Relations stéréologiques dans le cas d'une analyse
locale d'un objet X de dimension 3 (d'aprés Coster et
Chermant, 1985, p. 35).

Remarque : L'écriture des relations stéréologiques du tableau 3.1. n'est pas rigoureuse. En effet, la grandeur g
(par exemple Vy (X) ou L (X)) a en réalité une valeur exacte g.. Cette derniére n'est pas
accessible par 1a mesure mais la stéréologie permet de s'en approcher en évaluant une grandeur G,
appelée estimateur de g. Ainsi, il serait plus rigoureux d'écrire g = E (G) oil E est I'espérance
mathématique. Dans ces conditions, la valeur 1a plus probable de G est g. Ainsi, le signe d'égalité
utilisé dans le tableau 3.1. est en fait un abus de langage que nous adopterons afin d'aliéger les
notations. Notons tout de méme que la notation rigourcuse a été utilisée par Missiaen dans ses
travaux (p. 99).

3. Conditions d'Hadwiger
Pour éure applicables, les relations stéréologiques présentées précédemment relient

entre eux des paramétres stéréologiques qui doivent impérativement vérifier les quatre
conditions d'Hadwiger (Coster, p. 20). Ainsi, les paramétres stéréologiques doivent étre :

continus : une définition rigoureuse de cette propriété serait difficile & présenter.
Nous dirons simplement qu'un paramétre est continu s'il ne varie pas de fagon
brutale sous I'effet d'une petite déformation du milieu analysé ;

- additifs : en supposant l'objet composé de deux types d'éléments notés X et
Y, cette propriété s'écrit, si W est le paramétre stéréologique retenu :

WX+WX)=WXUY)+WXNY);

- homogenes : la valeur prise par ces paramétres est indépendante, aux erreurs
expérimentales prés bien sir, du grossissement utilisé€ pour I'observation du milieu
analysé ;

- invariants par translation oy rotation : 1a valeur prise par le paramétre considéré est
indépendante de la position du domaine ® analysé dans I'échantillon.

126



Cette propriété est largement mise en défaut, quel que soit le parameétre
stéréologique retenu, si I'échantillon analysé est un empilement "ordonné"” de fibres

réparties parallélement les unes aux autres. L'étude d'un domaine d prélevé sur une
section parall¢le aux fibres conduit & un résultat totalement différent de celui obtenu
sur une section perpendiculaire a la direction des fibres.

Dans la plupart des cas, ces conditions sont vérifi€es. Cependant, la derniére propriété,
plus facilement mise a défaut comme nous venons de le voir, nécessite de prendre quelques
précautions quant 2 1a nature du milieu et a la position de la section émdiés. »

III. Choix du plan de section en analyse locale
1. L'échantillon est isotrope, aléatoire, homogeéne

En analyse locale, si I'échantillon analysé est isotrope (pas d'orientation préférentielle),
aléatoire (pas d'ordre a longue distance) et homogeéne (répartition uniforme de X 2 l'intéricur de
I'échantillon), les conditions dHadwiger sont toujours vérifiées, quels que soient la position du
plan de coupe ‘€ et le domaine P étudiés. Dans ce cas, un seul plan de coupe est, en pratique,
effectué. Mais, dans le seul but de diminuer les erreurs faites sur chaque mesure, le domaine 9
est composé d'un nombre n; de champs de mesures disjoints. Chaque champ de mesures ®; est

un domaine (de forme quelconque mais souvent rectangulaire) privilégié de D :

nc
®= U CDi

i=1

2. L'échantillon n'est pas isotrope, aléatoire, homogéne

D'aprés Missiaen (p. 105), nous admettrons que les relations stéréologiques sont
applicables (donc que les conditions d'Hadwiger sont respectées) si la position et 1'orientation
du plan de section sont aléatoires. Nous dirons, par abus de langage, que cette section est
isotrope, uniforme et aléatoire. Si, dans la pratique, la section obtenue est suffisamment grande
par rapport 2 la taille de I'échantillon, les mesures faites & partir de n; champs de mesure
prélevés sur cette section sont considérées comme satisfaisantes. Dans le cas contraire, nous
conseillons d'effectuer les mesures sur différents champs de mesures prélevés sur plusieurs
sections i.u.a.

IV. Acquisition des images
1. Principe

Cette opération utilise comme outil principal, la morphologie (nous verrons plus loin
de quelle maniére). Elle a pour but de coder sur un réseau régulier (ou image) de points (ou

pixels) une vue d'un domaine restreint ; du plan de section € (préalablement poli). Dans un
codage binaire, la valeur 1 est attribuée a tous les pixels qui matérialisent la phase privilégice
pour I'étude ; a tous les autres pixels est attribuée la valeur O ; dans ces conditions, I'image est
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Un schéma du dispositif expérimental est donné dans la figure 3.1. La caméra chargée
de la prise de vue, envoie au convertisseur analogique numérique un signal. Celui-ci est
transformé par le convertisseur en une image dite numérique, qui est stockée. A chaque pixel de
cette image numérique est associé un niveau de gris, codé sur i bits, variant de 0 a 2i-1, Ce
niveau de gris est proportionnel i l'intensité¢ lumineuse du point (de I'image vidéo) que
matérialise le pixel.

