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INTRODUCTION

Deux catégories de réservoirs pétroliers peuvent étre distinguées : les réservoirs d'huiles
légeres et les réservoirs d'huiles lourdes et extra lourdes. La premiére catégorie est celle des
champs du Moyen-Orient par exemple. Les réserves d'huiles lourdes, d'une importance
équivalente a celles d'huiles 1égeres, sont situées principalement au Canada et au Venezuela.
Ces huiles lourdes sont par définition des huiles trés visqueuses, de 1 a 55 Pa.s (1 000 cp a 55
000 cp), leur production est donc plus difficile. La technique la plus favorable pour pallier au
probléme li¢ a la viscosité est la méthode thermique. Celle-ci consiste a injecter par un
premier puits horizontal de la vapeur afin de réduire la viscosité de I’huile en place et de
récupérer celle-ci par gravité par un second puits paralléle au premier. Cette technique est fort
coliteuse, et ne peut pas toujours €tre mise en ceuvre pour des raisons telles que la présence
d’une nappe d’eau, la concentration élevée en argile, etc.. Pour ces motifs, économiques ou
techniques, un grand nombre de ces réservoirs est produit en production froide par déplétion
du réservoir (Solution Gas Drive), ce type de production est moins colteux et plus simple a
réaliser.

Bien que 'on s’attende a un faible rendement de ces champs, les premiers historiques de
production montrent un taux de récupération bien supérieur aux prédictions. En effet, pour un
taux de récupération attendu inférieur a 5 %, on atteint jusqu’a 15 %. Pour des considérations
économiques évidentes, la compréhension des phénomenes en jeu est indispensable afin
d’obtenir des outils de prédiction fiables. Le sujet de la thése est d'essayer d'élaborer un tel
outil.

Deux mécanismes déduits d’observations sur champs sont mis en avant pour expliquer la
production ¢levée des huiles lourdes. Le premier est géomécanique : dans certains réservoirs
non consolidés des chenaux de haute perméabilité, appelés "Wormholes" ou "trous de vers",
se forment par décompaction, augmentant ainsi le rayon de drainage du puits. Le second
mécanisme est li¢ a un retard a I'équilibre dii au changement de phase, et au maintien du gaz
sous forme dispersée pour des saturations en gaz plus élevées. Ce dernier point permet une
production de I'huile plus importante par expansion du gaz. Selon certains auteurs, 1'état hors
équilibre et le maintien sous forme dispersée du gaz peuvent s'expliquer : soit par la forte
viscosité des huiles lourdes qui intensifie 1'état hors équilibre et limite la coalescence des
bulles, soit par leur nature "moussante" impliquant des effets interfaciaux liés a leurs
compositions. Cette derni¢re hypothése trés controversée vient du fait que certaines huiles au



INTRODUCTION

Canada sont produites sous la forme d’une "mousse au chocolat" stable plusieurs heures hors
milieu poreux.

Jusqu'a présent les simulateurs de réservoir permettaient la simulation d'un tel mécanisme
pour les huiles Iégeres. Un probléme se pose maintenant avec les huiles lourdes. En effet, les
simulateurs classiques ne prennent pas en compte ce type de mécanisme hors équilibre ni
I'écoulement d'une phase gaz dispersée. Le sujet de la thése est de fournir un modele tenant
compte de ces aspects. Pour cela, il est nécessaire de prendre en compte les divers
mécanismes physiques afin d'obtenir un modéle cohérent permettant la simulation de la
production par Solution Gas Drive pour des huiles lourdes et 1égéres.

Bien que la compréhension de I’aspect géomécanique semble bien avancée et admise par des
preuves tant en laboratoires que sur champs, il demeure des points d’ombre en ce qui
concerne I’aspect "moussant" : aspect physico-chimique de I’interface, effet de viscosité, etc..
Dans un premier temps il était important de déterminer si I’on pouvait prendre en compte
I’aspect physico-chimique. La premicre année de theése a donc été consacrée a 1’étude de
mousses d’huile et de ’effet des asphalténes et des résines sur celles-ci. Les deux années
suivantes ont été consacrées a 1'élaboration d'un modele 1D avec une approche mécanique des
fluides. Un grand nombre de travaux a déja été réalisé essentiellement a 1'échelle des pores.
Or, dans l'optique du simulateur réservoir, il est nécessaire d'avoir un modele a une échelle
plus grande. C'est le propos principal de cette theése : obtenir un modele a une échelle du type
"approche de Darcy" ne faisant intervenir que des grandeurs mesurables.

Le premier chapitre concerne I’état de 1’art en maticre d’huiles dites "moussantes", que ce soit
expérimentalement ou d’un point de vu modélisation et simulation.

Le second chapitre sera consacré aux propri¢tés interfaciales de solutions modeles
d'asphalténes et de résines dans du toluéne. Les deux premieres parties porteront sur 1'état de
l'art concernant les propriétés physico-chimiques des asphalténes et des résines, et sur la
stabilit¢ des mousses. Ensuite, les études hors milieu poreux des parameétres globaux
(moussabilité, temps de vie de film, viscosité de volume) et des propriétés interfaciales
(tension et rhéologie de surface) montreront un effet important des concentrations en
asphalténes et en résines. Enfin, des observations sur micromod¢les avec les mémes solutions
seront données.

La dernicre partie porte sur la modélisation du processus de Solution Gaz Drive. Dans un
premier temps, une revue critique de la physique de la nucléation sera faite. Les notions de
base nécessaires en thermodynamique seront rappelées, afin de comprendre la stabilité d'une
bulle dans un liquide et permettant de décrire le mécanisme de nucléation. La croissance de
ces bulles par transfert de masse sera alors discutée, et la notion de coefficient de transfert
volumique permettant la modélisation du grossissement des bulles dans une "approche de
Darcy" sera introduite. Enfin, les simulations d'expériences de dépressurisation avec
différentes huiles lourdes et wune huile Ilégeére seront présentées et discutées.
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1. LA PRODUCTION PAR DEPLETION DES HUILES LOURDES

Cette partie est consacrée a une ¢tude bibliographique concernant l'aspect
"moussant" de la production par déplétion des huiles lourdes. Son propos est de faire ressortir
la problématique du sujet, et non d'établir une liste détaillée des publications existantes. Deux
trés bonnes études bibliographiques ont été faites par Sheng ef al. [Sheng 1999b], et Renard et
al. [Renard 2000].

Plusieurs réservoirs d'huiles lourdes ont été mis en production froide au Canada [Loughead
1992, Smith 1988] et au Venezuela [Huerta 1996, Mirabal 1996a, Mirabal 1996b]. Dans tous
les cas, ces champs montrent des taux de récupération bien supérieurs a ceux qui pouvaient
étre attendus [Renard 2000, Sheng 1999b]. La productivité des puits peut étre 10 a 20 fois
supérieure aux prédictions [Ehlig-Economides 2000, Maini 2001]. Deux phénomeénes
pourraient expliquer de telles productivités :

e J'augmentation de la perméabilité autour du puits par décompaction du milieu ;

e le maintien en phase dispersée du gaz.

Au Canada, les puits produisent simultanément du sable et de l'huile. L'excellente
récupération y est donc en partie associée au phénoméne de décompaction du milieu poreux
qui se traduit par la formation de chenaux de haute perméabilité ou Wormholes, augmentant
ainsi le rayon de drainage du puits [Elkins 1972, Solanski 1995, Wang 1997]. L'aspect
géomécanique ne sera pas abordé dans cette thése, une revue détaillée a été publiée par
Renard et al. [Renard 2000]. Au Venezuela, la décompaction n'est pas la cause principale de
la forte production [Mirabal 1996b]. L'excellente productivité peut donc avoir une autre
origine liée aux caractéristiques des huiles lourdes.

Dans une premiére partie le processus de Solution Gas Drive est décrit. Les expériences
d'huiles lourdes sont ensuite abordées. Il est montré que celles-ci se caractérisent par une tres
faible mobilité du gaz et une production de celui-ci sous forme discontinue. Selon certains
auteurs, le gaz s'écoule sous la forme d'une phase homogene de gaz dispersé dans I'huile.
L'observation en téte de puits et en laboratoire de la production de I'huile sous la forme d'une
mousse a conduit a l'utilisation du terme "huile moussante". La stabilité de la mousse pouvant
étre controlée par la viscosité de l'huile et/ou les propriétés de surface. D'autres auteurs
considerent que le gaz produit par intermittence peut €tre trait€ sous forme continue. La
terminologie et les travaux relatifs a l'importance des effets physico-chimiques sont ensuite
discutés. Enfin, une revue des modeles existants pour la simulation de la production d'huile
par déplétion sera faite. Elle montrera la nécessité de bien déterminer les modeles pertinents
pour chaque mécanisme physique et de travailler dans une "approche de Darcy", c'est-a-dire
une approche continue a une grande échelle par rapport a celle des pores.
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1.1 LA PRODUCTION PAR SOLUTION GAS DRIVE

1.1. LA PRODUCTION PAR SOLUTION GAS DRIVE

Dans ce paragraphe une description simple du processus est donnée, la description détaillée
des différents mécanismes est faite dans le chapitre consacré a la modélisation (chap. 3).

Considérons une huile saturée en ¢éléments légers, par exemple du méthane. L'élément 1éger
est appelé souvent "gaz en solution" par simplification. Sa concentration a 1'équilibre va étre
donnée par la loi de Henry C.q =ksP, ou P est la pression du liquide (cf. § 3.1.1.1). Si la
pression du systéme liquide-gaz est abaissée, la concentration d'équilibre I'est aussi, 1'huile
devient alors sursaturée. Cet écart a I'équilibre correspond a la différence entre la
concentration en ¢léments légers et la valeur qu'elle devrait avoir a I'équilibre :
C—-C =C—KkP. Des bulles apparaissent afin de rétablir I'équilibre et vont croitre, tant que

I'huile sera sursaturée, par transfert de 1'élément 1éger en solution vers le gaz.

Le transfert de masse n'est pas instantané, mais est controlé par la diffusion moléculaire et par
des effets convectifs si le liquide s'écoule. Ce processus est donc par définition hors
équilibre.

Remarque : La sursaturation peut aussi s'exprimer par une différence de pression : entre la
pression d'équilibre correspondant a la concentration C et la pression du

systeme, P, —P= Ck —P. Notons que ce raisonnement ne tient pas compte
S

de la pression capillaire, et correspond a une interface gaz-liquide plane.

Considérons le cas de la production d'huile par déplétion d'un milieu poreux. L'huile est
saturée en éléments légers a une pression P, communément appelée pression de bulle. La

concentration initiale est donc C,; =kgP,, le systéme est initialement placé & une pression

supérieure a P,. Nous commengons I'expérience a un taux de déplétion constant a, ce taux est
la vitesse de décroissance de la pression dP/dt :
e jusqu'a la pression de bulle, I'huile est produite par expansion du fait de sa
compressibilité ;

e la pression du systéme passe sous le point de bulle. Il y a nucléation de bulles et le
transfert de masse commence ;

e tant que l'huile reste sursaturée le transfert se poursuit. Le volume de la phase gaz
augmente et entraine la production de I'huile. Pour le moment le gaz ne s'écoule pas.
Lors de la nucléation, les bulles apparaissent dispersées dans 1'huile et sont pié¢gées
par capillarité.

13
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Pression
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Figure 1.1 : Représentation schématique de l'écart a I'équilibre que I'on a lors d'une
déplétion, Py, est la pression de bulle.

L'augmentation du volume de gaz, par transfert de 1'élément léger en solution vers les bulles,
est le moteur de production de I'huile. Le taux de production va donc dépendre de I'état de
sursaturation du liquide. Expérimentalement la sursaturation se caractérise par une production
d'huile inférieure a ce que 1'on aurait a 1'équilibre, c'est-a-dire si I'ensemble de 1'é1ément léger
était instantanément transféré dans la phase gaz (Figure 1.1) [Firoozabadi 1992, Kortekaas
1991, Kumar 2000, Moulu 1989a, Moulu 1989b, Scherpenisse 1994]. Les volumes produits et
les volumes en place étant dépendants les uns des autres, ce type de courbe peut aussi étre
représenté par la saturation en gaz, notée S, en fonction de la pression (Figure 1.2).

Définition : La saturation pour une phase i est la fraction volumique de cette phase par
rapport au volume poreux. Elle est notée S;, 1 pouvant étre du gaz, de I'eau, de
l'huile, un gel, etc..

Cette sursaturation est donc controlée par deux processus : le transfert de masse, qui tend a
rétablir 1'équilibre, et la décroissance de la pression, qui tend a augmenter 'écart a I'équilibre.
Donc plus la déplétion est rapide plus la sursaturation sera importante. Cette augmentation du
retard a l'équilibre avec le taux de déplétion est trés bien observée expérimentalement
[Firoozabadi 1999b, Kumar 2000, Moulu 1989a, Moulu 1989b, Scherpenisse 1994]. La
Figure 1.2 montre les simulations des expériences a taux de déplétion constant de Moulu et al.
[Moulu 1989a]. Les simulations sont réalisées sans écoulement du gaz (cf. § 3.2.1.1). La ligne
représentant 1'équilibre correspond a la saturation en gaz que 1'on aurait si tout 1'é1ément 1éger
en exces €tait instantanément transféré dans la phase gaz.

La production de I'huile va donc dépendre fortement du taux de déplétion.

L'écoulement du gaz n'a pas été pris en compte pour le moment alors qu'il affecte la
production de l'huile. En effet, lorsque plusieurs fluides s'écoulent simultanément dans un
échantillon, la perméabilité de chaque fluide diminue [Cossé¢ 1988].
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Figure 1.2 : Saturation en gaz en fonction de la pression pour différent taux de
déplétion [Moulu 1989a]. Les simulations sont réalisées sans
écoulement du gaz.

Initialement, les bulles sont dispersées. En grossissant, elles vont atteindre un volume critique
de connexion ou une saturation critique en gaz que I'on note Sy.. A partir de ce seuil la phase
gaz forme une phase continue. Celle-ci est alors produit préférentiellement, du fait de sa faible
viscosité, et la production d'huile diminue fortement. Cette saturation critique est donc un
parametre important de la production d'huile par dépressurisation. Expérimentalement il est
connu que la saturation en gaz critique, Sy, augmente avec le taux de déplétion, que ce soit
pour des huiles légeres [Firoozabadi 1992, Kamath 1995, Kortekaas 1991, Moulu 1989b,
Scherpenisse 1994] ou pour des huiles lourdes [Firoozabadi 1999b, Kumar 2000, Urgelli
1999].

Le gaz peut en fait s'écouler sous deux formes : discontinue et continue. Les bulles sont
piégées par capillarité au niveau des restrictions ou seuils de pore. Lorsque le gradient
visqueux le long de la bulle est suffisamment grand elles peuvent étre mobilisées (cf. §
3.1.3.1). Egermann et al. ont montré pour une huile non visqueuse, que la mobilité¢ du gaz
dispersé était bien plus faible que lorsque celui-ci s'écoule sous forme continue [Egermann
2000]. Le grossissement se poursuivant, il peut y avoir formation d'une phase continue de gaz
a partir d'une saturation critique S,.. Donc, plus le gaz reste dispersé longtemps, plus la
production de I'huile sera importante.

Définitions : La définition du terme Sg préte souvent a confusion. Il existe deux maniéres de
définir le S, : comme seuil critique a partir duquel le gaz forme une phase
continue [Maini 2001] ou comme saturation caractérisant le début de la
production de gaz [Firoozabadi 2001]. Avec la premiere définition, le gaz peut
étre produit sous forme dispersée avant le S,.. Avec la seconde, le gaz est
produit dés le Sy, mais aucune précision n'est donnée quant a l'aspect de la
phase gaz qui s'écoule.

Nous allons définir deux autres parametres importants pour la production par déplétion : le
GOR et le Sy Les initiales GOR correspondent a Gas-Oil Ratio. Le GOR de solution est le
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rapport Gaz/Huile en volume que l'on a a pression et température standards (P =1 bar,
T =20 °C). Si l'on prend une huile de gisement en condition réservoir et que I'on abaisse la
pression a un bar, 1'élément 1éger est alors transféré vers la phase gaz. A I'équilibre nous
obtenons un certain volume de gaz pour un volume donné d'huile. Ce rapport est le GOR de
solution. Il correspond donc a la concentration initiale en éléments 1égers. Kortekaas et al. ont
montré, sur des expériences de dépressurisation avec des huiles légeéres, que le GOR de
solution avait un effet important sur 1'évolution de la saturation en gaz, mais aucun effet
notable sur le Sy [Kortekaas 1991]. Dans le cas d'huiles lourdes, Tang et al. observent une
augmentation du Sy. avec le GOR de solution et une réduction de la sursaturation [Tang
2001].

Swi est la notation pour la saturation irréductible en eau, qui "correspond pratiquement” a la
quantité initiale d'eau en place. McDougall ef al. observent sur micromodéle que la présence
d'eau influe sur le processus de nucléation [McDougall 1998]. Tang et al. observent
également un effet sur la densité de bulles nucléées, et donc sur le Sy et la production [Tang
2001].

Le processus de Solution Gas Drive peut donc étre décrit par trois mécanismes qui seront
discutés en détail dans le chapitre 3 :
e lanucléation (cf. § 3.1.1) qui correspond a 'apparition des bulles de gaz ;
e le transfert de masse (cf. § 3.1.2) qui est a 'origine du grossissement des bulles de
gaz par transfert de 1'élément l€ger en solution dans I'huile vers les bulles ;
e I'¢coulement du gaz (cf. § 3.1.3) sous forme dispersée puis continue.

La production de 1'huile va dépendre fortement de 1'état hors équilibre et de I'écoulement du
gaz. Ces deux aspects dépendent du taux de déplétion. Plus le taux de déplétion est fort :

e plus 'écart a I'équilibre s'accentue ;

e plus le S, est €levé, donc plus le gaz reste dispersé longtemps.

La production de l'huile sera plus importante si le gaz reste dispersé. En effet, la mobilité du
gaz sous forme dispersée est plus faible que celle de la phase gaz continue.

Nous allons voir dans la partie suivante que, dans le cas des huiles lourdes, le gaz reste
dispersé pour des saturations en gaz €levées. Ceci permet d'expliquer la trés faible mobilité du
gaz et les forts taux de production d'huile qui lui sont associés.
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1.2. LES HUILES LOURDES

Les expériences de production par déplétion des huiles lourdes montrent des taux de
production supérieurs a ce que prédisent les modeles classiques. Cette forte production est
associée a un taux de production de gaz extrémement faible [Firoozabadi 1999b, Kumar 2000,
Maini 1998, Pooladi-Darvish 1999, Sahni 2001, Tang 2001, Tang 1999]. Selon les auteurs les
interprétations sont différentes.

Certains considérent que la forte production d'huile est due au maintien du gaz sous forme
dispersée. Comme nous venons de le voir, plus le gaz reste dispersé "longtemps", i.e. pour de
fortes saturations en gaz, plus la production cumulée de I'huile sera importante. La faible
mobilité¢ du gaz indique dans ce cas l'existence d'une pseudo-monophase de gaz dispersé dans
I'huile ayant l'apparence d'une mousse, d'ou l'utilisation du terme "huile moussante". La
stabilité¢ de cette phase, i.e. la limitation de la coalescence des bulles, pourrait s'expliquer non
seulement par la forte viscosité de I'huile, mais également par des effets physico-chimiques.

D'autres auteurs considérent que cette faible mobilité du gaz est due a la forte viscosité de
l'huile, et que la terminologie d'huile moussante est erronée. Le gaz peut dans ce cas €tre traité
comme une phase continue, la forte viscosité de 1'huile serait a 1'origine d'une production par
intermittence du gaz.

Les observations expérimentales menant a ces deux interprétations sont données dans une
premiere partie. La terminologie "d'huile moussante" est ensuite discutée. Enfin, une revue
des travaux existants, réalisés pour déterminer I'importance de la viscosité et de la nature de
l'huile (effet physico-chimique), sera donnée.