Echantlilon

A

Yy

Microscope Microscope
optique électronique

9 9

»i.Camera

A

Convertisseur |
A/N

A

Mémoiresi_,. Unité |»Opérateurs|_s{Module de
image |e— Logique [¢—| Morpho [e- Mesures

y
Moniteur {1 Unité centrale "'""—’: Périphériques divers

A

Figure 3.1. : Schéma de principe d'un analyseur automatique
d'image (d'aprés Missiaen, p. 113).

[

Cette image numérique, riche en informations doit étre traitée pour conduire 3 une
image binaire, utilisée pour la mesure. Une justification du traitement de I'image sera illustrée
par des exemples plus loin. Le traitement de 1'image s'effectue en trois étapes :

- le traitement de I'image numérique,
- le seuillage ou passage d'une image numérique A une image binaire
- le traitement de I'image binaire.

Le traitement des images numériques et binaires fait intervenir, entre autres, des
transformations morphologiques. Ces derniéres sont, dans le cas des images binaires, des
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transformations en tout ou rien. Pour cette raison, nous allons d'abord dét_“mir ces
transformations puis nous détaillerons chacune des étapes conduisant 2 une image binaire.

2. Transformations en tout ou rien (Hit or Miss Transform)

Elles sont définies pour des images binaires uniquement. Méme si elles transforment la
totalité de I'image binaire retenue, elles ont pour but de comparer la phase privilégiée X a un
autre objet de forme connue, appelé élément structurant, noté B (Coster et Chermant, 1985,
p. 66).

a. L'élément structurant

Concretement, si le réseau régulier de pixels choisi pour représenter une image binaire
est hexagonal, un élément structurant, assimilé dans ce cas a un disque, sera parfaitement
déterminé par les valeurs attribuées (1 ou 0) A son centre et aux plus proches voisins de ce
dernier, répartis selon un hexagone. L'ensemble des plus proches voisins constitue le voisinage
du centre. Ainsi :

X 0 1 1 0 et X 1 0 1 X
XX X X
sont deux exemples d'élément structurant dans lesquels les pixels représentés par x prennent
indifféremment la valeur 1 ou 0.

b. La transformation en tout ou rien

Elle s'applique en tout point d'une image. Elle consiste 4 déplacer un élément
structurant B de telle sorte que son centre passe par tous les pixels de I'image binaire. A chaque -
pixel, une question relative a I'intersection, la réunion ou l'inclusion de B avec ou dans X
(phase privilégiée constituée de pixels dont la valeur est 1), est posée. Si la réponse est positive
(respectivement négative), la valeur 1 (resp. 0) est attribuée au pixel (d'ou le nom de
transformation en tout ou rien).

Ainsi, une transformation en tout ou rien est caractérisée par un élément structurant et
une question relative aux propriétés de deux ensembles : la phase privilégiée et I'élément
structurant centré sur un pixel quelconque de I'image binaire.

Remarque : Ces transformations ont des propriétés spécifiques que nous ne rappellerons pas ici
puisqu'inutiles 4 la compréhension de ce travail (Coster et Chermant, 1985, p. 66).

Ayant défini les transformations en tout ou rien, nous pouvons passer a 1'étude
concernant le traitement des images numérique et binaire et le seuillage. Par souci de clarté,
nous commengons par le traitement d'une image binaire qui, sous certains aspects explicités par
la suite, n'est qu'un cas particulier de I'image numérique.

3. Le traitement de l'image binaire

1l est réalisé grace 2 deux classes de transformations.
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a. Les transformations logiques

Elles s'effectuent entre deux images binaires ; elles utilisent les opérateurs logiques de
I'étude des ensembles : I'intersection, la réunion, le complémentaire, la différence symétrique.
Les ensembles comparés sont dans ce cas, les sous-ensembles de I'image binaire composés des
pixels de valeur 1 (cf. annexe 4).

b. Les transformations morphologiques (cf. annexe 4)

Ce sont toutes des transformations en tout ou rien ; elles s'effectuent donc sur une
image binaire seulement. Selon I'élément structurant B et la "question posée”, elles se
répertorient ainsi :

- I'érosion et la dilatation : si elles sont appliquées A fois de fagon consécutive 2 une

image, ce sont des érosions ou des dilatations de pas A. Combinées I'une avec
I'autre, elles donnent lieu A une ouverture (érosion suivie d'une dilatation) ou a une

fermeture (dilatation suivie d'une érosion) de pas A si les opérations élémentaires
ont été réitérées A fois

- Tl'amincissement-l'épaississement permettent en jouant sur le choix de 1'élément
structurant, d'éliminer des points isolés, de ne retenir que le contour des objets,
"d'ébarbuler” des objets, de définir différents types de "squelette” des objets

- la transformation conditionnelle transforme une phase X a l'aide d'un élément

structurant B et conditionnellement 3 une autre phase Y dite marqueur. Elle rend
possible les reconstructions.

Notations : Par la suite, nous serons amenés 2 utiliser les notations suivantes :

EB(X):  érosion de X suivant I'élément structurant B

DB(X): dilatation de X suivant I'élément structurant B
FB(X):  fermeture de X suivant I'élément structurant B
OBX):  ouverture de X suivant I'élément structurant B

OE X): ouverture de X suivant I'élément structurant B et conditionnellement & Y.

Les définitions, propriétés et effets de ces transformations sont clairement rapportés
par Missiaen (1989, p. 179), Coster et Chermant (1985, p. 73) ainsi qu'en annexe 4.
, 4. Le traitement de l'image numérique
Les différentes transformations utilisées peuvent étre répertori€es en deux catégories.
a. Les transformations mathématiques
Elles mettent en jeu deux images. Elles consistent A faire une opération arithmétique

entre deux niveaux de gris attribués a deux pixels occupant la méme position dans chaque
image. Les plus utilisées sont I'addition et la soustraction.
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b. Les transformations morphologiques

Les transformations morphologiques utilisées pour le traitement numérique sont
répertori€es d'une fagon analogue a celles utilisées pour le traitement d'une image binaire :

- I'érosion et la dilatation numériques (cf. annexe 4) pouvant conduire 3 des
ouvertures et des fermetures numériques de pas A ;

- l'amincissement et I'épaississement ;

- la transformation conditionnelle permet aussi la reconstruction d'image a 1'aide d'un
marqueur.

En pratique, les transformations issues des deux derniéres catégories sont rarement
utilisées car longues en durée et pas toujours trés efficaces quant aux résultats escomptés. Par
contre, deux transformations sont trés souvent utilisées ; elles sont une combinaison de deux
opérations "élémentaires”, I'une étant arithmétique et 'autre morphologique :

- la transformation "gradient" peut étre assimilée a la différence entre deux images
numériques : I'érodée et la dilatée (toutes les deux de taille 1) de la phase X (cette
derniére est matérialisée par les pixels A niveau de gris élevé) :

- la transformation "chapeau haut de forme" de taille A appliquée a la phase X est
I'image obtenue aprés avoir soustrait A la phase X son ouvert de taille A variable.

Avant de passer i I'étude du seuillage, nous aimerions compléter ce paragraphe par
deux remarques.

Remarque 1 : Nous n‘avons parlé dans les deux cas traités que des transformations morphologiques,
exception faite des transformations mathématiques ou logiques ; cependant, il en existe
d'autres (Coster et Chermant, 1985, p. 336) non répertoriées ici puisque notre appareil de
mesures n'en est pas doté.

Remarque 2 : Des informations concernant les effets obtenus, en pratique, lors de I'utilisation des opérations
élémentaires sont rappelées en annexe 4.

5. Le seuillage

Cette opération consiste 2 attribuer la valeur 1 a tous les pixels de I'image numérique
qui ont un niveau de gris compris entre deux valeurs ij et iy choisies par I'opérateur ; & tous les
autres pixels est attribuée la valeur 0. L'image obtenue est binaire.

Les différents moyens utilisés pour mener a bien chacune de ces étapes étant explicités
en annexe 4, nous sommes en mesure de disposer d'une image binaire correctement acquise,
c'est-a-dire que 1'ensemble des pixels de valeur 1 dans cette image représente bien la phase
privilégiée. Nous pouvons donc passer & I'étape suivante : le principe des mesures sur une
image.
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V. Réalisation d'une mesure sur une image binaire

1. Principe

Les relations stéréologiques présentées dans le tableau 3.1. montrent que toutes les
grandeurs métriques (Vy, Aj, etc...) sont évaluées & partir d'un parameétre topologique,
c'est-a-dire 3 partir d'un dénombrement (de points, de segments ou de "sections"). Ce résultat
est général.

Ainsi, I'évaluation de tous les parameétres, métriques ou généraux, est
déduite d'un dénombrement.

2. Evaluation des parametres topologiques

Avant de donner les résultats, définissons quelques termes : appelons Np le nombre de
pixels contenus dans une image binaire. Les pixels sont répartis réguli¢rement dans l'espace

selon un réseau de droites ou trame. Prenons le cas d'une trame hexagonale (Figure 3.2.). Sur
les 3 directions principales de 1'hexagone, les points sont séparés les unsdes autres d'une

distance dL;. La distance dL; sépare deux lignes horizontales du réseau et dL, = (ﬁ/z) dL, (si
la trame était carrée, nous aurions dL; = dLj). De plus, & chaque pixel est associ€e une aire

¢lémentaire dA, = ( V§/2) de pour un réseau hexagonal.
dL,
- » - . . -
@)
A 2 dA,

Figure 3.2, : Représentation d'une trame hexagonale.

Nous pouvons maintenant expliciter le calcul des différents paramétres topologiques,
non rapportés a I'unité de l'espace dans lequel ils sont définis.

- le nombre de points : No (X) est égal au nombre de pixels qui ont la valeur 1, quel
que soit leur voisinage. Nous écrirons, dans le cas d'une trame hexagonale :

X. X
N, (X)—No(xxlxx

- le nombre de connexité dans R} : Nj (X) est égal au nombre de segments présents
dans la phase privilégi€e X, et ce dans une direction. Dans la direction horizontale, notée 0,
nous aurons :

X X
N; (X, 0) -No(xxoxl)
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Afin d'obtenir une plus grande précision sur la valeur de N1 (X), il est bon de le
calculer dans les trois directions privilégiées d'une trame hexagonale et d'en faire une moyenne.