1.2.1. Observations expérimentales

Dans le cas des expériences de dépressurisation avec des huiles lourdes I'aspect hors équilibre
et le retard a la connexion vont étre accentués. Les effets hors équilibre sont forts bien
observés dans les mesures de caractérisation thermodynamique, appelées mesures PVT
(Pression Volume Température). Ces mesures s'effectuent hors milieu poreux et sont
destinées a déterminer les propriétés d'une huile de gisement a I'équilibre en fonction de la
pression et de la température.

Considérons par exemple une expérience ou 1'on détermine le volume des phases en place a P
et T donnés. Dans le cas des huiles lourdes, les expériences montrent qu'une partie du gaz
reste dispersée dans l'huile visqueuse plusieurs jours [Andarcia 2000, Huerta 1996, Islam
1999] (Figure 1.3).

En s'appuyant sur 1'observation d'une production de mousse en téte de puits, Smith [Smith
1988] fut le premier a émettre I'hypothése de I'existence in situ d'une phase de microbulles
dispersées dans I'huile (phase mixte) pour expliquer la faible mobilité du gaz.

17



1. LA PRODUCTION PAR DEPLETION DES HUILES LOURDES

La plupart des auteurs observent des saturations en gaz critiques (S,) anormalement élevées,
jusqu'a 40 %, caractérisant un retard a la connexion [Maini 1993, Sarma 1992]. Sur des
expériences sur sable non-consolidé, Maini et al. observent la production du gaz sous la
forme d'une phase homogene de gaz dispersé dans I'huile [Maini 1993, Sarma 1992, Treinen
1997]. Sarma et al. en se basant sur le modele de Smith sont alors les premiers a utiliser le
terme "d'huiles moussantes" [Maini 2001, Sarma 1992].

GAZ
—)

PVT Huile Conventionnelle

HUILE Temps long

—)

DISPERSE

PVT Huiles Lourdes

Figure 1.3 : Représentation schématique d'une dépressurisation en cellule PVT :
cas d'une huile conventionnelle et d'une huile lourde.

Le micromodele est un dispositif de visualisation qui simule un milieu poreux en 2D.
Schématiquement, il correspond a la superposition de deux plaques transparentes. Une des
plaques a une surface plane, l'autre surface est un motif en relief photogravé. C'est ce relief
qui modélise la structure du milieu poreux (pores, restrictions, chenaux, etc.). Des expériences
de visualisation sur ce type de dispositif confirment 1'existence d'une phase gaz dispersée sous
forme de bulles dans I'huile pouvant étre décrite comme une mousse [Bora 1997], avec une
limite de une bulle par pore [Lago 2000].

Plusieurs auteurs observent la formation d'une mousse dans des expériences de
dépressurisation hors milieu poreux [Huerta 1996, Sheng 1997].

En utilisant I'imagerie scanner, Treinen et al. observent des amas ayant des tailles
centimétriques [Treinen 1997]. L'aspect de la phase de gaz dispersé n'est donc pas forcément
celle d'une mousse, comme Smith 1'a définie.

La terminologie "d'huile moussante" est contestée par certains auteurs [Firoozabadi 1999b,
Pooladi-Darvish 1999, Tang 1999]. Sur des expériences de déplétions a débit constant, ces
derniers observent une production intermittente de gaz caractérisée par des fluctuations de
pression. N'observant pas la production d'une phase homogene, les auteurs concluent alors
que le terme "d'huile moussante" est erroné [Firoozabadi 2001]. Ils considérent que
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I'coulement du gaz peut étre traité comme une phase continue, la discontinuit¢ de la
production serait alors due a la forte viscosité de I'huile.

1.2.2. La terminologie "huile moussante"

a. Définition topologique d'une mousse :

La pertinence de cette dénomination dépend de la définition que 1'on donne a une mousse.
Hors milieu poreux, une mousse aqueuse classique est une population de bulles séparées par
des lamelles liquides [Weaire 1999]. En milieu poreux, les bulles ont une taille comparable,
voir supérieure, a celle des pores. Certains auteurs définissent la mousse comme une
dispersion de gaz dans un liquide, c'est-a-dire qu'une partie de la phase gaz est discontinue
[Hirasaki 1989]. En se limitant a cette définition, la terminologie "huile moussante" est
correcte puisque la phase gaz est bien discontinue [Andarcia 2000, Bora 1997, Firoozabadi
2001, Firoozabadi 1999b, Maini 2001, Tang 1999, Treinen 1997], tout du moins jusqu'au Sgc
[Maini 1999b, Maini 1993].

Figure 1.4 : schémas de phases gaz dispersées : a) mousse conventionnelle, b) ce
que peut &tre I'huile moussante.

Remarque : Pour les mousses conventionnelles, le rapport volume de gaz sur le volume
total se situe entre 50 % et 99 %. Ici le volume de gaz représente 5 a 40 % du
volume poreux, si l'on tient compte des S, maximums obtenus dans la
littérature [Maini 1993]. 11 y a donc une différence importante entre les
mousses conventionnelles et la phase gaz dispersée qui nous concerne. Pour
des mousses conventionnelles en milieu poreux, les bulles sont séparées par
des films liquides (ou lamelles) plus ou moins épais (Figure 1.4.a) [Kovscek
1994]. Dans le cas des huiles dites "moussantes", la phase gaz discontinue
correspond plus a une dispersion de bulles de gaz, la notion de lamelles n'a plus
de sens (Figure 1.4.b) [Bora 1997, El Yousfi 1992, Heny 2001, Lago 2000].
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b. Définition physico-chimique d'une ""huile moussante" :

Une mousse créée a partir d'un liquide pur est trés instable. Sa stabilité va s'accroitre avec la
présence de composants pouvant s'absorber a l'interface : les tensioactifs (cf. § 2.2). De ce
point de vue, on peut dire d'une solution qu'elle est de "nature moussante" si elle contient de
tels agents. Les bruts pétroliers ont des constituants qui ont des propriétés tensioactives tels
que les asphalténes et les résines (cf. § 2.1). Claridge & Prats [Claridge 1995] font alors
I'hypotheése d'une phase mixte constituée de microbulles stabilisées par I'absorption des
asphalténes a l'interface gaz/huile. Ce sont donc les premiers a émettre 1'hypothése d'une
stabilisation des bulles sous l'action de constituants tensioactifs en place.

c. Maintien du gaz sous forme dispersée :

Deux explications sont possibles quant au maintien sous forme dispersée du gaz :
e la premicre définition ne fait pas forcément intervenir d'effet de surface, et la non-
coalescence des bulles peut s'expliquer par la forte viscosité de I'huile ;
e la seconde définition implique un effet physico-chimique.

Quel que soit le terme utilisé pour nommer la phase de gaz dispersé dans I'huile, il y a donc
encore quelques questions sur la caractérisation des phases en place :

e Quelle est la nature de la phase de gaz dispersé dans 1'huile ?

e Quels sont les phénomenes expliquant son existence ?

1.2.3. Effet physico-chimique ou simple effet de viscosité ?

Dans ce qui suit, il est fait état des observations expérimentales cherchant a déterminer s'il y a
un effet physico-chimique a l'origine du maintien du gaz en phase dispersée ou s'il ne s'agit
que d'un effet de viscosité.

Pour différencier les deux effets, plusieurs auteurs ont effectué¢ des expériences avec des
huiles visqueuses sans constituants tensioactifs, telles qu'une huile de silicone [Tang 1999] ou
une huile minérale synthétique (par exemple PAO 100) [Maini 1995], et des bruts de
viscosités équivalentes. Tang et al. n'observent pas de différences notables entre 1'huile de
silicone et le brut. IIs excluent donc tout effet de surface. Maini ef al. observent une meilleure
récupération avec un brut qu'avec une huile minérale synthétique de méme viscosité. Ils
concluent donc que la concentration en asphalténes peut jouer un role important dans le
processus de Solution Gas Drive.

Turta et al. ont effectué¢ des expériences d'écoulement de mousses d'huile en milieu poreux
afin de déterminer leurs viscosités effectives [Turta 2001]. II s'agit d'expériences d'injection,
les mousses étant formées préalablement hors milieu poreux. Ils obtiennent des résultats
similaires pour un brut et une huile synthétique (PAO-40) de viscosité équivalente.

Sheng a étudié, hors milieu poreux, la stabilit¢ de mousses formées par déplétion a partir
d'huiles synthétiques et de bruts [Sheng 1997]. Il n'observe, a viscosité équivalente, qu'un
temps de vie légerement supérieur pour les bruts. II conclut alors que l'effet de la
concentration en asphalténes est négligeable, et que les parameétres principaux contrdlant la
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stabilité¢ de ces mousses sont la viscosité, la concentration initiale en ¢léments légers et le taux
de déplétion.

Dans des expériences de déplétion avec deux huiles lourdes, Andarcia et al. mesurent une
meilleure production pour l'huile de plus faible viscosité [Andarcia 2000]. Les auteurs en
déduisent que la viscosité seule ne permet pas d'expliquer les forts taux de récupération
associés aux huiles lourdes.

En utilisant des micromode¢les et des huiles désasphalténisées ou non, Bora ef al. observent
que la présence d'asphalteénes retarde la coalescence et augmente la sursaturation [Bora 1997,
Maini 1999b]. IIs précisent que le snap-off, scindement d'une bulle lors de son passage a une
constriction (cf. § 1.3.2.3.a), est favorisé par les hauts débits, et que la viscosité est aussi un
facteur important pour le maintien du gaz en phase dispersée.

Islam et al. [Islam 1990] observent que les asphalténes contribuent a la formation de plus
petites bulles et a une meilleure récupération.

I1 faut préciser que la concentration en asphalténes va influer sur la viscosité de I'huile, la
tension interfaciale et la mouillabilité (cf. chap. 2). Il est donc tres difficile de différencier les
causes du maintien du gaz en phase dispersée : propriétés interfaciales, viscosité, etc. D'autre
part le processus Solution Gaz Drive dépend de nombreux autres parametres : taux de
déplétion, concentration initiale en éléments 1égers, présence d'eau.

1.2.4. Conclusion

Certains auteurs considérent qu'il existe bien une phase homogene de gaz dispersé, qu'ils
appellent huile moussante, lors de la production par déplétion d'huile lourde [Maini 2001].
Pour d'autres, 1'aspect "huile moussante" n'a pas de sens. Le systéme peut alors étre modélisé
avec le formalisme usuel de Darcy (cf. § 1.3.2.1) [Firoozabadi 2001]. Les hypothéses sur la
nature topologique des phases en place sont donc importantes du point de vue de la
modélisation. En effet, la premicre approche mene a la notion de pseudo-phase a laquelle on
peut associer des propriétés effectives telles que : la viscosité, la compressibilité, etc. La
seconde approche méne a la notion de pseudo-perméabilités relatives, c'est-a-dire a une
approche ou I'on corrige les paramétres, utilisables dans les simulateurs conventionnels, afin
de tenir compte des spécificités du processus étudié.
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7.3. MODELISATION DU PROCESSUS DE SOLUTION GAS
DRIVE

Nous allons d'abord rappeler les notions de bases sur les différentes approches utilisées pour
modéliser les écoulements en milieu poreux. Le but est de situer I'approche proposée dans la
thése par rapport aux simulations existantes de type "réseau" ou "population balance".

Ensuite, les modéles existants pour simuler les expériences de production dhuile par
déplétion sont présentés. Une analyse détaillée de la bibliographie sur la modélisation des
différents processus physiques intervenant dans la production par Solution Gas Drive est faite
dans le chapitre 3. Dans une partie consacrée aux modeles ayant une "approche de Darcy",
nous allons voir que les simulateurs basés uniquement sur le formalisme de Darcy pour
I'écoulement polyphasique ne peuvent ni simuler ni prédire une série de courbes de
productions pour des expériences a différents taux de déplétion. Ceci est dii au fait qu'ils ne
prennent pas en compte I'aspect hors équilibre ni 1'écoulement du gaz sous forme dispersée.

1.3.1. Notions de base

Pour I'étude des écoulements en milieu poreux, on distingue classiquement 3 approches (voir
Figure 1.5)

o I'approche milieu poreux "idéal" souvent appelée "approche de Darcy" ;

. I'approche milieu poreux "homogénéis¢" ;

o l'approche "pores et grains".

milieu homogénéisé

Le VE est
un milieu poreux
hétérogene

= Le VE est
—_—— un milieu poreux

Figure 1.5 : Les différentes approches pour décrire les écoulements en milieu
poreux.
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1.3.1.1. Approche "milieu poreux"

Le solide et les fluides ne sont pas considérés séparément (comme dans les simulations
réseaux), mais comme un milieu équivalent. Ce milieu n'est ni le fluide ni le liquide, mais
devient le "milieu poreux" avec des propriétés nouvelles qui traduisent les interactions entre
les fluides et le milieu (notion de perméabilité K, de perméabilités relatives Kr, de pression
capillaire Pc, etc.).

1.3.1.2. Milieu continu

La premiére notion liée aux équations de Darcy est celle de milieu continu avec des propriétés
définies en tout point de I'espace et des évolutions se traduisant par des équations aux dérivées
partielles (espace et temps).

Remarque : lorsqu'on utilise des méthodes numériques de résolution, on admet que la
discrétisation est suffisamment fine pour que le résultat soit équivalent a celui
du milieu continu.

1.3.1.3. Volume élémentaire

La deuxiéme notion, qui est générale en physique, est que chaque "point" du milieu continu
que l'on observe comporte une structure a une échelle plus petite. Cela implique la notion de
volume ¢lémentaire VE (pas nécessairement représentatif). En mécanique des fluides, le VE
est constitu¢ de molécules. Pour le milieu poreux, nous distinguons deux approches (ou
échelles) dans une représentation en milieu continu :
e L'approche milieu poreux "idéal" lorsque le VE est un milieu poreux homogene. La
structure sous jacente est constituée de pores et de grains.
e ['approche "homogénéisée" lorsque le VE est un milieu poreux hétérogeéne. La
structure sous jacente est constituée d'un milieu poreux idéal. On pourrait aussi
imaginer plusieurs cascades d'homogénéisation.

Il est préférable d'utiliser le terme "d'approche" plutét que "d'échelle" car ce n'est pas
nécessairement li¢ a la dimension du systéme étudié. Une membrane multicouche de quelques
microns d'épaisseur peut €tre traitée dans une approche homogénéisée.

1.3.1.4. Volume élémentaire représentatif

La troisiéme notion est celle de volume élémentaire représentatif VER qui s'applique a
priori aux deux approches. Les propriétés du volume élémentaire (VE) doivent respecter
certaines conditions pour que les propriétés soient bien définies. Pour un fluide, il faut un
grand nombre de molécules pour que les notions de viscosité et de température aient un sens.
Pour l'approche milieu poreux "idéal" il faut un grand nombre de grains et des propriétés de
répartition homogénes des fluides. Par exemple, dans le cas de deux fluides, il faut étre loin
d'un seuil de percolation.
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1.3.2. Modé¢les d'écoulement

1.3.2.1. Approche "Darcy"

"L'approche de Darcy" sera définie comme une approche milieu poreux "idéal" avec existence
d'un VER pour toutes les propriétés étudiées. A 1'échelle du VER, par exemple une carotte
homogene en laboratoire, I'écoulement d'une phase continue est décrit par 1'équation de Darcy
[Dullien 1992] :

u:%(—V(P)+pg) (1)

ou u est la vitesse de Darcy du fluide, g est la constante de gravité (u, g et V(P) sont des
vecteurs), P est la pression du fluide, | est la viscosité, p est la masse volumique, K est la
perméabilité absolue. La vitesse est définie par u=q/A, A étant l'aire de la section de
I'échantillon perpendiculaire a I'écoulement et q le débit. Lorsqu'il y a plusieurs fluides qui
s'écoulent on peut utiliser 1'équation de Darcy en introduisant la notion de perméabilité
relative, 1'équation (1) devient alors pour chaque fluide [Dullien 1992] :

u, = Kff (<V(P)+pig) @)

ou i est un indice faisant référence a la phase (i: eau, huile ou gaz), K;; est la perméabilité
relative. La notion de perméabilité relative du fluide i rend compte de 1'influence des autres
fluides sur son écoulement. La perméabilité relative dépend de la saturation du fluide. Il est
trés important de noter que ce formalisme implique la continuité et I'équilibre des phases.
Nous verrons que ces deux points font défaut aux simulateurs "classiques" dans le cas du
processus de Solution Gas Drive.

Puisque I'on est dans une approche milieu poreux "idéal" avec existence d'un VER, les
propriétés comme les perméabilités relatives (Kr) et la pression capillaire (Pc) ne varient pas
avec les conditions de l'expérience, la taille du milieu ou les conditions limites. Cette
invariance des propriétés permet de déterminer en laboratoire des parametres utilisables en
condition réservoir. La encore nous verrons que c'est un point qui fait souvent défaut aux
modeles existants.

En réservoir pétrolier, ces propriétés sont déterminées sur des carottes hétérogenes avec un
calcul monodirectionnel et une saturation moyenne sur une tranche. Il s'agit donc d'un milieu
"homogénéis¢" et la détermination de propriétés comme les Kr-Pc est un probléme d'inversion
(downscaling). Ensuite, les propriétés sont utilisées pour modéliser des réservoirs dans
lesquels les hétérogénéités inférieures a la dizaine de métres ne sont pas prises explicitement
en compte. Il s'agit alors d'un probléme d'homogénéisation (upscaling). Cette approche est
illustrée sur la Figure 1.6.
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L
Interprétation Simulation < Milieu poreux
d’expériences réservoir homogénéiseé
o
downscaling XE y upscaling
L
Echelle de < Milieu poreux
Darcy idéal
o

Figure 1.6 : Schéma de l'approche utilisée en réservoir pétrolier.

Si les données expérimentales ne sont pas accessibles, il existe des formes analytiques
permettant de calculer des courbes de perméabilités relatives, par exemple les relations de
type Corey [Dullien 1992] :

1=Sg ~Syi =Sg | "
1_Sor _Swi _Sgc

n
S, —S g
K, =K £ &
1-S.r —Syi —See

w1

I<ro = K?O [
3)

ou S, est la saturation résiduelle en huile, les K?O et K?g sont des constantes, n, et n, sont les

exposants de Corey. Ces courbes sont bien souvent utilisées comme parametres de calage et
perdent alors leur signification physique, nous parlerons dans ce cas de pseudo-perméabilités
relatives, notées <K, >. C'est le cas de la simulation des expériences de production par
déplétion pour une huile 1égere ou lourde. En effet, les phases ne sont pas 1'équilibre et le gaz
peut s'écouler sous forme dispersée. L'utilisation de 1'équation (2) n'est donc plus physique
mais devient un outil de calage.

Une expérience simple pour déterminer les Kr est le déplacement d'un fluide par l'injection
d'un second. La terminologie "perméabilité relative de déplacement" sera parfois utilisée par
la suite en opposition aux pseudo-perméabilités relatives de calage.

a. Les simulateurs réservoirs classiques

Les simulateurs usuels (black oil, compositionnels) sont basés sur 1'équilibre des phases. Le
systeme d'équations comprend la conservation de la masse, la loi de Darcy, etc. Ils ne tiennent
absolument pas compte d'un état hors équilibre. La méthodologie est de déterminer par calage
des historiques de production les paramétres spécifiques au systéme, le couple Kr-Pc
(perméabilités relatives - pression capillaire), puis de pouvoir les utiliser en prédiction.

Ce type de simulateurs a d'abord été utilisé pour simuler les expériences de production par
déplétion des huiles lourdes. Des historiques de production ont pu étre calés en ajustant des
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parametres tels que : les pseudo-perméabilités relatives, la saturation en gaz critique [Kumar
2000, Kumar 2001b, Loughead 1992]. Cela a mis en évidence les caractéristiques de ces
champs :
e Faible mobilit¢ du gaz (<K>~10"-10° [Firoozabadi 1999b, Kumar 2000, Maini
1998, Pooladi-Darvish 1999, Sahni 2001, Tang 2001, Tang 1999]).
e Haute valeur du S,.

Mais cela ne permet ni de décrire la physique en jeu, ni de prédire des expériences dans
d'autres conditions. Sur des expériences utilisant le méme fluide a des taux de déplétion
différents, le calage est obtenu en changeant le jeu de perméabilités relatives. Puisque 1'on ne
connait pas les lois de variation en fonction des conditions, on ne peut pas utiliser les <Kr> en
conditions réservoir. En effet comme nous 1'avons vu précédemment, le processus de Solution
Gas Drive dépend d'un grand nombre de parameétres, ces dépendances se répercutent
¢videmment sur les pseudo-perméabilités relatives. Entre autres, le taux de déplétion joue sur
I'écart a 1'équilibre, le Sy et les taux de production des fluides. Kumar ef al. obtiennent des
résultats satisfaisants, mais le <Kr> gaz doit étre adapté pour chaque expérience en fonction
du taux de soutirage et de la viscosité des huiles [Kumar 2000, Kumar 2001b]. Tang et al.
calculent des pseudo-perméabilités relatives des expériences de production par déplétion
d'huiles lourdes [Tang 2001, Tang 1999]. Les <Kr> obtenus dépendent fortement des taux de
soutirage et du Sy;. Les S, introduits dépendent également de ces trois parameétres. Andarcia
et al. obtiennent par calage (ou history matching) d'une expérience de dépressurisation une
pseudo-perméabilité relative au gaz qui ne peut pas &tre appliquée aux cas sur champs
[Andarcia 2001].

Ceci pose donc le probléme du changement d'échelle au sens physique [Heny 2001, Kamp
2001a]. En effet, les échelles sur champ sont complétement différentes. Entre autres les taux
de déplétion sont extrémement faibles, les volumes en place sont nettement plus grands. Il est
donc nécessaire de revoir la physique utilisée dans les simulateurs conventionnels afin de
tenir compte de la phase de gaz dispersé dans 'huile. Une cinétique décrivant l'accroissement
du gaz et son transfert vers une phase continue doit alors étre prise en compte dans les
modeles.

Dans ce qui suit, les modeles basés sur la modification des données conventionnelles sont
d'abord énumérés. La description est succincte car il est admis depuis longtemps que ce type
de modeles ne permet pas de prédire les productions. Ensuite des modeles a une échelle
macroscopique sont présentés. Je les classe sous le terme de "modeles cinétiques",
terminologie utilisée par plusieurs auteurs [Maini 2001, Sheng 1999b], car ils modélisent le
transfert de masse et le transfert entre les phases dispersée et continue de gaz par des taux de
relaxation ou de transfert.

b. Modéles de modification des données conventionnelles

Les premiers modeles ne prennent pas en compte de cinétique, mais correspondent plus a des
méthodes de correction des parameétres permettant d'utiliser les simulateurs conventionnels

[Bayon 2002, Maini 2001, Sheng 1999b] :
e Le modéle de pseudo-point de bulle développé par Kraus et al. [Kraus 1993]
permet de simuler les huiles moussantes en modifiant les données PVT
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conventionnelles. Le gaz libéré reste entrainé dans I'huile jusqu'a ce que la pression
passe sous ce pseudo-point de bulle, qui est un parameétre ajustable. Une fois celui-ci
passé, une fraction du gaz seulement reste entrainée avec 1'huile, fraction qui décroit
avec la pression. La compressibilité de la phase huile + gaz est une fonction de la
pression. Cette compressibilit¢ modifiée est ensuite introduite dans un simulateur
classique. Ce modele fait ressortir une forte récupération de I'huile et le maintien de
la pression, mais ne tient pas compte de 1'aspect hors équilibre.

e Lebel [Lebel 1994] utilise un modéle d'écoulement fractionnaire modifié. Dans la
phase mousse le débit fractionnaire du gaz augmente linéairement avec la saturation
jusqu'a une valeur critique, apres quoi le gaz est libre. La viscosité de la mousse est
plus faible que celle de I'huile. Ceci revient a modifier les perméabilités relatives au
gaz. Ce modele permet de prendre les données PVT conventionnelles, mais la
encore il ne tient pas compte de la cinétique.

e Lec modéele de viscosité réduite [Claridge 1995] suppose que l'adsorption des
asphalténes a l'interface réduit la viscosité de l'huile. Ce point est contredit par les
observations expérimentales, qui ne montrent aucune augmentation de la mobilité de
I'huile aprées la nucléation [Kumar 2000, Maini 2001, Maini 1993].

Ces mod¢les rendent donc compte de certains aspects de la production par déplétion d'huiles
lourdes mais ne prennent pas en compte l'aspect hors équilibre. On se retrouve alors dans le
cas non prédictif des pseudo-perméabilités relatives au gaz calculées a partir de données
laboratoires. En effet, les parameétres ainsi déterminés varient avec les conditions de déplétion
(taux de déplétion ou taux de soutirage).

c. Les modéles cinétiques

Simulateur STARS :

La compagnie canadienne CMG a implanté dans son simulateur STARS un mod¢le prenant
en compte trois composants dans la phase huile et la phase gaz continu [Coombe 1994, Maini
2001] :

I'huile morte (huile sans ¢léments légers en solution) ;

1'é1ément léger en solution dans ['huile ;

le gaz dispersé dans l'huile ;

le gaz continu.

Les échanges entre phases gaz sont traités sous forme de réactions chimiques. L'élément léger
en solution passe en phase gaz dispersée selon un taux, et le gaz dispersé en gaz libre selon un
second taux. Les phénomenes hors équilibre sont pris en compte mais les taux sont
déterminés par history matching [Maini 2001]. Bayon et al. obtiennent d'excellents résultats
avec un méme jeu de paramétres pour plusieurs expériences [Bayon 2002]. Mais ici encore
les parameétres de calage n'ont pas de signification physique.

Le modéle de Sheng :

Le mode¢le de Sheng est basé sur le méme principe [Sheng 1997, Sheng 1999a]. 1l prend en
compte deux processus : la formation de gaz dispersé a partir du liquide, et le passage de ce
gaz en phase continue. La nucléation est considérée instantanée. Le grossissement des bulles
est modélisé par une loi puissance ou exponentielle. Le passage du gaz dispersé en gaz
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continu est modélis€ par une exponentielle, cette expression provient d'observations de
stabilité de mousses hors milieu poreux :

dU
—=-AU 4
” 4
ou U est un paramétre de la mousse (densité volumique de bulle par exemple) et A est un
coefficient de décroissance.

La perméabilité relative utilisée pour la phase gaz continue est fonction de la saturation en gaz
mobile. Le gaz dispersé s'écoule avec I'huile. Ce modéle donne de trés bons résultats quant a
la simulation d'expériences en laboratoire. Il reste tout de méme quelques améliorations a
apporter pour le rendre réellement prédictif [Sheng 1999b]. En effet, les taux contrdlant le
grossissement et la coalescence sont ajustés en fonction du taux de déplétion.

Ces deux modeles, STARS et celui de Sheng, donnent de bons résultats préliminaires avec les
inconvénients qui ont été cités. D'autre part, ils ne font dépendre la production et la
coalescence des bulles dans la phase dispersée que du temps et non des gradients de pression
locaux [Maini 2001]. Or ce point est important: Egermann et al. ont montré que les
propriétés d'écoulement étaient différentes suivant le gradient local de pression [Egermann
2000]. De méme, Sahni et al. concluent, en fonction de leurs propres résultats et d'une analyse
des différents travaux existants, que "l'effet moussant" sera important aux abords de puits (la
ou le gradient de pression est le plus important) [Sahni 2001]. Ce qui revient a dire, si I'on
oublie le terme "huile moussante", que les propriétés d'écoulement de la phase dispersée de
gaz vont étre fortement fonction du gradient local de pression. Expérimentalement d'ailleurs,
certains travaux montrent une saturation en gaz augmentant vers la sortie du milieu poreux
[Bayon 2002, Sahni 2001].

Modeéle de Kamp et al. :

Récemment, Kamp et al. ont proposé¢ un modele basé sur I'hypotheése d'un écoulement
homogene [Joseph 2002a, Kamp 2001b]. Ils considerent que le gaz est dispersé dans I'huile
sous forme de bulles, et que les vitesses locales des deux phases sont identiques. Ceci revient
a un modele de pseudo-monophase, 1'ensemble gaz huile étant une mousse. La vitesse de la
mousse est donnée par 1'équation de Darcy avec la perméabilité absolue du milieu et une
viscosité effective. Cette viscosité s'exprime en fonction de la saturation en gaz, en supposant
que la mousse correspond a une dispersion de bulles sphériques. En appliquant la formulation
de la viscosité pour une suspension de sphéres solides, ils obtiennent :

1(S,) =1(0)(1-S,) ™ )

ou m est un exposant ajustable, W(0) la viscosité de 1'huile saturée sans bulle. Ce point est
contestable car plusieurs observations montrent que la taille des bulles est supérieure a la
taille des pores, on peut donc difficilement les assimiler & une suspension de sphéres solides.

Pour traiter 1'aspect hors €quilibre, ils introduisent un temps de relaxation. A 1'équilibre la
relation entre la saturation en gaz et la pression peut s'exprimer comme suit [Joseph 2002a,
Kamp 2001b] :
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(6)

ou Py, est la pression de bulle, { est une constante caractéristique du systeme a I'équilibre
dépendant entre autre de la solubilité du gaz. Les auteurs modifient alors cette équation en
introduisant un terme qui traduit la relaxation de la saturation vers la valeur d'équilibre :

’CR Sg :Pb_P_C Sg
Dt{1-S,] P  "1-S

(7)

g

ou T est un temps de relaxation.

Les auteurs simulent les expériences de Maini et al. [Maini 1993]. Ces expériences de
déplétion sont effectuées sur un sable non consolidé, a l'entrée la pression est maintenue au-
dessus du point de bulle, a la sortie la pression est abaissée. Les expériences sont de deux
types :

e Ecoulement permanent : la pression de sortie est abaissée par paliers, et les mesures
sont effectuées quand 1'écoulement stationnaire est atteint pour chaque palier. Ces
mesures sont faites avec deux huiles lourdes différentes.

e Taux de déplétion constant: la pression de sortie est abaissée suivant un taux
constant. Les mesures sont prises a plusieurs instants. Un seul fluide est étudié.

Kamp et al. [Joseph 2002a, Kamp 2001b] obtiennent de bons résultats en simulant les
expériences en écoulement permanent avec un méme jeu de parameétres, T et m, pour les deux
huiles. Par contre, la simulation de l'expérience a taux constant est moins bonne.

L'inconvénient de ce modele est, comme pour les précédents, le fait que la dépendance du
paramétre de relaxation avec les conditions de déplétion ne soit pas connue, ce qui pose
encore le probleme de la prédictibilité. D'ailleurs il faudrait tester le modéle sur des
expériences a différents taux de déplétion et vérifier si le jeu de paramétres est le méme. Dans
un article soumis & publication [Joseph 2002b]', Joseph et Kamp introduisent un nouveau
taux de relaxation afin de simuler des expériences sous différentes conditions de déplétion :

T_
'Dt|1-S, | Dt

= g

S = = S
D[ S |, . D(Pb Pj:PbPP_ l_gs ®

g

Les auteurs sont obligés d'introduire des taux de relaxation sous la forme d'exponentielles
pour obtenir des simulations satisfaisantes : T; e< exp(—b;S,), ou b; est une constante. Le

nombre de parameétres est alors augmenté, et la signification physique de leur expression
difficilement accessible.

Remarque : Le processus de Solution Gas Drive étant un processus hors équilibre,
l'introduction de taux de relaxation permet forcément de rendre compte de
I'écart a 1'équilibre. De méme, plus le nombre de paramétres augmentent, plus il
est simple de caler des données expérimentales. Tout comme avec un

' Document obtenu sur le site Internet du Professeur Joseph : www.aem.umn.edu/people/faculty/joseph/
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polynome, plus le degré augmente, plus on passe par un grand nombre de
points expérimentaux.

1.3.2.2. Approche réseau de pores

11 s'agit d'une approche de type discontinue, dans laquelle les fluides et les solides gardent leur
autonomie contrairement a I'approche "milieu poreux". De plus, il s'agit d'une modélisation
discrete, dont le maillage est censé correspondre au réseau de pores.

L'approche "réseau de pores" peut étre complémentaire a "l'approche de Darcy". Un
simulateur réseau peut étre utilisé pour calculer les propriétés du modele de Darcy a partir des
propriétés a 1'échelle des pores. Avec les moyens actuels de calculs, les réseaux peuvent
simuler des cubes contenant de 1'ordre de 1000 pores sur une aréte, ce qui est tout a fait
acceptable pour représenter un volume ¢lémentaire. Si les simulations sont bien choisies
(homogénéité de la répartition des fluides, etc.), le réseau peut étre considéré comme un VER
et servir a déterminer les propriétés dans "l'approche de Darcy". C'est une alternative a la
détermination expérimentale des propriétés. C'est le cas par exemple pour le calcul de
perméabilités relatives (Kr) triphasiques (eau-gaz-huile) [Jaffrennou-Laroche 1999].

Il faut bien noter que le réseau doit représenter un VER avec des fluides uniformément
distribués a l'intérieur. Il faut donc pouvoir €liminer tout effet d'extrémité, effet d'entrée ou
effet capillaire a la sortie, en utilisant des conditions périodiques ou en n'utilisant qu'une
région limitée du réseau.

Parfois le réseau est assimilé a une carotte (ou méme a une portion du réservoir), en perdant
toute vraisemblance dans les tailles mises en jeux (voir travaux de Fredd ef al. [Fredd 1998]
en acidification). En fait, le réseau est utilis¢ comme un simulateur numérique de type
différences finies.

Figure 1.7 : Exemples de simulations par réseau du déplacement d'un fluide par un
autre : a gauche, fluides uniformément répartis et résultat assimilable a
un VER, a droite, fluides distribués suivant un amas de percolation ne
pouvant pas étre assimilé a un VER (d'aprés [Lenormand 1988a]).

Plusieurs travaux existent sur la modélisation du processus de Solution Gas Drive avec des
simulateurs réseaux [Li 1991, Li 1993, Li 1994, Li 1995a, Li 1995b, Parlar 1989, Yortsos
1989]. IIs ont permis de mettre en évidence et de comprendre la loi d'échelle reliant le nombre
total de bulles nucléées et la saturation critique en gaz de connexion (Sgc) [Du 1999, Li 1995a,

30



1.3 MODELISATION DU PROCESSUS DE SOLUTION GAS DRIVE

Parlar 1989]. La physique qui est implémentée dans ces modeles est discutée dans le chapitre
3.

1.3.2.3. Approche population de bulles

C'est une approche de type milieu poreux, mais I'échelle des mécanismes physiques modélisés
est intermédiaire entre 1'approche de Darcy et I'approche réseau de pore. En effet, les modéles
sont basés sur la gestion de la population de bulles qui est régie par des mécanismes a
I'échelle des bulles. Dans un premier temps ces mécanismes seront présentés. Ensuite deux
types de modeles seront discutés :
e le premier correspond au modele utilis€¢ pour la modélisation de 1'écoulement des
mousses en milieu poreux ;
e le second est un modele basé sur la gestion discréte du processus de Solution Gas
Drive.

a. Mécanismes de génération et de destruction d'une mousse en milieu poreux

Les mousses sont habituellement caractérisées par la densité volumique de bulles ou celle des
lamelles liquides. Cette densité détermine la structure de la mousse. Dans le cas des mousses
classiques les films ont une taille comparable a celle du pore. L'évolution de la mousse lors de
I'écoulement est donc gérée par des phénomenes a cette échelle.

La structure évolue suivant des mécanismes de génération et de destruction de bulles ou de
lamelles [Kovscek 1994] :
e le snap-off : formation de deux bulles lorsqu'une bulle rencontre une constriction et
se scinde par effet capillaire ;
e Jamella division : c'est la séparation d'une bulle en deux lorsqu'elle rencontre un
embranchement ;
e le leave-behind : lorsque deux interfaces se rencontrent et forment une lamelle
immobile ne génant pas I'écoulement.

La destruction des lamelles va dépendre de la pression capillaire. Khatib ez al. [Khatib 1988]
observent, pour une solution donnée, que le taux de coalescence augmente brutalement a

partir d'une valeur limite de la pression capillaireP, . Au-dessus de P, les films sont
instables, la coalescence devient prédominante, la vitesse du gaz augmente. Cette valeur seuil
change selon la solution, c'est-a-dire en fonction de la nature du tensioactif et de sa
concentration, P, rend alors compte des propriétés interfaciales. Ils concluent que la stabilité

de la mousse va décroitre avec la vitesse du gaz et la pression capillaire, mais la coalescence
devient moins critique avec les mousses de faible qualité [ Alvarez 1999].

b. Population Balance Modeling (PBM)

L'écoulement d'une mousse en milieu poreux va dépendre de sa structure [Falls 1989,
Hirasaki 1985]. La densité de bulles ou de lamelles est un parametre physique qui n'apparait
pas dans le formalisme de Darcy, d'ou le formalisme d'équilibre des populations PBM qui
décrit 1'évolution de la densité de bulles d'une mousse en milieu poreux [Falls 1986, Kovscek
1997, Kovscek 1994, Patzek 1988]. Son expression a la méme forme qu'une équation de
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conservation de I'énergie ou de masse, elle permet d'introduire les mécanismes de production
et de destruction. L'équation de "population balance" s'écrit comme suit [Patzek 1988] :

%[q)sgxfnf +08, (1=x¢)n, [+ V.(npup) =08, (Gr = C ) +Q 9)

ou ¢ est la porosité du milieu, S, la saturation en gaz, r la fraction de gaz en mouvement, n¢
la densité de bulles en mouvement, n; la densité de bulles piégées, u¢ est la vitesse du gaz, Q

un terme source. Gy et Cysont respectivement le taux de production de bulles en mouvement et
le taux de coalescence.

Le terme source est pris nul si la mousse est produite au sein du milieu poreux [Bertin 1998].
Plusieurs expressions de Gy existent dans la littérature [Falls 1986, Friedmann 1991, Kovscek
1994]. La formulation la plus utilisée est celle proposée par Kovscek et Radke [Apaydin
2000, Bertin 1998, Fergui 1998, Kovscek 1994] :

G =k,vi’v, (10)

avec kg un coefficient de production, vy et vi sont les vitesses interstitielles respectivement du

gaz et du liquide, v, = “—S i=f,1,

1

Le taux de coalescence a lui aussi plusieurs formulations, I'expression de Ettinger et al.
[Ettinger 1992] est la plus utilisée :

Cr =knevy
avec (11)

k, =k 1=
© s

avec kg une constante, S| est la saturation liquide correspondant a la pression capillaire

limite P, . Cette formulation tient compte des propriétés interfaciales par l'intermédiaire de

P, (cf. paragraphe précédent), et des effets de vitesses.

Pour décrire 1'écoulement on peut utiliser 1'équation de Darcy pour les phases en place,
puisque la mousse est considérée comme une pseudo-phase continue [Bertin 1998, Fergui
1998, Kovscek 1994]. Nous savons que la mobilité du gaz dépend de la texture, donc dans la
formulation de 1'écoulement une viscosité effective est introduite pour la mousse. Suivant
Hirasaki et al. [Hirasaki 1985] l'expression pour la viscosité utilisée par la plupart des auteurs
est :

n
Mp =Ky +0— (12)
Ve

ou L est la viscosité de la mousse, U, celle du gaz, o est fonction de la tension de surface, de
la viscosité et de la taille caractéristique des pores [Ettinger 1992, Falls 1986, Falls 1989,
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Hirasaki 1985]. La valeur de c est théoriquement 1/3 [Falls 1986, Falls 1989, Hirasaki 1985],
Friedmann et al. [Friedmann 1991] ont trouvé une valeur empirique égale a 0.29.