Ainsi :

x 20 ! x) +Nj (xxOxx)
X X x 1

3

- le nombre de connexité dans RZ : Np (X). Serra (1982, p. 186) montre que le

nombre de connexité Na (X, i) dans une direction i et dans R2 est tel que :

XAX
No(xxoxl) + NO
(3.1)

N1(X)=

Nz(X,i)=N(010)-N’(101)

ouN (0 1 O)est le nombre de configurations(o 1 0). a savoir : -

1

N (o 0

Ici aussi, pour améliorer la précision des mesures, nous avons calculé Ny (X)  partir

de 1a moyenne de 3 grandeurs N3 (X, 0), N2 (X, 1) et N3 (X, 2) obtenues en privilégiant
chacune des directions principales d'une trame hexagonale. Ainsi :

1.x Xa1n) X,X
=Ny (Oxoxx) = NO(XXOXO) =N (xolox)

N, (X, 0) =N, x313x) ; No(xiOix)
0
X

N2 (X, 1) = No 0

x,0 XX
N2 (X, 2)=N0 XXIXO)-NQ(IIOXX)
et:

N, (X) =%{N2(X, 0+ Ny (X, )+ Nz (X, 2)) (3.2)

Remarque : 1l est facile et opportun de remarquer que les dénombrements consistent en réalité A compter le
nombre de pixels ayant une valeur 1, quel que soit leur entourage, sur une image obtenue apres
avoir fait subir 2 I'image analysée une transformée en tout ou rien, par un €élément structurant.
Cet élément varie selon le paramétre topologique recherché, et 1a question "tout ou rien” est
relative a I'égalité entre I'élément et I'environnement du point.

Par la suite, si la question attribuée a une transformation en tout ou rien n'est pas
précisée, il s'agit de 1'égalité.
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3. Correction de bords

Nous avons vu précédemment (§ 3.I.1.) qu'en analyse locale, les paramétres, qu'ils
soient généraux ou stéréologiques, doivent étre ramenés a 'unité de l'espace dans lequel ils
sont définis. Or, I'évaluation des différents paramétres topologiques présentés précédemment, &
I'exception de Ny, si elle est réalisée sur tous les pixels de I'image binaire, conduit & une valeur
erronée du parameétre. En effet, les pixels situés sur les bords de 1'image binaire n'ont pas un
voisinage parfaitement connu : le dénombrement ne peut donc pas étre correct. Pour cette
raison, les paramétres topologiques doivent étre évalués sur un domaine restreint de 1'image, 2
savoir I'image initiale (avec ses Np pixels) diminuée des pixels se situant sur le contour (ou une
partie du contour de l'image.

a. Cas particulier

Essayons de préciser davantage en étudiant un cas particulier : si Z est I'image binaire
ou tous les pixels ont la valeur 1 et Iy est I'image binaire ol seuls les pixels représentant la
phase ont la valeur 1, la valeur de N (X, 0) par exemple est non erronée sur I'image résultant

de I'intersection de I;, et de I'érodée de Z, selon I'€lément structurant (x)’:l:l), oil I;, est la

transformée en tout ou rien de Iy, selon I'élément structuant (xiOi 1}

Remarque : 11 est clair que I'opération décrite précédemment n'est en aucun cas équivalente 2 I'évaluation du
nombre de connexité Ny (X, 0) sur I'image obtenue aprés l'intersection de I, avec I'érodée de Z

selon I'élément structurant (x: 1 : 1)
b. Cas général
Le résultat précédent est général. Ainsi, le nombre No(xiazb) de pixels de I'image

binaire Iy (privilégiant la phase X) qui ont une configuration déterminée par I'élément

X x| . T
structurant B = X 2 b} ou a, b, ¢ prennent les valeurs 0 ou 1, est non biaisé s'il est évalué sur
I'image binaire obtenue en faisant I'intersection de la transformée en tout ou rien de Iy, par B et

de I'érodée de Z par B® = x:1’1‘1}

Nous dirons dans ces conditions que N (xia:b) est évalué sans biais sur le masque
de mesure Z = F*° (Z).
Remarque : Ceci est en fait une forme explicite du théordme du masque appliquée au cas particulier d'une

analyse digitale. Une expression plus générale de ce théoréme est proposée par Missiaen (p.
190). .
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Dans la pratique, si le paramétre topologique recherché nécessite, comme c'est le cas
pour N3 (X) et N1 (X), le comptage, sur l'image Iy, de k configurations différentes, chacune
d'elles étant caractérisée par un élément structurant B, il sera évalué sans biais sur le masque de
mesure :

k [
Z=n EB®
i=1

Remarque : 1a correction de bords présentée ici est de loin, 1a plus utilisée. Elle s'applique dans tous les cas
oil I'image est traitée globalement, c'est-a-dire sans privilégier (par rapport au traitement) une
zone de I'image. Nous dirons, dans ces conditions, que I'analyse est texturale. Il existe des cas oil
I'étude porte sur chaque objet (supposé disjoint) de la phase ; il s'agit alors d'une analyse
individuelile des particules : c'est le cas en particulier, des granulométries obtenues par les
méthodes de Miles (Missiaen, p. 123) ou de Saltykov (cf. annexe 5). Dans ces conditions, nous
utiliserons la correction de bords dite de Lantuejoul et présentée en annexe 5.

Nous sommes maintenant en-mesure d'évaluer, sans biais, les valeurs des paramétres - -

topologiques quels qu'ils soient. Nous avons vu par ailleurs (§ 3.I1.1.) qu'en analyse locale,
ces parametres n'étaient significatifs que s'ils étaient rapportés a I'unité d'espace dans lequel ils
ont été évalués : N2 (X) et N1 (X) doivent étre rapportés a I'unité de surface et de longueur
respectivement. Pour ce faire, il suffit de les diviser par la surface totale ou la longueur totale
balayée par I'ensemble des pixels qui sont compris dans Z'. Ces grandeurs dépendent de la
trame utilisée et sont des fonctions de Np, dL1, dL; et dA2 non explicitées ici.