La perméabilité relative pour la mousse est généralement celle du gaz libre corrigée par la
fraction de gaz dispersé en mouvement :

krf :karg (13)

ou k,r est la perméabilité relative de la mousse, ki, celle du gaz libre.

Pour compléter le systeme il faut tenir compte de la pression capillaire, P =P, —P; . On sait

que la pression capillaire va dépendre de la tension interfaciale. Si un tensioactif est présent
en solution, il faut ajouter une équation de dispersion pour sa concentration [Fergui 1998].

Dans le cas du processus de Solution Gas Drive, il faut ajouter plusieurs termes prenant en
compte :
e le grossissement de la phase gazeuse par diffusion pour les bulles piégées, rp et
pour les bulles en mouvement, 1py ;
la nucléation et la coalescence des bulles pié¢gées, respectivement 1, et 1 ;
la mobilisation des bulles, 1.

On obtient alors le systéeme d'équation suivant, d'aprés Arora et al. [ Arora 2001] :

%I:q)sg (1 _Xf)nt] = ¢Sg (rnt — T Ty _rm)
3 (14)
§(¢ngfnf)+v.(nfuf):¢sg (Gg —Cy +1pp +1,)

Les auteurs utilisent un taux de nucléation basé sur le modele de nucléation hétérogene, ce
choix contestable sera discuté dans le chapitre sur la nucléation. Le taux de grossissement est
exprimé suivant une expression dérivée par Firoozabadi et al. [Firoozabadi 1996], qui est une
fonction explicite du temps [Arora 2001]. Ce dernier point est discutable car le transfert de
masse est 1i¢ aux conditions de dépressurisation (cf. § 3.1.1.6) : taux de déplétion constant,
taux de soutirage constant, saut instantané en pression. Or une expression explicite du temps
suppose que I'évolution de pression est connue et continue.

Dans leurs travaux, Arora et al. n'ont abordé que la premiére partie d'expériences de
déplétion, c'est-a-dire avant la mobilisation et I'écoulement du gaz. Ils obtiennent des résultats
satisfaisants pour la simulation d'expériences d'huiles lourdes [Arora 2001].

L'inconvénient de cette approche est le grand nombre de paramétres, cela permet forcément
de simuler les expériences, mais leurs dépendances en fonction des conditions expérimentales
sont difficilement accessibles. Ce dernier point pose le probléme du changement d'échelle au
sens physique, comme nous l'avons vu pour étre prédictif il faut pouvoir extrapoler les
parametres du modéle a des conditions différentes. D'autre part, la phase de gaz dispersé ne
peut pas étre forcément assimilée a une mousse conventionnelle (Figure 1.4). Dans ce cas, le
choix de la viscosité effective est contestable.
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c. Le simulateur nucléation de I'Institut Francais du Pétrole (IFP) [Egermann 2000]

Le simulateur de nucléation réalisé¢ a I'I[FP par Moulu [Moulu 1989a] et repris par [Egermann
2000] est un modele qui gere une population de bulles. Il ne s'agit pas d'un simulateur réseau,
mais d'une approche de type "milieu poreux". La différence avec Darcy est qu'il ne s'agit pas
d'une approche de milieu continu. Cette approche est basée sur un maillage du milieu et elle
introduit des lois d'évolution des propriétés dans les mailles et des lois de transfert entre
mailles.

C'est une approche que l'on retrouve souvent en physique ou il est souvent plus facile d'écrire
une évolution discréte du systeéme qu'une équation continue. Par exemple, pour un phénomeéne
de diffusion, on peut utiliser des particules qui se déplacent sur un espace maillé avec une
probabilité 2 de faire un saut a droite ou a gauche pendant un temps At. Le nombre N(I) de
particules dans la maille I au temps t+ At peut s'écrire comme étant égal au nombre au temps
t, plus ce qui provient de la droite et de la gauche, et moins ce qui est perdu par saut :

N = N{+0.5N} , +0.5N1,, —0.5N| (15)

I1 est bien connu que cette équation est la représentation discrétisée d'une équation continue
de diffusion :

dN _d°N
E:D—dxz (16)

avec un coefficient de diffusion D = Ax?/ 2At, si AXx est la distance entre deux sites.

Le modele de nucléation a été développé dans le but de simuler des expériences de déplétion
(Figure 1.8), ou de l'huile est continuellement injectée en amont, pendant qu'en aval la
pression est progressivement diminuée a une pression donnée en dessous du point de bulle. Le
profil de saturation en gaz est mesuré a l'aide d'un scanner. Le fluide utilisé est un mélange
C-C, dont la viscosité est 0.3 cp a 64 bars.
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Figure 1.8 : Schéma du dispositif expérimental de Egermann et al. [Egermann
2000].

Description synthétique du mode¢le :

e Le gaz est considéré comme dispers€ jusqu'a une valeur critique en gaz, Sgc.

e Lanucléation suit un modele hétérogene.

e Les bulles sont classées en fonction de leur age afin de tenir compte du taux de
nucléation dans le processus de diffusion. En effet, la diffusion dépend de la surface
et donc de I'age de la bulle.

e La mobilisation du gaz est contrdlée par les effets capillaires.

e [a mobilit¢ du gaz est modélisée par une fonction ajustable. Celle-ci correspond au
volume de gaz transféré d'une maille a l'autre en fonction de la saturation en gaz.

e Le Sgc est la valeur de la saturation en gaz, au moment ou le volume effectif des
bulles est égal au volume de maille, ce volume effectif étant le produit du volume de
gaz en milieu infini par un facteur de forme.

Bien que les auteurs obtiennent de bons accords entre 1'expérience et la simulation, on peut
discuter certains aspects du mod¢le. La nucléation, comme nous le verrons, n'est pas décrite
par le modéle hétérogene (cf. § 3.1.1). Pour décrire 1'écoulement du gaz, les auteurs n'utilisent
pas le formalisme de Darcy, mais une fonction ajustable dépendant de la saturation. Cette
fonction représente la fraction de gaz qui est transmise d'une maille a 1'autre. Par définition
celle-ci va rendre compte de la mobilisation, mais sa signification physique n'est pas connue.
La encore, la dépendance de certains paramétres en fonction des conditions de
dépressurisation n'est pas accessible, ce qui rend le modele peu prédictif. D'autre part, les
bulles sont comptées et classées afin de tenir compte de leur histoire, ce qui a 1'échelle d'un
réservoir, du fait des volumes en place, est difficilement réaliste. Enfin, c'est un mode¢le
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discret, I'écoulement des bulles est géré par une fonction de maille a maille et la formation du
gaz continu dépend du volume de la maille.

Le point fort de ce modele est la prise en compte des gradients locaux de pression qui permet
la modélisation des profils de saturation [Egermann 2000].
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1.4. CONCLUSION

Les observations expérimentales concordent sur deux points :

e La production de gaz est tres faible pour les saturations existantes, ce qui se traduit
par l'intermédiaire du formalisme de Darcy par de faibles pseudo-perméabilités
relatives.

e Le gaz est maintenu sous forme dispersée.

Par contre, plusieurs hypotheses existent quant a la nature de la phase gaz dispersée dans
I'huile :
e Elle peut étre interprétée comme une pseudo-monophase continue a l'échelle du
milieu. Cette caractérisation mene a la notion "d'huile moussante" [Maini 2001].
e Elle ne peut étre assimilée a une mousse. Le systéme est constitué de deux phases
continues (en négligeant 1'eau), leurs écoulements peuvent donc étre interprétés en
terme de pseudo-perméabilités [Firoozabadi 2001].

Ces interprétations ménent a des approches en modélisation différentes. L'interprétation du
gaz dispersé dans l'huile en terme de pseudo-monophase permet de traiter le systéeme avec
trois phases : le liquide (huile + éléments 1égers en solution), le gaz dispersé dans I'huile et le
gaz continu a I'échelle du milieu. Plusieurs mode¢les existent :

e Ceux basés sur la gestion du nombre de bulles donnent de bons résultats, mais ils
sont a une échelle intermédiaire entre celle du pore et Darcy, ce qui les rend
difficilement utilisables a 1'échelle du réservoir. D'autre part, ils font intervenir un
grand nombre de parametres, dont la dépendance physique en fonction des
conditions n'est pas connue. IlIs permettent donc d'interpréter des expériences mais
ne sont pas prédictifs.

e D'autres modeles introduisent des fonctions de relaxation entre les phases : entre
1'é1ément 1éger en solution et le gaz dispersé, entre le gaz dispersé et le gaz continu.
Ceci permet de tenir compte de 1'aspect hors équilibre du processus de Solution Gas
Drive. Selon les modeles plusieurs inconvénients existent. Le simulateur de la
compagnie CMG semble simuler plusieurs expériences dans des conditions
différentes, mais les taux de réaction (= taux de relaxation) sont déterminés par
history matching et I'on ne connait pas leur dépendance physique. Le modéle de
Sheng permet d'interpréter plusieurs expériences mais le jeu de paramétres change
pour chaque taux de déplétion. Le modele de Joseph et Kamp fait intervenir un
grand nombre de parameétres ajustables.

D'autre part, les observations expérimentales montrent que le gaz dispersé¢ dans I'huile est
topologiquement différent d'une mousse classique. Dans ce cas, l'utilisation de propriétés
monophasiques, telles que la viscosité et la compressibilité, pour caractériser I'ensemble gaz
dispersé et huile est contestable.

L'interprétation diphasique usuel (écoulement de phases continues que 1'on peut modéliser par
la loi de Darcy) meéne a une approche conventionnelle de modélisation de 1'écoulement, au
sens ou les simulateurs usuels peuvent étre utilisés. Dans cette approche, 1'écoulement du gaz,
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bien que dispersé, peut €tre simulé par une pseudo-perméabilité relative. Cette approche ne
permet que de mettre en évidence des caractéristiques de la production des huiles lourdes par
déplétion, telles que les faibles perméabilités au gaz et des S, €levés. D'autre part, les pseudo-
perméabilités trouvées dépendent des conditions expérimentales (le taux de déplétion, le Syi),
ce type d'approche ne peut donc pas €tre prédictif.

Pour étre prédictif et pallier au probléme de changement d'échelle, la modélisation ne doit
faire intervenir que des grandeurs ayant un sens a 1'échelle du milieu (carotte ou réservoir) et
dont la signification physique est connue. Ces deux points permettront I'extrapolation des
parametres mesurés a des parametres champs (effet du taux de déplétion). Dans le dernier
chapitre, le modele élaboré pendant la thése est présenté. Répondant a tous ces criteres, il
permet la simulation et la prédiction d'expériences de déplétion.

Plusieurs résultats expérimentaux indiquent que les différences de production entre plusieurs
huiles ne peuvent pas s'interpréter uniquement par les différences de viscosités. Dans ce cas,
certains auteurs supposent que l'on doit tenir compte des propriétés interfaciales qui vont
avoir un impact sur I'écoulement de la phase dispersée. Les asphalténes sont connus pour
avoir des propriétés tensioactives. Leur concentration étant particulicrement ¢levée dans les
huiles lourdes, une hypothese serait que leur effet sur les propriétés interfaciales soit non
négligeable. Pour le moment aucune expérience n'a permis de confirmer ou d'infirmer ce
point. C'est pour cette raison que, dans un premier temps, leurs propriétés interfaciales ont été
¢tudiées. Les résultats de cette étude sont présentés et discutés dans le chapitre suivant.
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2. EFFET DES ASPHALTENES ET DES RESINES A L'INTERFACE HUILE-GAZ

Les taux de production anormalement élevés observés pour les huiles lourdes
peuvent s'expliquer par le maintien du gaz sous forme dispersée dans 1'huile. Cette phase peut
s'écouler et étre stable pour de fortes saturations en gaz, jusqu'a 40 % (cf. chap. 1). Certains
auteurs, observant la production d'une mousse d'huile en laboratoire ou en téte de puits,
utilisent le terme "huile moussante". Deux effets peuvent étre a 'origine de la stabilité de cette
phase dispersée de gaz :

e Un effet visqueux : les huiles lourdes se caractérisent par une forte viscosité.

e Un effet physico-chimique : les huiles lourdes ont une forte concentration en
asphalténes qui sont connus pour étre tensioactifs. Leur adsorption pourrait alors
stabiliser l'interface.

Nous avons vu dans le chapitre précédent que les différentes expériences, tentant de
déterminer si la composition de 1'huile avait un effet sur la production, donnent des résultats
contradictoires. Il est impossible d'affirmer a partir de ces observations si les propriétés
physico-chimiques de 1'huile sont négligeables ou non. Il a semblé donc nécessaire d'essayer
de déterminer si les propriétés interfaciales des asphalténes et des résines (les éléments
connus pour avoir des propriétés tensioactives) étaient susceptibles d'avoir un effet sur la
moussabilité¢ des huiles lourdes. Ce sont les résultats expérimentaux obtenus a ce sujet qui
sont présentés dans ce chapitre. Dans un premier temps, 1'état des connaissances sur les
propriétés interfaciales des asphalténes et des résines et sur la stabilit¢ des mousses est
présenté. Les expériences réalisées dans le cadre de la thése sont ensuite décrites. Les résultats
sont discutés dans la derniére partie.
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2.1. PROPRIETES INTERFACIALES DES ASPHALTENES ET
DES RESINES

Les bruts pétroliers sont des mélanges de composés organiques appartenant principalement a
trois familles chimiques: les alcanes (paraffines), les cycloalcanes ou naphténes, les
composés aromatiques. Ces familles peuvent étre également classées sous deux groupes :
e les hydrocarbones non-polaires (paraffines, naphténes) et composés aromatiques de
faible masse molaire,
e les composés polyaromatiques polaires de masse molaire plus importante : les
résines et les asphalténes, la masse molaire des résines étant plus faible que celle des
asphaltenes.

Les asphalténes et les résines ont une composition complexe et mal connue, définie par des
propriétés de solubilité. Les asphalténes sont définis comme la fraction d'huile insoluble dans
les alcanes (n-Cs norme américaine ASTM 893-69 ; n-C; norme frangaise AFNOR T60-115)
et soluble dans le toluéne. Ils sont principalement composés de parties aromatiques
polycondensées (jusqu'a 5 noyaux aromatiques) liées par des chaines aliphatiques, et de
groupes polaires [Speight 1999, Yen 1974]. Les résines sont définies comme la fraction
insoluble dans le propane a la température ambiante. Ce sont des molécules, naphténo-
aromatiques polaires, plus petites. Elles s'absorbent sur les surfaces tensioactives telles que la
silice.

Le protocole habituel pour la séparation du brut, appelé technique SARA (Saturés,
Aromatiques, Résines, Asphalténes), correspond a la précipitation des asphalténes par exces
d'un alcane (n-Cs ou n-C;) avant une séparation chromatographique de la partie soluble,
malténes, sur de la silice. Notons que du fait méme de la définition des composés polaires, la
transition entre résines et asphalténes va dépendre du précipitant utilisé. La quantité de
précipitant diminue avec le nombre de carbone du solvant [Speight 1999]. Le pentane permet
donc de récupérer une fraction en poids plus importante que I'heptane. Cela sous-entend qu'au
pentane, une partie de ce qui est considérée comme résines a I'heptane est précipitée avec les
asphalténes [Loh 1999]. D'autre part, les asphalténes peuvent former des agrégats de grande
taille suivant les conditions expérimentales et leur concentration. Leur masse molaire varie
énormément en fonction de l'origine de I'huile, de la nature et de la quantité d'alcane utilisée
pour leur extraction [Firoozabadi 1999a, Speight 1999]. Ramos et al. obtiennent pour des
asphalténes en solution dans du toluéne : 3250 g.mol pour les asphalténes précipités au n-Cs,
et 5430 g.mol’ pour ceux précipités au n-C; [Ramos 2001]. Yarranton et al. [Yarranton
2000a] observent l'existence de monomeéres aux faibles concentrations dans le toluéne (~ 0.5
gL") de 1800 gmol”, et la formation d'agrégats de 4000 a 10* g.mol” aux fortes
concentrations (10-20 g.L™). Storm et al. [Storm 1995] observent des agrégats nanométriques
d'environ 10° g.mol” constitués d'une centaine de monoméres d'une masse molaire de 1000
g.mol”. Un grand nombre de travaux de diffusion des rayons X (SAXS) [Storm 1993, Xu
1995] ou des neutrons (SANS) [Sheu 1991] donnent des tailles nanométriques sous le seuil de
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floculation. La forme de ces agrégats est fractale, la dimension variant de 1.8 a 3 suivant la
concentration et le solvant utilis¢ (toluene, toluéne/heptane) [Fenistein 2000, Liu 1995].

Leurs compositions confeérent aux résines et aux asphalténes des propriétés tensioactives. La
tension de surface ou interfaciale décroit avec la concentration d'asphalténes dans différents
solvants (tolueéne, pyridine, etc.), confirmant l'adsorption des asphalténes aux interfaces
eau/huile et air/huile [Loh 1999, Ramos 2001, Sheu 1994, Sheu 1992, Sheu 1991, Sheu 1995,
Yarranton 2000a, Zaki 2000]. Certains auteurs observent une cmc (concentration micellaire
critique) qui correspond a la formation de micelles. La valeur de la cmc dépend de l'alcane
utilis€ pour l'extraction, du solvant, de la température et de 1'origine du brut [Loh 1999,
Ramos 2001]. Les cmc mesurées pour des asphalténes en solution dans différents solvants
sont de l'ordre de quelques g.L' (0-15 g.L™") [Andersen 1993]. Pour des asphalténes extraits a
I'heptane en solution dans du toluéne, certains auteurs trouvent 6.5 g.L”' [Loh 1999, Ramos
2001].

D'autres auteurs, comme Yarranton ef al. ne mesurent aucune cmc pour des concentrations
allant jusqu’a 100 gL', alors qu'il y a accroissement de la masse molaire avec la
concentration et donc agrégation [ Yarranton 2000a]. Observant malgré tout la décroissance de
la tension interfaciale, ils concluent que les agrégats comme les monomeres sont absorbés a
l'interface. Sheu et al. ont observé une cinétique d'adsorption plus lente pour les asphalténes
que pour les tensioactifs classiques [Sheu 1994, Sheu 1995]. Dans le cas de l'interface
toluéne/eau la cinétique d’adsorption dépend du pH de l'eau et de la concentration en
asphalténes [Sheu 1995]. En dessous de la cmc et quel que soit le pH, la cinétique
d'adsorption est trés lente. Ils émettent alors I'hypothése que deux processus entrent en jeu :
un processus d'adsorption controlé par la diffusion, suivi d’un processus de réarrangement des
molécules a l'interface. Cette interprétation a déja été faite dans le cas de macromolécules
telles que les protéines [Serrien 1992, Serrien 1990]. Au-dessus de la cmc il existe un pH
critique (dans les expériences de Sheu & al pH =4). Au-dessus de celui-ci la cinétique est
lente. En dessous la tension augmente au bout d’un certain temps. Sheu & al émettent
I’hypotheése qu’il y a une réaction chimique a I’interface a laquelle correspond une énergie
d’activation. La valeur du pH va donc jouer sur le potentiel interfacial, si ce dernier ne peut
activer la réaction il y a alors désorption.

L'état de solubilisation des asphalténes, ou stabilité, est primordial. En effet jusqu'a présent il
n'était question que des asphalténes avant le seuil de floculation, or une fois ce seuil atteint les
asphalténes atteignent des tailles micrométriques et sédimentent [Fenistein 2000]. Ce point
peut s'avérer catastrophique en terme de productivité de puits, puisque les asphalténes, en
précipitant, peuvent réduire fortement la perméabilité par colmatage. Les études concernant la
stabilité des bruts sont nombreuses, on pourra trouver une revue détaillée dans la référence
suivante : [Speight 1999]. La stabilité d'un brut ne dépend pas uniquement de la concentration
en asphalténes. Une huile contenant 5 % en poids d'asphalténes peut étre plus stable qu'une
huile en contenant moins de 1 % [Rogel 2001]. Il faut tenir compte non seulement du rapport
résines/asphalténes (R/A), mais également de leurs compositions : aromaticité, nombre
d'hydrogenes [Rogel 2001, Speight 1999]. Un mod¢le de solubilisation des asphalténes par les
résines est admis [McLean 1997c, Pfeiffer 1940, Speight 1999], et permet de comprendre
pourquoi la concentration en asphalténes ne permet pas a elle seule de décrire la stabilité des
bruts. Dans celui-ci les asphalténes existent sous forme d'agrégats et de monomeres, les
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agrégats sont stabilisés par adsorption des résines a leur surface. Seuls les monomeres sont
susceptibles alors de précipiter [Firoozabadi 1999a, Pan 1998].

Les émulsions de bruts sont largement répandues dans l'industrie pétroliere ce qui en fait un
sujet trés largement étudié et une bibliographie conséquente existe. L'adsorption a l'interface
eau/huile des asphalténes est maintenant admise, ainsi que la formation d'un film rigide. Ce
dernier est un paramétre critique de la stabilit¢ des émulsions puisqu'il diminue le taux de
coalescence [Jones 1978, McLean 1997b, McLean 1997c¢, Strassner 1968, Yeung 2000]. Tout
comme dans le cas de la floculation des asphalténes dans un brut, la stabilité des émulsions et
la formation de ce film dépendent d'un grand nombre de parametres : pH, quantité de résines,
de saturés, d'aromatiques, de 1'état de solubilité des asphalténes, de I'origine du brut [Fordedal
1996, McLean 1997b, McLean 1997c, Strassner 1968, Yarranton 2000b]. McLean et al. ont
¢tudié des émulsions dont I'huile est une solution d'asphalteénes et de résines dans un mélange
de toluene et d'heptane [McLean 1997b, McLean 1997¢]. Ils observent une stabilité optimum
pour un mélange toluéne/heptane a 30-40 % et un rapport résines/asphalténes autour de 0.33.
Le solvant est majoritairement de 1'heptane donc tend a décroitre la solubilité¢ des asphalténes,
'ajout de résines tend a solubiliser les asphalténes. Précisons que l'ajout de résines est ensuite
un facteur extrémement déstabilisant.

Un grand nombre d'études systématiques (fonction des concentrations en résines et en
asphalténes, du pH, du solvant, etc.) ont donc €t¢ menées sur la physico-chimie de l'interface
eau/huile dans lesquelles sont étudiées la tension dynamique ou statique [Lakatos 1999, Loh
1999, Ramos 2001, Sheu 1992, Sheu 1995, Yarranton 2000a, Zaki 2000], la rhéologie de
surface [Ese 1999, Jones 1978, Lakatos 1999, Strassner 1968], la stabilité des émulsions
(temps de vie) [Fordedal 1996, Jones 1978, McLean 1997b, McLean 1997c, Yarranton 2000b,
Zaki 2000].

Dans le cas des mousses de brut et des études de l'interface huile/gaz, les travaux sont moins
nombreux. Cassani et al. [Cassani 1992] observent I'augmentation de la stabilité des mousses
de brut avec la concentration en asphalténes des fluides étudiés. Il faut remarquer toutefois
que la viscosité augmente avec la concentration en asphalténes [Chakma 1994, Hénaut 2001,
Ramos 2001]. Or, la stabilité des mousses est liée au drainage, lui-méme inversement li¢ a la
viscosité du fluide [Verbist 1999]. 1l est alors difficile de différencier le role de la viscosité et
des asphaltenes a partir de 1'étude de bruts originaux. Callaghan et al. concluent que la
stabilit¢ d'une mousse de brut est non seulement liée a la viscosité, mais également a
l'adsorption d'un élément polaire dont la masse molaire est au plus 400 g.mol™ [Callaghan
1985, Callaghan 1981]. Dans ce cas il ne s’agirait pas des asphalténes.

L'effet des asphalténes et des résines sur les mousses de brut n'est donc pas clair. De méme les
¢tudes de tension de surface sont focalisées sur les asphalténes, les propriétés interfaciales des
résines et asphalténes sont donc bien moins connues dans le cas des interfaces gaz/huile. Nous
avons donc voulu approfondir cet aspect afin de déterminer si 1'effet des tensioactifs naturels
des bruts pouvait étre crucial lors de la production par solution gaz drive des huiles lourdes.

Pour pallier aux problémes pratiques liés a la nature visqueuse de l'huile, et afin de bien
observer l'effet des constituants pris en compte indépendamment les uns des autres, nous
avons travaillé avec des solutions modeles d'asphalténes et de résines dans du toluéne. La
démarche suivie pour tenter de caractériser ces mousses d'huile est celle généralement utilisée

43



2. EFFET DES ASPHALTENES ET DES RESINES A L'INTERFACE HUILE-GAZ

pour des mousses aqueuses [Bhattacharyya 2000]. Dans un premier temps des parametres
globaux, tels que la moussabilité, le temps de vie de film et la viscosité de volume, ont été
¢étudiés en fonction des concentrations en asphalténes et en résines. Ensuite les propriétés
interfaciales (tension interfaciale statique et dynamique, rhéologie de surface) ont été
abordées.
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2.2. STABILITE DES MOUSSES

La stabilité d'une mousse est li¢e a la stabilité des films séparant les bulles de gaz. Dans le cas
de I'eau pure une mousse est totalement instable. Par contre dés que I'on ajoute un tensioactif
cette stabilit¢ peut s'améliorer fortement. Ceci se comprend aisément par l'adsorption du
tensioactif ionique a l'interface liquide/gaz. Un film entre deux bulles se compose de deux
interfaces. Les tensioactifs s'absorbent sur chacune d'elle la partie polaire dans la phase
liquide. Du fait de cette orientation des molécules, il y a un champ de force électrostatique
répulsive qui se crée (Figure 2.1). La stabilité du film va donc étre contrdlée par le jeu de
forces telles que : les forces de van der Waals, les forces électrostatiques, des forces stériques,
etc..
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Figure 2.1 : Schéma simplifi¢ d'un film entre deux bulles.

L'ensemble de ces forces va contréler 1'épaisseur du film. Une grandeur permettant
d'interpréter les variations de I'épaisseur d'un film est la pression de disjonction : IT [Bergeron
1999, Langevin 1999]. Celle-ci correspond a la différence entre la pression normale a
l'interface et la pression dans le liquide. L'état de couverture du film par le tensioactif peut
s'étudier de plusieurs maniéres. La moussabilité, que nous définissons comme le rapport entre
le volume de mousse et le volume de liquide initial, est d'autant meilleure que le tensioactif
couvre rapidement les interfaces et que les films ne cassent pas trop vite.

La mesure de la tension de surface permet d'accéder a la concentration de surface, I'. La
présence d'une interface entre les phases implique 1'existence de grandeurs thermodynamiques
d'exces la caractérisant. La tension de surface correspond alors a l'exces d'énergie par unité de
surface :
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Y:X

ou A est l'aire de la surface, F est I'énergie libre et AF I'excés d'énergie libre. Par définition on
peut écrire pour un systeme a la température T comprenant N; molécules i :

AF = —TAS+ Y AN, + YAA (17)
i

ou AS est l'exces d'entropie, L; est le potentiel chimique des molécules i, AN; l'excés de ces
mémes molécules. On obtient alors :

oA, (18)
a, A
Et dans le cas d'une solution diluée on obtient I'équation de Gibbs :
r=_1 9 (19)
RT dlIn(c)

ou c est la concentration en volume de I'élément absorbé a l'interface, R la constante des gaz
parfaits. Notons qu'ici il s'agit d'une solution ne contenant qu'un élément. Le formalisme de
Langmuir donne une équation d'état de l'interface reliant la tension de surface a la
concentration de surface. Si 1'on regarde le flux de matiere a l'interface, en tenant compte de
l'adsorption et de la désorption on a une équation de la forme :

dr -

dr _ E, . —Eq
o =Bexp( o Ye(T',, —T) — ovexp( o )y (20)

ou B et o sont des constantes, E, et E4 sont respectivement les énergies d'adsorption et de
désorption. Dans le cas ou ces énergies sont indépendantes de I', on a a I'équilibre :
dr' 0= C /T,

PR A D 21
dt a 1-T/T., @l

avec a la concentration de Szykowsky et I'.. la concentration de surface a saturation. En
utilisant 1'équation de Gibbs on obtient :

Yo—y=-RTI,, ln(l—FL) = RTT_ In(1+5) (22)
a

oo

Rappelons que cette équation est valable a I'équilibre pour des tensioactifs non ioniques. Pour
donner un ordre de grandeur pour des tensioactifs classiques tels que le SDS (Sodium
Dodecyl Sulfate) et le Triton X-100, I.. est de l'ordre de 107" mol.cm™, ce qui correspond a
des surfaces par molécule de l'ordre 60 4 90 A? [Bonfillon 1994, Langevin 1999, Lin 1990].

Jusqu'a présent nous avons considéré le cas a 1'équilibre, mais la connaissance de la
dynamique d'adsorption donne plus d'information sur le processus. Dans le cas ou l'adsorption
est contrélée par la diffusion, on peut utiliser la loi de Fick pour exprimer le transfert de
masse entre la solution et l'interface. On peut ainsi trouver une solution pour la concentration
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de surface [Miller 1991]. Les calculs ne seront pas détaillés, précisons toutefois deux
approximations trés utiles pour interpréter les données de tension dynamique lorsque le
processus est controlé par la diffusion [Fang 1992, Langevin 1999] :

D 1/2
(1) zoz(ﬂ et (23)
t—
RTI2( 1 \'?
= V. + — 24
Sre c (4DJ @9

ou Y. est la tension de surface a 1'équilibre. Les équations (23) et (24) sont respectivement les
approximations aux temps courts et aux temps longs.

Intuitivement nous pouvons conclure que: mieux les films seront couverts par les
tensioactifs, meilleure sera la stabilité d'une mousse, mais la seule connaissance de la
concentration de surface en tensioactifs ne suffit pas. La stabilit¢ de la mousse est controlée
par plusieurs processus [Bhattacharyya 2000, Langevin 1998, Langevin 2002] :

e Le mirissement d'Ostwald : diffusion du gaz des petites bulles vers les plus grosses.

e Le drainage : amincissement du film par écoulement du liquide.

e La coalescence : rupture du film entre les bulles afin de créer une plus grande bulle.

Ces processus dépendent de la viscosité et de 1'élasticité de surface. La coalescence est liée a
la résistance d'un film a la rupture. L'étude du temps de vie d'un film mince en fonction des
concentrations en résines et en asphalténes est présentée et discutée dans une prochaine partie
(cf. § 2.4.2). Le drainage correspond a l'amincissement des films qui est controlé
essentiellement par la viscosité de volume, et est sensible a la viscoélasticité de surface. Le
module de Gibbs caractérise la compressibilit¢ d'une couche. Il est défini par [Langevin
1999] :

& = A (25)

avec g le module de Gibbs, A l'aire de l'interface. Ce parametre de compression peut étre
assimilé a un module élastique par analogie aux systémes en volume, dans le cas d'une couche
insoluble. Pour une couche soluble, le modele de Levich [Levich 1962] (appelé parfois
modele LT de Lucassen-Tempel) suppose qu'il y a dissolution des tensioactifs lors de la
compression de la surface, et adsorption lors de l'expansion [Bhattacharyya 2000, Bonfillon
1994, Langevin 1999, Monroy 1998]. La dissolution lors de la variation de l'aire implique
donc un terme de dissipation supplémentaire. Dans ce cas la réponse a une déformation
sinusoidale est décrite par un nombre complexe :

€ =¢,(0)+1mx(w) (26)

ou K est la viscosité de surface, ® est la fréquence d'oscillation. Si la fréquence est trés faible
le systéme a toujours le temps d'atteindre 1'équilibre, €. =k =0. Dans le cas opposé a haute

fréquence la couche n'a pas le temps de répondre et elle se comporte comme une monocouche
insoluble, k=0 ete=¢g;. Afin de déterminer l'effet des asphalténes et des résines sur les
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propriétés viscoélastiques de l'interface, ce type de mesures a été réalisé avec la méthode de la
goutte oscillante (cf. § 2.4.3).
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2.3. METHODES EXPERIMENTALES

2.3.1. Extraction des résines et des asphalténes

Les résines et asphalteénes, utilisés pour cette étude, proviennent de la méme huile de gisement
qui est une huile lourde du Venezuela. Tous les solvants sont de grade Pur pour Analyse
provenant de SDS, Ia silice est de taille 60 et de grade chromatographique.

La précipitation des asphalténes a été effectuée au n-heptane selon le mode opératoire proposé
par le Laboratoire Central des Ponts et Chaussées. La concentration en asphalténes du brut est
de 10 % en poids a I'heptane et 17 % au pentane. Le précipité est récupéré par filtration,
nettoy¢ au toluéne, puis séché. La fraction soluble est ensuite absorbée sur un gel de silice
dans une colonne chromatographique. Apres quoi, les résines sont extraites a 1'aide d'une
solution d'acétone (40 %), de MeCl ou chlorure de méthyléne (28 %) et de toluéne (32 %)
[McLean 1997a] (Figure 2.2).

Brut
heptane
insolubles solubles
A 4 A
Asphalténes Maltenes
acétone
MeCl
toluéne
désorption
Résines Saturé

Aromatiques

Figure 2.2 : Schéma d’extraction des asphalténes et des résines.

Les asphalténes et les résines sont ensuite mis en solution dans du toluéne a différentes
concentrations en poids. L'unité utilisée pour les concentrations est le % en poids.

49



2. EFFET DES ASPHALTENES ET DES RESINES A L'INTERFACE HUILE-GAZ

2.3.2. Moussabilité

Les tests de moussabilité sont réalisés dans un tube de verre (hauteur 20 cm, diametre 3 cm) a
la base du quel est placé un fritt¢ de verre (Figure 2.3). La mousse est produite par injection
de gaz (azote).

Mousse

Solution H,,

s,

Fritté

I

Gaz:
Débit constant

Figure 2.3 : Dispositif expérimental pour la mesure de la moussabilité.

Pour un débit donné, la moussabilité f est caractérisée par le rapport entre le volume total
(mousse + liquide), et le volume initial de solution, c'est-a-dire : f =H,, /H; . Ce paramétre

est purement qualitatif mais permet de comparer la capacit¢ a mousser des solutions. D'autre
part, il est li¢ au temps de vie des films puisque la hauteur maximum est atteinte quand la
production de bulles contrebalance leur destruction.

11 faut préciser que ce type d'expérience donne des informations sur les effets des tensioactifs
en place et non sur le processus réel en milieu poreux. Les échelles de temps pour la
formation de bulles millimétriques sont de l'ordre de la seconde, alors que sur champs les
temps sont supérieurs de plusieurs ordres de grandeurs. D'autre part, 1'évaporation du toluéne
affecte grandement la mesure.

2.3.3. Temps de vie de films

Le dispositif utilisé pour ces mesures est composé d'un anneau en acier inoxydable (diametre
1 cm) et d'un récipient fermé contenant la solution permettant de travailler en atmosphere
sursaturée en vapeur de toluene (Figure 2.4). L'anneau horizontal est trempé dans la solution
puis retiré formant ainsi un film. On mesure alors le temps de vie du film avant rupture a I'ceil
nu. Le processus de rupture de film mince étant aléatoire, la mesure est effectuée 50 fois.
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L Film

ﬁ <«—— Vapeur de toluéne.

Figure 2.4 : Dispositif expérimental pour la mesure de temps de vie de film.

2.3.4. Les propriétés de surface

Les mesures de tension dynamique et des propriétés viscoélastiques sont obtenues avec un
tensiometre [Benjamins 1996] qui automatise les méthodes de la goutte pendante et oscillante
[Johnson 1994, Johnson 1996, Lin 1990]. La géométrie de la goutte est déterminée par
analyse d'images successives, et la tension dynamique est obtenue en fonction du temps apres
résolution de 1'équation de Laplace :

AP = y(i+ij (27)
Rl RZ

avec Y la tension interfaciale, R, et R, les rayons de courbure, et AP la différence de pression
entre les deux phases.

Le volume de la goutte peut étre soumis a de faibles oscillations sinusoidales a une fréquence
choisie. Cette variation du volume produit donc une variation sinusoidale de l'aire A de la
goutte. On obtient alors le module de Gibbs défini par I'équation (25). Précisons que les
expressions précédentes négligent les effets de dissipation visqueuse dans le volume, et
doivent étre corrigés avec des liquides trés visqueux [Johnson 1994].

La goutte est formée avec une seringue et se trouve en atmosphére sursaturée en vapeur de
toluéne. Un moteur contrdle le volume de la goutte. Toutes les mesures sont effectuées a
volume constant, a pression atmosphérique et a 20 °C. Les expériences de rhéologie de
surface ont été réalisées avec une variation de l'aire de 5 % et une période d'oscillations de
10 s.

2.3.5. Micromodéle

Le micromodele est un dispositif de visualisation 2D constitu¢ de deux plaques transparentes
superposé€es. Une des plaques a une surface plane, sur l'autre un motif en relief est
photogravé. C'est ce relief qui modélise la structure du milieu poreux (pores, restrictions,
chenaux, etc.). Nous avons utilisé des micromode¢les en verre. Les micromodeles sont utilisés
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dans le but qualitatif d'observer des phénomenes tels que la coalescence, la nucléation, etc.
(cf. la revue de Lenormand [Lenormand 1999]). Nous n'avions donc aucune exigence sur le
motif utilisé.

Les plaques de verres sont rectangulaires de dimension : 22.8 cm X 5.5 cm X 0.1 mm. Il y a
deux motifs (Figure 2.5), qui correspondent a des obstacles carrés de tailles différentes : les
plus grands font 1.5 mm, les plus petits 0.5 mm. La largeur des chenaux varie de 0.1 a 0.5
mm.

LLIIETTLY

L

biddiiiidlililllLL

TLIK

Figure 2.5 : Micromodéle en verre saturé avec une solution a 1 % d'asphaltenes, la
phase liquide en sombre et le solide en claire.

Les fluides utilisés sont deux solutions de 1 et 20 % d'asphalténes dans du toluene. Les
solutions furent d'abord saturées en CO, a pression ambiante. Une fois le liquide mis en place
dans le micromod¢le, la déplétion a été réalisée par soutirage du fluide a débit constant (3
cm’.h™), une caméra CCD permettant d'enregistrer en continu l'expérience.

Dans un deuxieme temps, afin d'étudier le facteur temps, le micromode¢le a été saturé en huile,
et des bulles de gaz ont ét¢ mises en place dans le réseau. Le dispositif a été laissé ainsi
pendant plus d'un mois, apres quoi le fluide en place a été¢ déplacé par injection d'eau. Cette
derniére expérience a été faite avec la solution a 20 % uniquement.
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2.4. RESULTATS ET DISCUSSIONS

2.4.1. Moussabilité

La Figure 2.6 montre la variation de la moussabilit¢ en fonction de la concentration
d'asphalteénes (C,sph) en solution dans du toluene pour trois débits. On observe un changement
de pente avec un déplacement aux plus faibles concentrations quand le débit augmente.
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Figure 2.6 : Moussabilité en fonction de la concentration en asphalténes pour trois
débits différents.

La viscosité classique des solutions, appelée "viscosité de volume" pour la différencier de la
viscosité de surface, est représentée en fonction de Cqqpn sur la Figure 2.7. On peut remarquer
un changement de régime autour de 10 % d'asphalténes. Ce résultat a déja été observé pour
des solutions d'asphalténes dans différents solvants [Ramos 2001] ou dans les malténes
[Hénaut 2001]. Ce comportement est similaire a celui des solutions de polymeres en régime
semi-dilué qui entrent en contact & la concentration de transition ¢ [Hénaut 2001].
L'enchevétrement des molécules fait donc brutalement augmenter la viscosité.