Jusqu'a présent, nous avons vu comment 2 partir d'une seule image I, évaluer, sans
biais, un paramétre topologique. Or, nous avons vu (§ 3.1.2.) qu'afin de minimiser les erreurs
de mesure, il était conseillé d'analyser plusieurs images extraites d'un méme échantillon. Dans
ces conditions, les calculs se compliquent légérement : nous allons donc les expliciter.

4. Calcul des grandeurs moyennes et des erreurs

En pratique, nous souhaitons caractériser un échantillon par une grandeur g (g peut
étre un paramétre métrique mais aussi topologique ou "général"). Nous disposons de n; images
binaires, extraites de cet échantillon, et qui ne se recouvrent pas. Sur chacune de ces images, la
grandeur choisie pour caractériser I'échantillon peut &tre évaluée, sans biais, selon la technique
présentée au paragraphe précédent et conduire ainsi  une valeur g;.

Nous considérons alors que :

N -
g=—2 & (3.3.)
€ j=1 |

est un estimateur non biaisé de la grandeur g caractérisant I'échantillon.

Nous souhaitons maintenant évaluer l'erreur faite sur la mesure de g. Pour cela, nous
devons calculer la variance de g :
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2 _
¢ (g)=° ng (3.4.)

cl...

Les propriétés de la variance permettent d'écrire que :

2 _
c (@)= 20 () (3.5.)

nr-

Sachant qu'aucune des images ne se recouvrent, nous pouvons supposér que les
mesures faites sur chacune des images sont indépendantes et que dans ces conditions la
variance de g; est identique d'une image i I'autre. L'équation précédente s'écrit alors :

2 _ 2
c (g)=;11:0 (g3 (3.6.)

o (g)= (n P Z(g, 2 G.1)
Ainsi, l'erreur effectuée sur la mesure de g est :

n,

1  N(.3?
=== > (gi-8) (3.8.)

o (g
cfe” 1) i=1

Remarque : Pour nos analyses, nous avons utilisé les lois classiques de la statistique. Les lois de la
géostatistique (Coster et Chermant, p. 380) sont parfois utilisées pour ce genre de mesures.
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ANNEXE 4 :
PRINCIPALES OPERATIONS UTILISEES EN ANALYSE D'IMAGE

Dans cette partie, nous allons expliciter les différentes transformations utilisées dans le
traitement des images, en reprenant la méme classification que celle proposée en annexe 3.

I. Traitement binaire
1. Opérations logiques
Nous allons simplement illustrer les différentes opérations possibles par des exemples.

La figure 4.1. représente 1'intersection (d), la réunion (c), la différence (f) de deux images (a) et
(b) ainsi que le complémentaire de I'image (a) conditionnellement & Z (e).

a7

d e

/
[T {

" Figure 4.1. : Différents exemples d'opérations logiques réalisées sur
des images binaires (d'aprés Coster et Chermant, 1985,
p. 67).

2. Transformations morphologiques

Nous ne les définirons pas toutes (cf. Coster et Chermant, 1985 ; Missiaen, 1989) ;
nous nous contenterons d'illustrer leurs effets par des exemples.
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a. L'érosion et la dilatation

Si a I'intérieur d'une image Iy composée de pixels notés x, 1a phase X est privilégiée,
nous dirons que 1'érodé€ de X selon I'élément structurant B est la transformée en tout ou rien de
X par B, 4 savoir I'ensemble EB (X) tel que :

EB (X) = {(xe Iy/Bx € X}

Dans les mémes conditions, le dilaté de X selon 'élément structurant B est I'ensemble
DB (X) tel que :

DB (X) = {x € Iy/Bx C X # @}

La notation By signifie que le centre de I'élément structurant B est positionné sur le
pixel x.

Certains €léments structurants sont remarquables :
1.1 X, X
B—‘lllll)estnoté(H) B-(xxlxl)estnoté(l)

Dans le cas d'une érosion selon I'élément structurant (1), nous parlerons d'une érosion
linéaire selon la direction privilégiée par I'élément (1) (Figure 4.2.).

Dans le cas d'une dilatation selon I'élément structurant (H), nous parlerons d'une
dilatation hexagonale (Figure 4.3.).

Figure 4.2. : Erosion linéaire selon deux directions différentes
(d'aprés Coster et Chermant, p. 86).
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Figure 4.3. : Erosion (b) et dilatation (c) par un élément structurant
B des objets de la figure a (d'aprés Coster et Chermant,
p. 74-75).

Figure 4.4. : Ouverture (a) et fermeture (b) par un élément structurant
B d'un ensemble d'objets (d'aprés Coster et Chermant,
p. 84).
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b. L'ouverture et la fermeture

Elles sont illustrées par la figure 4.4. Nous dirons simplement que I'ouverture adoucit
les contours (d'autant plus si son pas est grand) alors que la fermeture comble les espaces entre
les objets.

¢. L'amincissement et l'épaississement

IIs sont a l'origine de différents squelettes illustrés par la figure 4.5.

Figure 4.5. : Exemples de squelette (d'aprés Missiaen, p. 186).

d. La transformation conditionnelle

Elle est illustrée dans le cas d'une reconstruction d'objets par dilatation (Figure 4.6.).