Sur la Figure 2.8 est représentée la variation de la viscosité en fonction de la concentration en
résines, pour des solutions contenant 10 % en poids d'asphalténes. On remarque : d'une part
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que la viscosité varie peu avec les résines, et d'autre part que les solutions contenant des
résines sont beaucoup moins visqueuses que la solution sans résines. Ceci se comprend
aisément en considérant le modele de "micellisation" des asphalténes par les résines. Les

résines entourant les asphalténes font alors écran, évitant I'enchevétrement des molécules
[Hénaut 2001].
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Figure 2.7 : Viscosité de volume en fonction de la concentration d'asphalténes.
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Figure 2.8 : Viscosité de volume de la solution a 10 % d'asphalténes en fonction de
la concentration en résines.
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La variation de la viscosité et celle de la hauteur de mousse au plus haut débit sont trés
proches. Une fois formée, la mousse se désagrege sous l'effet du drainage et de la rupture des
bulles. Le drainage se produit a la fois dans les films séparants les bulles et dans les bordures
de Plateau connectants les films. Dans les deux cas, la vitesse de drainage est inversement
proportionnelle a la viscosité du liquide [Verbist 1999]. Quand I'épaisseur du film est
suffisamment petite il peut y avoir rupture. En 1'absence de forces répulsives, associées a la
formation d'une couche compacte de tensioactifs, I'épaisseur critique est bien définie et est de
I'ordre de quelques dizaines de nm [Vrij 1966]. Si I'on admet que les asphalténes ne forment
pas une couche suffisamment compacte, aux temps courts dans le cas présent, le temps de vie
de la mousse dépendra fortement de la viscosité. C'est ce qui est observé pour le haut débit.
Le comportement a plus faible débit doit avoir une autre origine. En effet, la vitesse de
formation des bulles diminuant, les asphalténes peuvent mieux couvrir les surfaces.

6. A 0% de résines
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Figure 2.9 : Moussabilité en fonction de la concentration en asphalténes pour deux
solutions : une avec 5 % de résines, l'autre sans résines. Débit de
0.5 L.min™".

Sur la Figure 2.9, la moussabilité¢ est représentée en fonction de la concentration en
asphalténes pour deux solutions, I’une contenant 5% de résines, l’autre sans résines.
L'absence d'effets des résines, a cette concentration, indique que la couverture de surface doit
étre la méme dans les deux cas. La Figure 2.10 montre la moussabilité en fonction du rapport
résines/asphaltenes. La série de solutions contenant 10 % d'asphalténes et différentes
concentrations de résines ne présente pas de variations notables, comme la viscosité de
volume (Figure 2.8). Par contre, pour l'autre série, dont la concentration en résines est
constante (5 %), f augmente rapidement aux faibles valeurs de R/A (c'est-a-dire aux fortes
concentrations d'asphaltenes). Remarquons que les solutions a 10 % en asphalténes, 1'une avec
5% de résines l'autre sans, montrent la méme moussabilité alors que les viscosités sont
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différentes. Il semble donc que la concentration en asphalténes soit un facteur important pour
la moussabilité. Ce résultat n'est pas dii uniquement a une augmentation de la viscosité mais
également a une meilleure couverture des interfaces par les asphalténes.
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Figure 2.10 : Moussabilité en fonction du rapport Résines/Asphalténes (R/A) pour deux
solutions : une a 10 % d'asphalténes, 'autre a 5 % de résines.

2.4.2. Temps de vie de films

La Figure 2.11 montre le temps de vie T de films pour des solutions avec et sans résines en
fonction de la concentration d'asphalténes (moyenne de 50 mesures). Comme pour la
moussabilité, I'absence d'effet des résines confirme que la viscosité n'est pas le principal
facteur. Cela suggere ¢galement que la couverture du film est la méme avec ou sans résines,
tout du moins pour 5 % de résines. Nous verrons que les propriétés de surface peuvent étre
controlées par les résines a partir d'une certaine concentration de résines pour une
concentration d'asphalténes donnée.

En supposant que la rupture se produit via la nucléation de trou dans le film [de Gennes ,
Exerowa 1992], le temps de vie des films peut étre décrit par :

T=o0exp (kE_Tj (28)
B

avec o o< Ty S/S, S l'aire du film, Sy 'aire d'un trou et Tp un temps caractéristique de diffusion
pour le trou proportionnel a la viscosité, E* est une énergie d'activation, T la température
absolue et kg la constante de Boltzmann.
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Figure 2.11 : Temps de vie de films en fonction de la concentration en asphalténes pour
une solution avec 5% de résines et une seconde sans résines. La ligne
représente le fit par le modele.

En supposant que le potentiel chimique du tensioactif dans le film est constant, et qu'apres la
rupture il devient égal a celui du tensioactif en solution pu=kgT In(c/cy), Exerowa et al.
[Exerowa 1992] donnent la dépendance suivante pour T en fonction de la concentration ¢ :

B
T=oexp| — (29)
In(c, /c)
Ils trouvent une trés bonne corrélation avec le comportement de films minces formés avec des
solutions de tensioactifs a une concentration inférieure a la concentration critique micellaire
(cmc).

Dans un autre modele proposé par de Gennes [de Gennes |, 1'énergie d'activation est li¢e a
I’¢lasticité de surface. En effet, la nucléation d'un trou implique une compression locale des
molécules tensioactives, et I'on peut supposer une relation du type :

E* =~¢S, (30)

Expérimentalement on trouve des lois du type € ~2I1 aux faibles concentrations [Lucassen
1975, Lucassen-Reynders 2001]. En utilisant cette expression et 1'équation (22), on trouve
finalement une loi proche de I'équation (29).

L’ajustement avec 1'équation (29) est montré sur la Figure 2.11. Une bonne corrélation entre
les données expérimentales et la courbe théorique conforte 1'idée que les asphalténes peuvent
s'absorber a l'interface et se comporter comme un tensioactif.
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2.4.3. Tension dynamique et viscoélasticité de surface

2.4.3.1. Les solutions d'asphaltenes

Les mesures de tension dynamique pour des solutions d'asphalténes a différentes
concentrations sont représentées sur la Figure 2.12. L'ordre de grandeur du temps d'adsorption
est bien supérieur a celui des tensioactifs classiques. Les mesures de moussabilité et de temps
de vie de films font intervenir des temps courts, au plus quelques centaines de secondes. La
Figure 2.13 montre les valeurs de la tension de surface pour des temps inférieurs a 100 s. La
courbe ressemble a celle des solutions aqueuses de tensioactifs avant la cmc. Il faut rappeler
que le solvant est organique avec une faible tension de surface (28.5 mN/m au lieu de 72.8
mN/m pour 1'eau), 'amplitude de variation est donc petite. La tension interfaciale commence a
varier notablement dans la région ou le temps de vie de films augmente considérablement.
Ceci confirme le fait que ce temps de vie est probablement contrdlé par 1'¢élasticité¢ de la
couche d'asphalténes.

0.0 0.5 1.0 15 2.0
t(s)*10°

Figure 2.12 : Mesures de tension de surface huile/air pour différentes concentrations
d'asphalténes.

Bien que n'étant pas a I'équilibre aux temps courts, le modéle de Langmuir (Eq. (22)) a été
utilisé afin de déterminer un ordre de grandeur pour la concentration de surface. Sur la Figure
2.13 sont représentés deux calculs. La ligne pleine correspond au cas ou la tension du toluéne
est ajustable, on obtient alors : 'y ~ 28.4 mN.m’, T~ 1.3 107 mol.m'z, a ~ 3 %wt. La courbe
discontinue correspond au cas ou 7y, est fixée a 28.5 mN.m'l, ontrouve: '~ 1.1 107 et a ~
1.2 %wt. Cet ordre de grandeur pour I' donne une surface par molécules a l'interface d'une
dizaine de nm’.
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Figure 2.13 : Valeurs de la tension de surface en fonction de la concentration en
asphalténes pour des temps inféricurs a 100s. Les lignes représentent le fit
avec le modéle de Langmuir Eq. (22).

Les courbes de la Figure 2.12 présentant la tension dynamique pour différentes concentrations
ont un aspect similaire a ce que 1'on peut observer pour des solutions dont l'adsorption est
controlée par la diffusion [Lin 1990]. La grande différence est 1'échelle de temps qui est
beaucoup plus longue (quelques jours). Nous avons également observé qu'aprés un temps
suffisamment long (~ un jour), et pour les plus grandes concentrations, la surface de la goutte
se solidifiait. Une fois la solidification commencée, la distorsion de la géométrie de la goutte
fausse la résolution de 1'équation de Laplace, qui n’est applicable que pour des liquides. La
tension dynamique mesurée n'a plus de sens. C'est ce que l'on observe au niveau de la
reproductibilité des mesures, comme on peut le remarquer Figure 2.14 pour deux solutions a
20 % d'asphalteénes. Les deux séries de mesures coincident trés bien jusqu'a t =15000 s, apres
quoi, les courbes sont completement différentes. Nous verrons plus loin que ce point de
divergence est corrélé a une brutale augmentation du module élastique de Gibbs. Dans un
premier temps, nous nous intéresserons aux premicres parties de ces courbes.
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Figure 2.14 : Mesures de tension dynamique pour deux solution a 20%
d'asphalténes.

Nous avons d'abord essay¢ les approximations aux temps longs (Eq.(24)) et courts (Eq. (23)).
Celles-ci ne sont valables que si I'adsorption est controlée par la diffusion.

La valeur de D, avec l'approximation aux temps courts, est inférieure a 10" 'cm®.s™, ce qui
correspondrait a des objets absorbés de taille millimétrique. La valeur trouvée n'est donc pas
physique. L'approximation aux temps longs est plus difficile a obtenir car 1'on doit connaitre
la concentration de surface. Or I'équation de Gibbs n'est applicable qu'a 1'équilibre. Nous
avons alors essay¢ de déterminer un ordre de grandeur en appliquant 1'équation (19) aux
valeurs d'équilibre Y. données tableau 1 (pour la définition de 7. voir plus loin). Avec cette
démarche nous obtenons T'.=4.2 10" mol.cm™. Cela correspond a une surface par
molécules environ dix fois plus grande que pour de petites molécules tensioactives, ordre de
grandeur qui semble raisonnable vu la structure des molécules d'asphalténes. En utilisant cette
valeur dans 1'équation (24), on obtient une valeur de D encore trop faible
(D=4.6 102 em? s71) incompatible avec la taille des molécules. Nous avons aussi essayé un
formalisme plus complet en suivant la méthode proposée par Lin & al [Lin 1990] permettant
d'interpréter I'ensemble de l'intervalle de temps. La encore des valeurs non physiques pour D
sont obtenues. On peut donc en conclure que le processus d'adsorption n'est pas enticrement
contrdlé par la diffusion.

De nombreux travaux montrent que certaines especes chimiques, telles que les protéines, ont
besoin de plus de temps pour atteindre 1'équilibre. Serrien et al. [Miller 2000, Serrien 1992,
Serrien 1990] proposent le modele suivant pour décrire la variation trés lente de la tension de
surface :

. adsorption par diffusion du tensioactif dans sa forme d'origine a l'interface ;

. dénaturation ou réorientation des molécules a la surface ;
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. ¢établissement d'un nouvel équilibre.

Ils supposent également que seuls les tensioactifs dans leur forme native peuvent s'échanger
avec la sub-surface. La tension dynamique peut étre alors décrite par [Serrien 1992, Serrien

1990] :
[4t
Y="7.+ Ocexp(— —j+[3 exp (—kt)
T

avec L +B =7, — V.

(1)

ou Y est la tension interfaciale du solvant, . est la tension interfaciale a I'équilibre, k est le
taux de transformation entre les deux états des molécules, o et B sont des constantes. Le

premier terme en e_*/I correspond au processus de diffusion, la seconde exponentielle
représente la réorientation des molécules a l'interface.

Nous avons essayé de corréler les mesures expérimentales avec l'expression (31) pour les
concentrations a 4, 10, 15 et 20 % d'asphalténes. Aucun des ajustements n'ont donné de
résultats satisfaisants. Non seulement la qualité de ces ajustements était mauvaise, mais
surtout le temps caractéristique de diffusion, T, était plus long que celui de réorientation, k™,
résultat inconsistant. L'expression (31) ne décrit donc pas les expériences. Il est probable que
I'adsorption par diffusion est extrémement rapide du fait des fortes concentrations. Par
conséquent, la variation temporelle observée n'est peut-étre due qu'a la réorganisation des
molécules et/ou a la présence d'une barriere d'adsorption. Nous avons alors essayé un modele
simplifié sous la forme d'une exponentielle décroissante comme suit :

Y =", +Ayexp(-kt) avec Ay="7y; -V, (32)

ou v; est la valeur de tension interfaciale atteinte apres adsorption par diffusion, i.e. aux temps
courts. Les résultats sont représentés sur la Figure 2.13, et les valeurs des parameétres sont
regroupées dans le Tableau 2.1.

Tableau 2.1 : Parameétres utilisés dans ['équation (32).

C (% wt) 4 10 15 20
Ye (mN.m™) 26.34 25.44 25.02 24.71
Ay (mN.m™) 2.07 2.52 2.81 2.92
k(s 2,6.10° | 3,0.10° | 6,2.10° | 8,7.10°

Pour la concentration a 4 % d'asphalténes la corrélation est excellente sur l'ensemble de
l'intervalle de temps. Précisons que I'expression utilisée n'est qu'une exponentielle
décroissante, elle ne permet de mettre en évidence qu'un temps caractéristique. Pour les
concentrations supérieures, la corrélation est bonne sur le début des données, intervalle de
temps qui nous intéresse pour le moment.
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Figure 2.15 : Corrélation entre les mesures de la tension dynamique et 1'équation (32)
(lignes pleines).

Le paramétre k' est représenté sur la Figure 2.16 en fonction de la concentration en
asphaltenes. Une rupture de pente se produit a Cuepn =10 %. Cette valeur critique de la
concentration correspond a la concentration de transition ¢’ observée pour la viscosité. Ceci
pourrait s'expliquer par l'association des agrégats d'asphaltenes. Si l'on suppose que la
réorganisation des molécules commence en solution par la formation d'agrégats, que ceux-ci
sont absorbés tels quels, alors il se comprend aisément que le processus de réorientation a
l'interface s'accélere.
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Figure 2.16 : Parametres k et Ay en fonction de la concentration en asphaltenes.
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\

Nous avons mentionné précédemment la formation d'une crolte "solide" a la surface de la
goutte pour des concentrations supérieures a 10 % (tout du moins, sur l'intervalle de temps
des mesures). La formation d'une telle couche influe forcément sur les propriétés
viscoélastiques de l'interface. La variation du module élastique en fonction du temps est
représentée Figure 2.17. On observe, pour deux concentrations, une augmentation brutale du
module ¢élastique. Plus la concentration est élevée, plus 'accroissement brutal de € se produit
tot. Pour les concentrations a 15 % et 20 %, la transition de phase a l'interface se produit pour
t" = 10%. Pour 10 % d'asphalténes elle s'effectue plus tard entre 3.10* et 8.10%. Il semble donc
que 10 % soit ici aussi une valeur critique quant au changement s'opérant a l'interface.
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Figure 2.17 : Module de Gibbs en fonction du temps pour différentes concentrations
d'asphalténes.

Quelques remarques sont a faire a propos de ces mesures :

e Comme nous l'avons expliqué, le changement de la nature de 1'interface va jouer sur
la validité des mesures. Ces résultats sont donc a prendre avec précautions. Notons
que la reproductibilité est trés satisfaisante surtout pour une analyse qualitative
(Figure 2.18).

e Malgré l'atmosphére sursaturée en toluene, l'évaporation va intervenir dans ce
processus, mais les mesures sur l'effet des résines vont montrer que 1'évaporation
n'est pas un parametre critique.
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Figure 2.18 : Reproductibilité¢ des mesures du module de Gibbs pour deux solution a
20 % d'asphaltenes.

2.4.3.2. Les solutions d'asphalténes et de résines

Nous allons maintenant regarder l'effet de l'ajout de résines sur une solution a 10 %
d'asphalteénes. Sur la Figure 2.19 sont représentées les mesures de tension dynamique pour des
solutions a 10 % d'asphalteénes avec ou sans résines. Il y a une nette différence entre les deux
plus fortes concentrations en résines (10 et 20 % en poids) et la plus faible (5 %). Ces
résultats ont été ajustés avec l'équation (32), les paramétres utilisés sont réunis dans le
Tableau 2.2. La cinétique ralentit 1égerement avec 1'ajout de 5 % en résine, puis s'accélere
d'un facteur 10 pour les concentrations a 10 % et 20 %. D'autre part, la valeur de la tension de
surface a I'équilibre calculée avec l'expression (32) augmente avec la concentration en résines.

Entre la solution sans résines et celle & 5 % le comportement global est le méme, seule la
cinétique change. Le ralentissement de la cinétique peut se comprendre par le modele de
solubilisation des asphalténes par les résines décrit précédemment. McLean & al [McLean
1997¢c] ont propos¢, pour l'interface eau/huile, que les agrégats d'asphalténes partiellement
solubilisés par les résines peuvent s'absorber a la surface. Dans ce cas I'équilibre, di a la
réorganisation de telles "micelles" a l'interface, nécessite plus de temps. L'accélération de la
cinétique pour les deux plus fortes concentrations de résines montre que la couverture de la
surface a changé. Les asphalténes étant solubilisés par une partie des résines, on peut supposer
qu'a partir d'une concentration limite en résines celles-ci contréleront l'interface. Puisqu'elles
sont de tailles plus petites, la cinétique est accélérée. Ese & al [Ese 1999] ont observé le
méme phénomene. Pour l'interface huile/eau ils trouvent un rapport critique R/A de 0.5.
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Figure 2.19 : Mesures de tension dynamique pour des solutions a 10 % d'asphaltenes
et pour différentes concentrations en résines.

Tableau 2.2 : Paramétres utilisés dans ['équation (32).

Crésines % Wt
CM:( 10% ) 0 5 10 20
Y. (mN.m™) 25.44 26,70 27.19 27.60
Ay (mN.m™) 2.52 1,58 0.60 0.52
k(s 3,0.10° | 1,5.10° 3.10* 4410

Les mesures de rhéologie de surface sont présentées sur la Figure 2.20. Il n'y a aucune
différence notable entre la solution a 5 % de résines et celle ne contenant que les asphalténes.
Par contre, pour les solutions a 10 % et 20 % de résines, 1'augmentation du module élastique
n'est plus observée, du moins sur cet intervalle de temps. Ceci concorde avec l'interprétation
précédente. Le film étant contrdlé par les résines a ces concentrations, il n'y a plus
changement de la nature de l'interface. L'augmentation de la compressibilité avec les résines a
aussi été observée par Ese & al [Ese 1999].

Remarque : Pour une méme concentration d'asphalténes la formation de la "peau" a
l'interface dépend de la quantit¢ de résines. Donc I'évaporation n'est pas a
l'origine du phénomeéne. Par contre c'est un parametre qui peut perturber la
cinétique en l'accélérant.

Du fait de la diminution de la rigidité du film, la stabilit¢ des mousses de brut devrait étre
corrélée avec le rapport R/A, comme c'est le cas pour la stabilité¢ des émulsions [McLean
1997b]. Tout du moins sur des temps longs car les propriétés de surface ne sont pas affectées
aux temps courts. Malgré tout, on ne peut pas conclure qu'il suffit d'avoir le plus faible
rapport résines-asphalténes pour obtenir la mousse la plus stable. En effet, certains auteurs ont
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montré que la stabilité des émulsions pouvait étre optimum pour un R/A donné [McLean
1997c]. D'autre part l'activité interfaciale des asphalténes dépend de leur état de solubilité,
donc les propriétés interfaciales vont dépendre du mélange utilisé pour les solubiliser, a savoir
le rapport entre le précipitant (alcane) et le solvant (toluéne) [McLean 1997b, McLean
1997c].
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Figure 2.20 : Module de Gibbs en fonction du temps pour des solutions a 10 %
d'asphalténes et différentes concentrations de résines.