8
2 0

24t [3, B oT(tlt)

Figure 4.6. : Reconstruction de 1'ensemble $¢ a partir du marqueur $
(d'aprés Missiaen, p. 187).
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II. Traitement numérique
1l est trés difficile d'illustrer par des exemples les effets causés par les différentes '
opérations utilisées pour ce traitement. Seule l'expérience prévaut. Nous ne dirons que
quelques notes concernant quelques cas particuliers.
1. Opérations morphologiques élémentaires

A chaque pixel de I'image numérique est associée une fonction d'état f (u) égale au

niveau de gris du pixel : les valeurs de cette fonction sont comprises entre 0 et 2i-1 (cf. annexe
3) lorsque I'image numérique est codée sur i bits. Dans ces conditions, 1'élément structurant B
est toujours caractérisé par son centre et son voisinage et nous pouvons définir 1'érosion et la
dilatation numériques de la fonction d'état f (et non plus de la phase objet comme dans le cas
d'une image binaire) par :

E° (f (%)) = Inf [f (W)}

et:

D (£ () = Sup [f When
oll u décrit les différentes positions privilégiées de 1'€lément B.
Notons que ces transformations conduisent a I'érosion et 2 la dilatation binaires dans le
casoli=2,
2. Le gradient
Il ne retient de l'image traitée que les zones de contraste €levé, c'est-a-dire ot

l'intensité lumineuse (donc le niveau de gris) passe, de fagon brutale (sur un domaine restreint),
d'une valeur élevée 2 une valeur faible (ou vice-versa).

3. Le chapeau haut de forme de taille A

11 permet de sélectionner sur I'image traitée, uniquement les zones trés lumineuses ou
trés sombres qui ont une taille inférieure A A.

Prises isolément, ces deux derniéres opérations ne présentent pas grand intérét. Elles
ne sont utiles que combinées a d'autres transformations numériques, trés souvent l'addition ou
la soustraction.

III. Remarque d'ordre pratique

Toutes les opérations décrites ci-dessus sont utilisables pour I'acquisition des images.
Cependant, sous certaines conditions d'utilisation, elles peuvent étre une source d'erreurs au
niveau des mesures faites par la suite sur les images binaires.

Illustrons ce propos par deux exemples issus du méme type d'échantillon analysé, a
savoir un ensemble de grains (sombres) dispersés dans une résine (claire).
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Si le pas utilisé pour effectuer une érosion (dilatation, ouverture, fermeture) numérique
ou binaire en privilégiant la phase granulaire, est trop important par rapport 2 la taille des
disques représentant les grains, ces disques seront déformés suivant un hexagone (si la trame
est hexagonale) : celui-ci n'est plus représentatif de la réalité et conduit & des mesures erronées.

Si, par ailleurs, I'image numérique est telle que la résine soit entachée d'impuretés a
faible niveau de gris (comme les grains) et de taille trés inférieure a celle des grains, ces
impuretés doivent étre éliminées. Cette opération est possible grice a une transformation
numérique, soit une soustraction a l'image initiale de son chapeau de forme d'une taille trés
légerement supérieure 2 celle des impuretés, soit par une fermeture d'un pas convenablement
choisi. Les deux solutions sont possibles mais la premiére est préférable car elle ne modifie pas
le contour des grains.
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ANNEXE 5§ :
DISTRIBUTION GRANULOMETRIQUE : METHODE DE SALTYKOV

I. Principe

Cette méthode s'applique non seulement aux systémes polydispersés de sphéres mais
aussi aux particules convexes.

Nous ne décrirons la méthode que dans le cas de particules sphériques : pour le cas
général, le lecteur devra consulter les travaux d'Underwood (p. 123).

Le but est d'obtenir, a partir d'une section de l'empilement, la distribution numérique
des diamétres D; des sphéres, c'est-a-dire le nombre de particules Ny (X) (par unité de volume)
qui ont un diameétre Dj (la phase X est ici la phase granulaire : pour alléger les notations, elle
sera omise par la suitef.

La section utilisée pour le calcul est en fait composée de disques disjoints de rayons R;
et de surface S;. Soit :

Na,: le nombre de disques de rayon R; par unité de surface
NA: le nombre de disques par unité de surface.

Si I'empilement étudi€ est constitué de sphéres identiques (de méme diamétre Dp),
Underwood montre (p. 85) que :

_Ny_i=0 (5.1.)

En transposant cette expression au cas d'un ensemble de sphéres de diamétre variable,
il obtient :

XNy,
Ny=— (5.2.)

D;

" ou Na,, est le nombre, par unité de surface, de disques de rayon R; résultant de la
section de la particule de diamétre D;.

En effet, une sphére de diamétre D; ne peut conduire, apres avoir été sectionnée, qu'a
des disques de diamétre inférieur. D'autre part, la probabilité P;j j qu'a une spheére de diametre
D; d'étre coupée par un disque de rayon R; est égale au rapport du nombre de disques de rayon
Rj qui coupent la sphere de diamétre Dj et du nombre de disques (quelle que soit leur taille) qui
coupent la sphére de diamétre D;.

En ramenant chacun de ces nombres 2 I'unité de surface, P; j s'écrit :
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Ny,

iNA (5.3.)
i

i=0

Pi.j=

A T'aide de I'équation (5.2.), nous obtenons :

P = Ay
4= BNy, (5.4)

Dans cette expression, aucun des parametres n'est accessible par la mesure. Toutefois,
Underwood montre (p. 112) que la probabilité qu'a une sphére d'étre coupée par un plan situé
dans une région d'épaisseur h; - hj_; (Figure 5.1.) est :

hy -,
Pi,j=—L§JT'1 (5.5.)

=

\

e

, Figure 5.1. : Section par un plan d'une sphére de rayon R;j.

Dans ces conditions, et avec les notations de la figure 5.1., nous obtenons aisément :

P o VR R - VRS- 56)

Connaissant P; j, 'équation (5.4.) s'écrit :
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N, =P;,;DjNy, (5.7.)

dans laquelle se trouvent deux inconnues N, ; et Nv;

Par contre, nous avons accés, en analyse d'image, 3 Ny, (cf. annexe 3), or :

Na= ZNAu (5.8.)

j=i

Dol :

Na= ZP ijDiNv, | (5.9))
j=i

Cette expression nous conduit 3 Ny, moyennant une inversion de matrice ou une

résolution du systéme d'équations par récurrence. En pratique, cette deuxiéme solution a été
utilisée en opérant la récurrence 2 partir de jmax.

II. Mise en place de la méthode
1. Procédure générale

Nous disposons d'une image binaire I, dans laquelle la phase granulaire est
privilégi€e. Cette dernire est composée d'objets disjoints et circulaires assimilables & des
disques. Une combinaison appropnée des opérations de morphologie permet de sélectionner un
a un chacun de ces objets.

N, est le nombre de disques par unité de surface qui ont un rayon compris entre R; et

2 2
Rj+1 donc une surface comprise entre S; = ©R; et S;;; = 7R, ;. Pour une valeur de i donnée,
chaque objet Ky est isolé ; sa surface Sk est calculée selon le procédé classique :

XX
Sk= No(xxlxX) dA2

Lorsque Sk est comprise entre S et Sj+1, le nombre N4, de disques de rayon Rj est
incrémenté de la valeur (1/A (Z)) si aucune correction de bords n'est effectuée. Si Sk n'est pas
comprise entre S; et Sj+], nous passons directement & I'objet suivant. Cette opération est
réitérée jusqu'a ce que d'une part tous les objets de I'image aient été étudiés et que d'autre part,
toutes les valeurs de i telles que R; varient de 0 & Ryax choisi par I'expérimentateur, aient €té
envisagées.

Avec les mesures de N, ainsi obtenues, nous pouvons établir, selon la méthode
indiquée dans le paragraphe précédent, la distribution de taille des particules Ny, et en déduire le

diamétre moyen pondéré en nombre ﬁp et I'écart type de la distribution selon les équations
classiques de la statistique.
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2. Correction de bords

La correction de bords utilisée pour une analyse individuelle de ce type est celle dite de
Lantuejoul (rappelée par Missiaen, p. 123). Nous allons bri¢vement la décrire en I'appliquant 2
notre cas particulier de la mesure de N, obtenue pour des raisons déja évoquées a partir de n¢

images Ip,.

Elle consiste tout d'abord a €éliminer tous les objets qui touchent le bord de chaque
image et & dire ensuite que :

[E*®)] Y (——-—1————)

K
| | n A[E®@)]
NA=A KyCcd
A k
$;<Sy<Siy (5.10.)
avec Y.: la section totale dans laquelle il est possible de prélever des
images (Figure 5.2.)
nc
@ = U Ibi
i=1

A (EZ () : Tl'aire de l'érodée par Z de la section 3,
A [EX (Z)] : l'aire de I'érodée par I'objet Kx du masque Z. Nous expliciterons

par la suite cette grandeur.
z

D, © Le0@® , ET—F @
)

O

® o
i)
o

& . | k2

)
A\ 4

Figure 5.2. : Représentation de la section ) analysée a l'intérieur de
laquelle les images Ip, sont prélevées.

En supposant de plus que la taille de Z est petite devant la section ., nous obtenons :

1 Y 1

Na=a, x.,cD N
8;{<S¢<Sin

@ (5.11.)
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Dans le cas ou les images sont des rectangles de longueur Ly et de largeur Ly,
Lantuejoul a établi que :

A [EX (2)] = (Lu - D (K)) (Lv - Dy (K)) (5.12.)
ou Dy (K) et Dy (K) sont les diamétres de Ferret horizontal et vertical de I'objet K.

Ces grandeurs, explicitées dans le cas de particules convexes sur la figure 5.3. sont
directement accessibles par l'appareil de mesures dont nous disposons.

Dy (K)
PR LN
5 A
: L,
A
< L >

Figure 5.3. : Représentation des diameétres de Ferret horizontal et
vertical d'un objet K convexe contenu dans une image Iy.

Des informations sur les définitions de ces diamétres de Ferret dans un cas général
sont données par Coster.

HOI. Résultats expérimentaux

Cette méthode a été appliquée pour la caractérisation de la granulométrie des billes
utilisées pour réaliser les différents échantillons consolidés. Les résultats sont présentés sur la
figure 5.4. IIs ont été évalués, pour des diametres variant de 0 & 100 pm avec un pas de 5 pm si
les billes analysées sont de diamétre Dp, et de 0 3 400 um avec un pas de 10 um si les billes

analysées sont de diametre Dy, (cf. § B.IL.2.).