2.4.4. Etudes en micromodéle

Afin de vérifier 'existence d'une interface solide, et ses effets sur la coalescence des bulles en
milieu poreux, des expériences de visualisation ont été réalisées sur micromod¢le a 1'Institut
de Mécanique des Fluides de Toulouse (IMFT).

2.4.4.1. La nucléation

La nucléation est abordée en détail dans un autre chapitre. Schématiquement ce processus
correspond a la croissance par diffusion de microbulles préexistantes, celles-ci étant piégées
dans les rugosités.

La premiére difficulté a été d'observer la nucléation au sein du milieu poreux. En effet, lors du
soutirage la nucléation s'effectue préférentiellement dans les embouts, les fubings. Cette
premiere remarque nous rappelle qu'il faut prendre avec précaution les résultats d'expériences
de déplétion sans visualisation.
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Une fois ce probléme minimisé, la nucléation a pu étre observée dans le milieu poreux. Tout
comme cela a été observé par d'autres auteurs, la nucléation se produit a la surface des parois
solides, puis les bulles se détachent et vont vers le centre [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El
Yousfi 1997, Li 1991, Li 1995b].

Smith [Smith 1988] a émis I'hypothése que les asphalténes pouvaient étre des sites de
nucléation. Bora ef al. [Bora 1997] avec des expériences en micromod¢le haute pression n'ont
observé aucune augmentation du nombre de bulles nucléées avec la quantité d'asphalténes.

Aucune différence notable n'a pu étre observée entre la solution a 1 % et celle a 20 % pour un
méme débit de soutirage. Il semble donc que la concentration en asphalténes ne joue aucun
role sur la nucléation.

2.4.4.2. La coalescence

Notre propos n'était pas l'é¢tude proprement dite de la nucléation, mais l'influence des
asphalténes sur tout le processus. La coalescence est le mécanisme qui controlera en partie
I'état de la phase de gaz dispersée. Nous avons pu observer ce qui se passait quand deux
bulles de gaz se trouvaient en contact. Dans le cas de la solution a 1% la coalescence se
produit "instantanément", résultat attendu puisque les expériences précédentes nous ont
montré que la formation de la peau se produit au-dessus de 10 % d'asphaltenes. La méme
observation a ¢été faite avec la solution a 20 %, ce qui peut s'expliquer par 1'échelle de temps
trop court de ces expériences. En effet, les interfaces avaient un age de l'ordre de la demi-
heure ou de I'heure quand il y avait contact, or la formation de la peau semble se produire
apres minimum 4 heures (§ 2.3.4). Pour prendre en compte la cinétique lente, nous avons
laissé plus d'un mois une solution a 20 % contenant des bulles dans un micromode¢le. Dans ce
cas également nous n'avons pas pu observer de preuves sur l'existence d'une peau. Il faut tout
de méme préciser qu'une seule expérience a été faite, donc la reproductibilité n’a pas été
testée.

Les expériences en micromodele semblent montrer qu'il n'y a pas formation de "peau". Cela
veut-il dire que dans le cas de la goutte pendante c'est un effet de I'évaporation? C'est peu
probable puisque pour deux solutions avec la méme quantité d'asphalténes (10 % en poids),
on observe la formation d'une crolite uniquement s'il y a moins de 10 % de résines. Il y a peut-
étre une compétition avec I’adsorption sur les parois du micromodele. Les asphalténes avec
ou sans résines sont connus pour s'adsorber a la surface des solides. Acevedo et al. [Acevedo
1998] trouvent des taux d'adsorption de l'ordre du mg.cm™ pour des solutions d'asphalténes
avec ou sans résines. Ramos ez al. trouvent des taux de l'ordre de quelques centaines de mg.g™'
[Ramos 2001]. Ce sont des valeurs non négligeables qui peuvent avoir leur importance.
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2.5. CONCLUSION

Toutes les expériences effectuées : moussabilité, temps de vie de film, tension statique et
dynamique, rhéologie de surface et viscosité de volume, montrent un changement de régime
pour une concentration d'asphalténes autour de 10 % en poids. Ce comportement peut étre di
a la formation d'agrégats d'asphalténes, ce qui influe sur le mécanisme d'adsorption. Il est
évident qu'aux concentrations étudiées, le processus d'adsorption a l'interface huile-gaz n'est
pas controlé par la diffusion. L'équilibre serait alors obtenu par une réorganisation des
molécules d'asphalténes a la surface. Ce réarrangement des asphalténes meéne a la formation
d'une "peau", celle-ci est bien identifiée par 'accroissement du module ¢élastique interfacial.
Le module de Gibbs est un parametre important pour la stabilité des mousses puisque la
coalescence des bulles va étre limitée par la rigidité de l'interface.

Nous avons observé la solubilisation des asphalténes par les résines. La conséquence
importante est la diminution de la rigidit¢ de l'interface aux temps longs avec la fraction de
résines. Aux temps longs la stabilit¢ des mousses dépend donc fortement du rapport
résines/asphalténes, comme c'est le cas pour les émulsions.

Enfin, le facteur temps est important. Les résultats montrent qu'aux temps courts, I'ajout des
résines n'a pas d'effets. L'activité des asphalténes a la surface n'est significative qu'aux temps
longs. Cette remarque est importante puisque sur champs les échelles de temps sont grandes.

Ces résultats donnent une bonne image de l'activité interfaciale des asphalténes et des résines
en solution dans du toluéne, mais restent incomplets. En effet, pour modéliser les huiles il faut
prendre en compte la fraction d'alcanes dans le solvant. L'activité surfacique des asphalténes
dépend des autres constituants (saturés, aromatiques), de leur composition (celle-ci varie d'un
brut a l'autre), etc.. Des travaux avec un mélange toluéne-alcane seraient donc nécessaires
pour mieux modéliser 1'huile. Des mousses avec un temps de vie plus long et en milieu poreux
doivent étre étudiées afin de guider la modélisation.

Ces résultats ont été publiés dans la revue Journal of colloid and interface science [Bauget
2001].
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3. MODELE DU TYPE "APPROCHE DE DARCY"

Le propos est de modéliser des expériences de production de gaz par détente d'une
huile lourde ou légere. Initialement il n'y a pas de gaz (uniquement de l'huile et
¢éventuellement de 1'eau résiduelle). Au cours de la détente, les composants légers contenus
dans 1'huile sont libérés sous forme gazeuse a une certaine pression. Le volume de la phase
gazeuse augmente par détente et aussi par diffusion des composants légers. Au cours de la
détente on observe une production simultanée de gaz et d'huile. Nous admettrons qu'il n'y a
pas production d'eau. L'objectif de la modélisation est de représenter la production de gaz et
aussi I'évolution des parametres (saturation, pression) en tout point de la carotte.

La mod¢lisation s'appuie sur une description des mécanismes physiques déja utilisés dans le
modele de nucléation de I'lFP ou publiés dans la littérature :
e apparition de la phase gazeuse (nucléation) ;
e grossissement des bulles gazeuses par diffusion/convection ;
e dynamique de l'écoulement de la phase gazeuse suivant différentes formes (phase
piégée, phase discontinue, phase continue) ;
e dynamique de I'écoulement de la phase huile (forme continue, K,).

L'ensemble de ces mécanismes est décrit par un ensemble complet d'€quations continues.
Dans une premicre partie intitulée "Modélisation", nous allons examiner cette démarche en
détail. La derniére partie est consacrée aux simulations d'expériences de déplétion avec une
huile 1égere et des huiles lourdes.
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3.1. MODELISATION

3.1.1. Apparition de la phase gazeuse

L'apparition d'une phase gazeuse a partir d'un mélange a été largement étudiée hors milieu
poreux (cf. les revues suivantes : [Cole 1974, Cole 1979, Crum 1982, Franc 1995, Jones
1999a, Lubetkin 1994]). Pendant longtemps ce type de changement de phase était modélisé
par une approche thermodynamique et donc statistique. C'est le cas des modéles
thermodynamiques de nucléation "homogene" et "hétérogene", qui seront discutés plus loin.
Les nombreux résultats expérimentaux ont montré que ce type d'approche ne pouvait décrire
le processus de nucléation. Une description plus réaliste du processus par la préexistence de
microbulles est admise par la grande majorité des chercheurs travaillant sur 1'ébullition, la
cavitation, la décompression en physiologie, etc. Ceci est détaillé dans ce qui suit.

En milieu poreux la bibliographie est moins volumineuse mais le sujet n'est pas nouveau.
Malgré les résultats expérimentaux, hors et en milieu poreux, on trouve dans les publications
tous les types de modeéles : thermodynamiques [Betata 1998, Egermann 2000, Firoozabadi
1997, Firoozabadi 1996, Kashchiev 1993, Moulu 1989a, Parlar 1989, Tsimpanogiannis 2001]
ou bulles préexistantes [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El Yousfi 1997, Hirasaki 1988,
Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1989]. Il est de plus apparu dans le domaine pétrolier une
terminologie particuliecre qui différencie deux types de nucléation: "l'instantanée"
[Firoozabadi 1997, Firoozabadi 1996] et la "progressive" ou '"séquentielle" [Li 1995a,
Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1997]. L'utilisation d'une telle terminologie montre bien une
mauvaise description de la physique, et une confusion entre le processus de nucléation
proprement dit et les effets des conditions expérimentales sur l'observation (taux de déplétion
constant, déplétion par paliers, etc.). Ce paragraphe est une synthése des travaux existants qui
a pour but : d'éclaircir les idées sur ce qu'est le processus de nucléation proprement dit ; et de
dégager, comme cela a été fait dans les domaines non pétroliers, un modele physique et la
terminologie pertinente qui lui est associée.

Faisons I'état de l'art sur les modéles dits "de nucléation", en se limitant au cas d'un seul
constituant plus volatile dans un liquide non volatile (CH4 dans une huile, CO, dans I'eau,
etc.). C'est une physique relativement compliquée qui doit permettre d'interpréter la
sursaturation observée et I'évolution du nombre de bulles en fonction du temps.

Le point de départ de tous les modeles est la notion d'équilibre instable d'une bulle dans un
liquide.

3.1.1.1. Equilibre d"une bulle dans un liquide

Pour les notions de base, voir par exemple le livre de Pérez [Pérez 1993].
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equ

gaz gaz

liquide

Figure 3.1 : Principe du calcul de 1’équilibre thermodynamique des phases gaz et
liquide d’un fluide pur.

a. Cas d'un corps pur :

Prenons le cas d’un fluide pur avec coexistence d'une phase gazeuse et d'une phase liquide
(Figure 3.1). La température T est uniforme et sera constante dans toutes les expériences.
Pour le calcul des potentiels chimiques, nous utiliserons les hypothéses simplificatrices de gaz
parfait et de solution idéale. Le volume molaire du liquide est négligé devant le volume
molaire du gaz (le potentiel chimique d’un liquide ne dépend donc pas de la pression).

A I'équilibre thermodynamique, 1'égalité des fonctions de Gibbs dans les 2 phases impose les
2 conditions suivantes :
e ¢galité de la contribution de pression dans la fonction de Gibbs :

2
P, —P = TY (33)

ouP G ©t PL sont respectivement les pressions du gaz et du liquide, r est le rayon de

la bulle et y est la tension interfaciale (c'est la démonstration de la loi de Laplace).
e ¢galité des potentiels chimiques :

U =UL (34)

Dans le cas de l'interface plane (Figure 3.1a), les pressions sont égales (courbure nulle) et les
potentiels chimiques ont pour expressions :

0 Pequ
Ug(equ) =pg +RT hl(P—) (35)
0
i (equ) =R + V(P —Py) ~ 1’ (36)

v est le volume molaire du liquide. La pression Py est la pression de référence (ou standard)
servant a définir les potentiels de référence. L'égalité des potentiels chimiques impose :

Ug(equ) = (equ) (37)
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Toujours pour un fluide pur, calculons maintenant la condition d’équilibre d’une bulle de
rayon r dans le liquide a la pression Pp (Figure 3.1b). Le potentiel chimique du liquide est
indépendant de la pression et est inchangé. Le potentiel du gaz est maintenant :

o =HE +RTINCE) =G (equ) + RTIn(- 5-) (38)
0 equ

La bulle est en équilibre si les potentiels chimiques du gaz et du liquide sont égaux :

Ho =H (equ) + RT In(= ) = (equ) (39)

equ
La condition d'équilibre dans le cas de la l'interface plane (Eq. (37)) conduit a :

ln(:—G) =0 — P;=P, — P =P, —% (40)

equ

L'équilibre est possible pour un liquide en dépression par rapport a la pression d'équilibre
avec interface plane. Aux approximations pres, il faut que la dépression soit égale a la
pression capillaire, de facon a avoir une pression dans le gaz égale a la pression d'équilibre.

Voici quelques applications numériques afin de voir les ordres de grandeur. Considérons un
systéme eau-gaz avec une tension interfaciale de l'ordre de 50 mN.m™ :
e Soit une bulle dont le rayon est de I'ordre de la distance entre molécules d'eau 1i.e.
0.1 nm, on obtient une dépression de 10 000 bars.
e Bulle sphérique de rayon de l'ordre du nanometre : on obtient pour déclencher la
croissance de la bulle une dépression de 1000 bars.
e Bulle de rayon de 1 um : dépression de 1 bar.

Remarque 1

Si a la place d'une bulle dans un liquide, on avait une goutte de liquide dans un gaz, on aurait
toujours 1'égalité de la pression dans le gaz avec la pression d'équilibre, mais la pression dans
le liquide serait différente puisque la pression capillaire s'est inversée :

goutte de liquide dans le gaz : P =P, — P =P +ﬂ (41)
r

equ

Remarque 2

Si I'on ne néglige pas le volume molaire du liquide on obtient :

\'% \'%
PG = Pequ exp(ﬁ(PL - Pequ)j = Pequ exp (ﬁ (PL - PG - Pequ + PG )j (42)

v, 2y
PG = Pequ 28Y (ﬁ(_T - Pequ + PG ))
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Avec la loi des gaz parfaits, on fait apparaitre le volume molaire du gaz pour Py, +Pg . Cela

permet de négliger leur contribution et on obtient la formule de Kelvin [Defay 1966, Ward
1970] :

v 2y
PG = Pequ eXp(_ﬁTj (43)

A T=298 °K, le volume molaire de l'eau est 18 10° m’.mol”. D'aprés I'équation (42), la
correction apportée a P.q, est de l'ordre de 107-10* pour une dépression (Pequ-PL) de 1 a
10 bars. L'approximation sur le volume molaire est donc raisonnable.

b. Cas d'une solution diluée :

Dans le cas d'une solution avec 2 constituants, par exemple le CO; soluté et I'eau solvant, les
équations donnant les potentiels chimiques sont analogues. On trouve le détail des calculs
dans des travaux théoriques de Ward et al. [Ward 1984, Ward 1982]. En introduisant les

fractions molaires : X¢q et X, , ¢t en négligeant le volume molaire de I'eau (cf. Eq. (36)), on

obtient pour les potentiels chimiques du soluté dans le liquide :

XL,co,
Hico, = N(()},co2 (P )+RTIn| — (44)
XL,co,

avec x; co, la fraction molaire du CO; a la pression de saturation. Dans la bulle on a :

0 Peo,
Hg.co, =Mg,co,(PL)+RTIn S (45)
L

Lorsque le solvant est loin de sa température d'ébullition, sa pression partielle est faible et
peut &tre négligée. Avec cette approximation Py =Py et la condition d'¢quilibre, (34)

devient :

XL,co,

S
XL,co,

Pg =Pco, = P (46)

Pour une solution diluée on peut écrire pour le soluté la loi de Henry : Cg =kgP; avec Cs la

concentration en CO; a la pression de saturation et kg la constante de solubilité. On trouve
donc en exprimant (46) en fonction des concentrations :

Pg =— (47)

Cette relation correspond a la pression de saturation avec une interface plane, d'apres la loi de
Henry. Avec notre notation cette pression est notée Pcq, et nous retrouvons donc I'équation

(40).
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L'état d'équilibre d'une bulle dans un liquide est instable dans la majorité des cas. L'analyse de
stabilité peut s'effectuer a partir du calcul de la fonction de Gibbs (dérivée seconde négative).
On peut aussi I'expliquer physiquement :

e Si une fluctuation fait décroitre le rayon de la bulle, la pression augmente dans le
gaz (loi de Laplace) ainsi que le potentiel chimique. Il y a donc passage en solution
des molécules de la phase gaz dont le volume diminue. C'est le mécanisme
d'instabilité, une diminution de rayon entraine une autre diminution.

e Pour une augmentation de rayon, c'est le mécanisme inverse : la pression diminue et
il y a transfert de soluté depuis le liquide vers la bulle, ce qui augmente le rayon.

Cependant, la présence d'une paroi, surtout rugueuse peut stabiliser une bulle dans certaines
conditions (Ward ef al. [Ward 1982, Wilt 1986]). Ce point est discuté dans les sections
suivantes consacrées a la préexistence de bulles.

Nous revenons a la formation des bulles de gaz. Dans ce qui suit les différents modeles de
nucléation sont discutés.

3.1.1.2. Mode¢le thermodynamique '""homogéne"

L'apparition des bulles de gaz est la "nucléation" au sens propre du terme car le noyau
(nucleus), ou germe, est formé par les fluctuations statistiques des molécules dues a 1'agitation
thermique [Cole 1974, Cole 1979, Jones 1999a, Kashchiev 2000, Lubetkin 1994]. Il n'y a pas
de milieu poreux, ni d'impuretés en suspension dans le liquide et le réle des parois du
récipient est ignoré. Un amas contenant N molécules peut se former avec une certaine
probabilité p. Pour une taille de bulle donnée, cette probabilité se traduit par un temps
d'attente qui dépend du volume de liquide. Plus 1'amas est important, plus la probabilité¢ de
rencontre de N particules est faible et plus le temps d'attente est long.

Pour un germe contenant N molécules de gaz (assimilé a une sphére de rayon r), il existe un
rayon critique R, donné par la relation (33) pour que le germe puisse croitre par diffusion.
Sir<R_, les forces capillaires conduisent a réduire le germe et a le faire disparaitre (voir

paragraphe précédent).

Dans ce mode¢le thermodynamique, les bulles apparaissent suivant un procéd¢ aléatoire et 1'on
peut définir un temps moyen d'apparition entre chaque bulle ou inversement un taux
d'apparition. Ce taux de nucléation est défini comme le nombre moyen de bulles apparaissant
par unité¢ de secondes. Les calculs de taux de nucléation sont détaillés dans la thése d'El
Yousfi par exemple [El Yousfi 1992] et un grand nombre de publications ou d'ouvrages [Cole
1974, Cole 1979, Jones 1999a, Kashchiev 2000, Lubetkin 1994]. Cela conduit a deux
conséquences sur l'apparition des bulles :
e Le taux de nucléation est fonction du volume total de fluide puisque la probabilité
de rencontre des molécules est proportionnelle au nombre total de molécules.
e Tant que la concentration en constituant léger ne varie pas trop, le taux de
nucléation est constant, méme si la dépression a été effectuée en un seul palier.

Cependant ce modele ne peut pas s'appliquer aux expériences courantes en milieu poreux et
méme hors milieu poreux. Les fluctuations thermiques vont former des amas de quelques
molécules et les dépressions correspondantes sont trés importantes, trés supérieures a ce qui
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est observé expérimentalement [Finkelstein 1985, Jones 1999a, Kennedy 1952, Wilt 1986].
Une bulle de 1 nm contenant plusieurs dizaines de molécules correspondrait a une
sursaturation de 1000 bars (voir calcul du paragraphe précédent). En effet, les sursaturations
observées expérimentalement sont au plus de quelques bars, ce qui correspond a un rayon de
courbure de l'ordre du micromeétre. Ceci montre bien que le germe ne peut étre de 1'ordre de
quelques molécules, et donc que le modele thermodynamique ne peut rendre compte que du
processus de nucléation thermodynamique pur. Ce point est trés bien expliqué dans le livre
sur la cavitation de Franc et al. [Franc 1995].