La distribution granulométrique pondérée en nombre (Figure 5.4.a.) des billes qui ont
un diamétre Dp, compris entre 50 et 62 pum est trés €troite (I'écart type est de 6 um) et centrée

autour d'une valeur moyenne égale a 55 um.

La distribution granulométrique pondérée en nombre (Figure 5.4.b.) des billes de
diamétre Dp, compris entre 290 et 320 um montre qu'il existe dans ce lot des particules de
diametre inférieur 2 290 um et supérieur a 100 pum d'une part et des petites particules de I'ordre
de 20 um d'autre part. Le diamétre moyen est en conséquence plus faible que celui attendu : il
est de 280 pm, et, I'écart type de la distribution est trés élevé : de l'ordre de 80 pm.
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Figure 5.4. : Distribution granulométrique pondérée en nombre des
billes de verre de diameétre Dy, (a) et Dp, (b).
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ANNEXE 6 :

CONDITIONS EXPERIMENTALES DE L'ACTION DE L'ACIDE
FLUORHYDRIQUE SUR LES BILLES DE VERRE

Le but de cette réaction est d'obtenir un contraste lumineux entre la phase granulaire,
sensible a I'acide, et la phase poreuse matérialisée par la résine. La composition chimique et
plus précisément la quantité de silice présente dans les billes, étant fonction de la taille des billes
(cf. § D.I1.2.), le protocole opératoire retenu pour atteindre ce but est différent selon la taille des
billes utilisées.

I. Cas des billes de diameétre Dy, (290 < Dp, < 320 um)

Dans ce cas, la réaction se fait en mettant la surface polie au contact de l'acide -
fluorhydrique sous forme gazeuse. Cette opération est réalisée en plagant la surface polie au-
dessus d'un flacon d'une solution d'acide fluorhydrique a 40 % et ce pendant une durée d'une
heure environ (ou plus si c'est nécessaire). L'échantillon est ensuite rincé a I'eau abondamment
puis 2 I'alcool et séché. Sous microscope, la phase granulaire parait sombre devant la résine : la
surface du verre est dépolie, recouverte de petites aspérités ; la surface de la résine n'a pas
changé d'aspect. L'acquisition des images peut étre effectuée (cf. figures C.IL4. et C.IL5.).

Notons par ailleurs, qu'aucune modification de la surface n'apparait au cours du
temps. De plus, une opération de polissage effectuée avec des particules abrasives de taille.
inférieure & 1 um, dans les mémes conditions que celles rapportées dans le tableau (C.IL.1.),
mais d'une durée d'une dizaine de secondes ne modifie en rien I'état de surface.

IL Cas des particules de diametre Dp, (50 < Dp, < 62 um)

Dans ce cas, la réaction se produit par mise en contact de la surface polie et de 'acide
fluorhydrique sous forme liquide (solution d'acide fluorhydrique a 40 %).

En pratique, I'échantillon poli est maintenu (en l'agitant & 'aide d'une pince) dans une
solution d'acide fluorhydrique a 40 % pendant 30 secondes puis immergé dans une solution
tampon (pH = 11), rincé abondamment 2 l'eau et a I'alcool et séché (2 I'aide d'un séche-
cheveux). Lors du séchage apparait une pellicule blanche sur la surface polie (cette couche
apparait également si I'échantillon séche A 1'air ambiant). Une observation sous microscope
montre une surface complétement transformée présentant de nombreux reliefs et sur laquelle les
particules ne sont plus discernables mais noyées sous une pellicule blanche. Cette derniére peut
étre éliminée soit par traitement aux ultra-sons, soit par polissage avec des particules abrasives
de taille inférieure au micrométre et pendant une durée d'une dizaine de secondes. Pour des
raisons pratiques, nous avons retenu la premiére solution.

Quelle que soit la méthode choisie, le résultat est identique : la phase granulaire est
globalement plus sombre que la résine mais présente également des zones aussi claires que la
résine. Cette inhomogénéité de I'aspect de la phase granulaire qui complique notablement
I'acquisition des images (cf. figure C.IL.4.) n'a pu étre éliminée.

Des tentatives d'amélioration de ce procédé ont été réalisées.
La premiére consiste a procéder exactement de la méme fagon que précédemment en

prolongeant simplement la durée de la réaction entre 'acide et la silice. Elle n'a pas abouti
puisque, comme le laissent entendre Gilard et Dubul (1937, p. 198), I'action de 1'acide
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fluorhydrique sur la silice conduit a la formation d'une couche protectrice empéchant la réaction
de se poursuivre. -

La seconde consiste a faire réagir, sur la silice, I'acide fluorhydrique sous sa forme
gazeuse, dans les mémes conditions que celles utilisées dans le cas des billes de diamétre Dy,
mais pendant des durées plus longues. Au bout de quelques heures (4 environ), le contraste
obtenu n'est pas suffisamment marqué. Au bout de quelques jours (1 semaine environ) le
contraste obtenu offre de trés bons résultats. Mais, le polissage d'un tel échantillon avec des
particules abrasives de taille inférieure & 1 um pendant une dizaine de secondes conduit a la
disparition totale de ce contraste. Les conditions d'apparition de ce contraste n'ont pas toujours
été reproductibles. Aussi cette méthode, méme si elle conduit parfois & de meilleurs résultats
que celle choisie, n'a pu €tre retenue.
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