3.1.1.3. Mode¢le thermodynamique '"hétérogene"

Le modéle précédent de nucléation "homogene" a ét¢ modifié par certains auteurs pour tenir
compte des faibles sursaturations [Jones 1999a, Kashchiev 2000]. Le principe est d'introduire
une surface solide (milieu poreux ou particules dans le liquide), ayant une mouillabilité¢ non
franche au liquide. La pression capillaire, qui est a 1'origine du collapse de la bulle, dépend
alors de I'angle de contact 6. Pour schématiser, disons qu'il suffit d'introduire un cos(0) égal a
0.001 pour transformer une pression de 1000 bars en une pression de 1 bar (puisque Pc est
proportionnel a ycos(0)).

Ce raisonnement est en contradiction avec trois arguments :

e  Wilt [Wilt 1986] a montré que pour atteindre les faibles saturations observées, 6 doit
étre entre 94 °© et 130 °. Ce résultat n'est pas physique [Carr 1995, Lubetkin 1994]
puisque cos(0) devient négatif. Dans ce cas il n'y a pas de seuil et la phase gaz peut
apparaitre spontanément a n'importe quelle pression. Pour pallier a cela, Wilt utilise
un mod¢le ou cette nucléation se produit dans des cavités coniques. Il peut ainsi a
l'aide de la géométrie obtenir des résultats plus cohérents ;

e le modéle conduit aussi a la notion de taux de nucléation constant, contradictoire
avec les observations sur micromodeles. El Yousfi ef al. [El Yousfi 1992, El Yousfi
1991, El Yousfi 1997] ont montré que la production de bulles s'arrétait au bout d'un
certain temps alors que la concentration en éléments légers était encore importante
(cf. Figure 3.2 et Tableau 3.1) ;

e plusieurs auteurs ont montré qu'il existait une valeur minimum de sursaturation en
dessous de laquelle aucune nucléation n'était observée méme apres 5 a 7 jours [El
Yousfi 1992, Kennedy 1952]. Le modele hétérogene ne permet pas d'expliquer cette
sursaturation minimum [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El Yousfi 1997, Li 1995b,
Wang 1993b], puisque la probabilité¢ de rencontre des molécules n'est pas nulle.

Si l'on fait le calcul des valeurs de sursaturations aux débuts des plateaux que l'on peut
observer sur la Figure 3.2, on remarque que le nombre de bulles est constant alors que la
sursaturation est encore a 86 % de la valeur initiale. Donc avec un modé¢le thermodynamique
des bulles devraient encore apparaitre. Le Tableau 3.1 montre les valeurs de sursaturations en
début de plateau, en terme de différence de concentrations AC, et de pressions AP, ainsi que le
pourcentage que cela représente par rapport a la sursaturation initiale. Rappelons que dans les
expériences d'El Yousfi la pression de saturation est de 3 bars, ce qui correspond alors a une
concentration initiale de 117 mol.m™.
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Figure 3.2 : Mesures du nombre de bulles dans les micromodeles montrant un

nombre fini de bulles (d'aprés [El Yousfi 1991])

Tableau 3.1 : Sursaturations correspondant aux débuts des plateaux dans le

cas des expériences d'El Yousfi [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El

Yousfi 1997].

Palier de Pression
pression atteinte ACi“i_3 AC 3 AC/OA Cini AP
(bar) (bar) (mol.m™) (mol.m™) (%) (bar)
0.6 2.4 23.4 20.2 86.3 0.52
0.7 2.3 27.3 21 76.9 0.54
0.8 2.2 31.2 21.5 68.9 0.55
0.9 2.1 35.1 20.6 58.7 0.53
2 39 28.7 73.6 0.74
1.1 1.9 429 22.6 52.7 0.58
1.2 1.8 46.8 17.2 36.8 0.44
1.3 1.7 50.7 23.4 46.2 0.60

Compte tenu des dernieres remarques, les modeles thermodynamiques ne peuvent rendre
compte du processus de nucléation pour les conditions expérimentales courantes.

Remarque :

Des valeurs ¢levées de dépression peuvent étre observées en prenant des
précautions sur I'état de surface des parois et 1'élimination de toutes particules
en suspension. C'est par exemple le cas des chambres a bulles. Pourtant méme
dans ce cas, la nucléation n'est pas du type homogene ou hétérogene, mais est
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provoquée par 1'énergie d'activation des particules ¢lémentaires qui traversent
la chambre.

L'interprétation finalement admise est la préexistence de la phase gaz sous forme de
microbulles dans le liquide ou de gaz pié¢gé dans les anfractuosités des parois solides [Cole
1974, Cole 1979, Jones 1999a]. Cette description plus réaliste est depuis longtemps utilisée
dans les études en ¢ébullition, cavitation et décompression [Bankoff 1958, Cole 1974, Cole
1979, Crum 1982, Franc 1995, Griffith 1960, Jones 1999a, Jones 1999b, Liger-Belair 2001,
Wang 1993a, Wang 1993b, Ward 1984, Yang 1988, Yount 1976]. Comme cela a été précisé
précédemment, en milieu poreux ce modele n'est pas encore completement admis mais
certains auteurs l'ont déja utilis¢ [Dominguez 1997, El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El
Yousfi 1997, Hirasaki 1988, Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1997, Yortsos 1989]. Ce gaz
préexistant peut se présenter sous deux formes : des microbulles au sein du liquide ou du gaz
piégé dans les anfractuosités des parois solides. Leur stabilité est abordée dans ce qui suit.

3.1.1.4. Modele de microbulles préexistantes
a. Microbulles dans le volume liquide :

Une bulle ou une population de bulles peut étre dans un état d'équilibre stable dans un
systeme fermé [Ward 1982, Wilt 1986]. Dans les systémes réels, une premicre hypothese est
la stabilisation de microbulles par des tensioactifs naturels ou des substances organiques
(protéines) qui forment une peau solide a l'interface [Franc 1995, Wilt 1986] (Figure 3.3). Ces
substances pourraient étre dans le cas des systémes pétroliers les asphalténes puisqu'ils
pourraient former une peau solide a l'interface huile/gaz (cf. chap. 2). C'est le mécanisme qui
est admis pour la cavitation en hydraulique et I'on est capable de déterminer un nombre et une
distribution de tailles de microbulles dans 1'eau (voir Figure 3.4 d'apres [Franc 1995]). A la
pression de saturation (pression atmosphérique par exemple), toutes les bulles devraient
collapser (seule la surface plane est en équilibre). Au cours de la dissolution du gaz, la densité
de tensioactif a l'interface augmente jusqu'a former une sorte de peau solide qui stabilise la
bulle. A la pression d'équilibre, il existe dans le liquide une population de bulles stabilisées
(aussi appelées "germes"), avec une certaine loi de distribution de rayon. D'apres les études en
cavitation, la proportion de germes augmente lorsque le rayon diminue.
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tensioactif

Figure 3.3 : Certaines molécules tensioactives (protéines, asphalténes ?) peuvent se
concentrer a l'interface et former une "peau" solide qui stabilise la
bulle.
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Figure 3.4 : Mesure de distribution de microbulles dans l'eau par différentes
méthodes pour les études sur la cavitation [Franc 1995].

Lors d'une déplétion AP, toutes les bulles dont le rayon est supérieur a ry tel que AP=2y/r, sont
activées et vont croitre par diffusion. Les bulles plus petites restent inactives mais pourront

étre activées par la suite si la pression diminue (Figure 3.5).
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Figure 3.5 : Schéma de l'activation des microbulles pour une dépression AP. Les
bulles de rayon supérieur a ry sont activées et vont grossir par
diffusion, les plus petites restent inactives.

r

b. Piégeage dans les crevasses :

Une seconde hypothese est l'inclusion de gaz dans les rugosités [Crum 1982, Franc 1995,
Griffith 1960, Jones 1999a, Jones 1999b, Lubetkin 1994, Ward 1984], mécanismes étudiés
surtout dans le domaine de I'ébullition [Cole 1974, Crum 1982, Wang 1993a, Wang 1993b,
Yang 1988]. Ce processus implique que ces microbulles piégées persistent méme lorsque le
systéme est en surpression par rapport a la pression de saturation. Bien que la mouillabilité
influe sur la nucléation [Crum 1982, Griffith 1960, Jones 1999a, Wang 1993a], la stabilité de
ces microbulles n'implique pas une surface non mouillable au liquide comme le considére
certains auteurs [Hirasaki 1988, Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1989]. Elle se comprend fort
bien en prenant en compte les rugosités des parois de la cavité : un ménisque peut étre en
équilibre sur une aspérité avec pratiquement n'importe quel angle de raccordement, en
particulier inférieur ou supérieur a 90 °. Cela conduit a des équilibres avec des pressions
capillaires pouvant étre positives ou négatives (Figure 3.6).
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LIQUIDE GAZ LIQUIDE GAZ

Figure 3.6 : Représentation schématique d'une interface qui peut prendre différents
angles de contact sur les rugosités de surface. La pression capillaire
peut alors étre négative ou positive.

Pour illustrer cette stabilité ainsi que la nucléation des inclusions de gaz, nous considérons
une crevasse de forme conique submergée par de 1'eau saturée a 2 bars de CO,. On suppose
que du gaz vient d'étre piégé. Le remplissage ne sera pas discuté ici, il dépend notamment de
la géométrie de la crevasse, de la vitesse du liquide, etc. [Bankoff 1958, Cole 1974, Jones
1999a, Wang 1993b].

Piégeage apres remplissage (Figure 3.7)

Le liquide est a la pression de saturation de 2 bars, et son potentiel chimique est (2 bars). Si
le gaz forme un ménisque convexe, il se trouve en surpression. D'apres I'équation (38) son
potentiel chimique est supérieur a |, donc le gaz se dissout jusqu'a avoir PG=2 bars, c'est-a-
dire former un ménisque plat (ou plus exactement, une surface a courbure nulle en 3D qui
entraine une pression capillaire nulle). Ceci est envisageable parce que les rugosités des
parois permettent au ménisque de "s'accrocher" dans n'importe quelle position.

M > Ky, kg diminue He= My
Dissolution Dissolution Equilibre

Figure 3.7 : Schéma de stabilisation du gaz piégé aprés remplissage.
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Dissolution par surpression (Figure 3.8)

Si l'on cherche a supprimer les traces de gaz en augmentant la pression dans le liquide (par
exemple 4 bars, mais pouvant aller a 100 bars dans les mesures pétrophysiques). Le potentiel
chimique du liquide est toujours p(2 bars) puisqu'il ne dépend pas de la pression. Par contre,
celui du gaz dépend fortement de sa pression. L'effet capillaire va alors étre important. Lors
de l'augmentation de la pression du liquide le gaz va se comprimer, plusieurs cas sont
envisageables :

e le premier, peu probable, est que la courbure 3D reste nulle. Dans ce cas nous avons
UG(Pg =4 bars) qui est supérieur a (2 bars). Ici encore le gaz se dissout jusqu'a
obtenir Ug(2 bars), c'est-a-dire une pression capillaire de -2 bars (Pc définit par Pg-
PL);

e le gaz forme un ménisque concave il y a donc une pression capillaire Pc négative. Si
cette pression est supérieure a -2 bars alors Pg > 2bars, et g > 1. Le gaz se dissout
jusqu'a une pression capillaire de -2 bars ;

e si la pression capillaire est inférieure a -2 bars alors Pg < 2bars, et g < .. La
microbulle croit par diffusion jusqu'a une pression capillaire de -2 bars.

P.>-2bars P.<-2bars
Ps =P +P. P;=P +P.
P. > 2 bars P <2 bars
<
We > 1y, He > 1y, p‘q W
Dissolution Dissolution Grossissement
P.=-2bars
WUe(2 bars) =, (2 bars)
Equilibre

Figure 3.8 : Schéma de stabilisation en surpression.

Activation des sites (Figure 3.9)

Si l'on détend le liquide a 2 bars, la pression diminue aussi dans le gaz. Il se dilate et le
ménisque se déplace pour prendre une forme convexe. La pression capillaire impose une
surpression dans le gaz qui entraine sa dissolution jusqu'a une courbure nulle (équilibre entre
potentiels chimiques dans le gaz et le liquide).

On baisse la pression dans le liquide, par exemple 1.5 bar. Son potentiel chimique reste pour
le moment a la valeur d'équilibre p. (2 bars). Le ménisque se déforme et suivant la topologie
locale et le volume de gaz, il va se fixer a une certaine valeur donnant une pression capillaire
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Pc. La pression Pg est supérieure a la pression de 1.5 bar dans le liquide (1.5 + P¢), mais peut
étre inférieure ou supérieure a la pression d'équilibre de 2 bars.

e SiPg> 2 bars (Pc > 0.5 bar) le potentiel dans la bulle est supérieur au potentiel dans
le liquide et le gaz va se dissoudre, ce qui entraine l'augmentation du rayon de
courbure et donc la diminution de la pression capillaire. La dissolution s'arréte
lorsque la pression P dans la bulle est égale a 2 bars (égalité des potentiels).

e Si Pg < 2 bars, le potentiel dans la bulle est inférieur au potentiel dans le liquide,
donc la bulle va croitre par diffusion. La bulle est activée.

e On a donc nucléation quand la sursaturation est supérieure a la pression capillaire,
d'apres (40) :

2
Py, P > TY (48)

Grossissement
Mg < My, et

Activation

He > Ky Dissolution

Mo~ My -
Dissolution Equilibre

Figure 3.9 : Activation d'un site.

Remarques :
e (ette description reste schématique et qualitative mais elle permet de comprendre la
physique du mécanisme. Ward ef al. donnent une analyse compléte dans le cas d'un
ensemble de cavité de taille unique [Ward 1984].
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e Pendant le grossissement par diffusion, la concentration dans le liquide en ¢léments
légers diminue, ainsi que la pression d'équilibre ou de saturation correspondante.
Ceci va jouer un role sur le nombre de bulles nucléées. Ce point est abordé dans le
paragraphe (3.1.1.6).

e [e terme "site de nucléation" sera utilis€ dans la suite pour désigner les bulles
préexistantes.

Tout comme pour les microbulles stabilisées par des tensioactifs, on peut faire I'hypothése
d'une distribution de tailles de crevasses. La taille caractéristique va influencer le rayon de
courbure correspondant a une pression d'équilibre (influence du volume initial de gaz, de la
rugosité, de I'angle de la crevasse [Cole 1974, Cole 1979, Griffith 1960, Wang 1993a, Ward
1984, Yang 1988], références dans [Jones 1999a]). Plusieurs types de distribution sont
proposés dans la littérature. Parlar et Yortsos, en milieu poreux, font I'hypothése d'une
relation homothétique avec la taille des pores [Parlar 1989, Yortsos 1989]. Ce choix mene a

une loi de Rayleigh ( F o rexp(—ar?)) pour le nombre de sites en fonction de la taille, donc du

rayon de courbure (Figure 3.10 et Figure 3.11). En ébullition les observations expérimentales
donnent une augmentation infinie du nombre de sites quand leur taille diminue [Griffith 1960,
Winterton 1977]. Selon les auteurs la distribution suit une loi d'échelle [Wang 1993b] ou une
loi exponentielle [Yang 1988]. Ce résultat est similaire aux mesures de distribution de
microbulles stabilisées par tensioactifs (cf. Figure 3.4). Tsimpanogiannis et Yortsos
[ Tsimpanogiannis 2001] ont étudié plusieurs types de distribution : Rayleigh, Lognormal et
exponentielle. Les corrélations entre théorie et expérimentation donnent de bons résultats,
mais les auteurs ne donnent aucune conclusion quant au choix de loi de distribution.

Yang, Wang (ébullition)
Franc (Cavitation)
/

%

Yortsos
Kovscek

4

< instantané

r

Figure 3.10 : Distribution des rayons de bulles de gaz piégé dans les crevasses et
microbulles stabilisées par tensioactif (tres schématique).
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Yang (ébullition)
Franc (Cavitation)

nsarens |

Py Yortsos

Kovscek

r

Figure 3.11 : Nombre de bulles cumulées (intégrale des courbes de la Figure 3.10).

c. Pertinence du modéle :

Contrairement aux mod¢eles hétérogene et homogene, le modele de préexistence de
microbulles (piégées ou dans le volume liquide) permet d'interpréter les différentes
observations expérimentales.

Sursaturation faible :

Les tailles sont micrométriques alors que dans le modele homogene les amas sont de quelques
molécules.

Sursaturation minimum :

Plusieurs auteurs ont observé une sursaturation minimum pour qu'il y ait nucléation, et ce
méme apres sept jours. Le modele de préexistence de bulles permet d'interpréter ce seuil par
le fait que les microbulles ou les sites ont une taille maximum. Par exemple, un site ne peut
étre du méme ordre de grandeur qu'un pore. En ébullition le maximum est au plus de quelques
microns [Wang 1993a, Yang 1988].

Déplétion par paliers :

Considérons un systétme constitu¢ d'eau saturée en CO, a Ps=2 bars. On suppose que la
pression initiale Py est la pression de saturation. Si I'on applique instantanément un palier de
pression AP, la pression dans le liquide sera de P =Py-AP. On obtient alors au début de
I'expérience une sursaturation s=P;-Ps que 1'on suppose €tre supérieure au seuil minimum. A
cette sursaturation correspond un nombre donné de sites activés dont la taille caractéristique
est 27y/s. Du fait de la diffusion vers ces bulles, la pression de saturation ne peut que décroitre
avec la concentration (loi de Henry). Par contre, la pression du liquide reste constante puisque
la déplétion est instantanée. La sursaturation ne peut alors que diminuer, et donc aucun autre
site ne peut etre activé (Figure 3.12). Pour récapituler, si 1'on applique au systéme un palier de
pression alors un nombre donné de bulles va nucléer "instantanément". Ce point ne peut étre
décrit par les modeles thermodynamiques.

85



3. MODELE DU TYPE "APPROCHE DE DARCY"

3.1.1.5. Discussion sur la terminologie et les mod¢les utilisés dans le domaine
pétrolier

Tous domaines confondus, deux termes existent qui différencient deux processus bien
distincts que nous avons appelé "nucléation thermodynamique" et modele de nucléation avec
préexistence de microbulles. Le premier processus correspond a la formation de germes par
fluctuation des molécules et la probabilit¢ de former des amas. Le second stipule que les
bulles proviennent du grossissement de germes ou sites préexistants. Ces deux mécanismes
sont indépendants du mécanisme de détente utilisé : taux de dépression constant ou échelon
de pression. Dans les publications pétroliéres récentes sur le sujet, deux termes sont souvent
utilisés : "Nucléation Instantanée" et "Nucléation Progressive" ou "Séquentielle”". Ces termes
confondent le processus de nucléation proprement dit, et le mécanisme de déplétion (taux de
déplétion constant dP/dt, échelons de pression AP ou débit de soutirage constant Q). Dans un
premier temps il sera fait état des définitions données par différentes équipes de recherche.
Une discussion suivra sur le modele pertinent qui doit étre utilisé en nucléation.

RERI - Equipe de Firoozabadi [Firoozabadi 1996, Kashchiev 1993] :

Nucléation progressive : Firoozabadi considére que des bulles apparaissent
continuellement pendant le grossissement des "supernucleus" avec un taux de
nucléation J (bulles par unité de temps par unité de volume).

Notre interprétation :

Il s'agit de ce que nous avons appelé précédemment : "nucléation thermodynamique
hétérogéne". Avec les critiques qui ont dé¢ja été formulées (taux constant non observé,
notion d'énergie d'activation discutable).

Nucléation instantanée : Toutes les bulles apparaissent a une supersaturation donnée
et grossissent par diffusion ensuite. Firoozabadi écrit ([Firoozabadi 1996]) :

"In view of the above, it is theorized that the process of gas phase formation in porous
media is initiated by N° V° bubbles nucleated instantaneously on randomly located

on

active sites on the surface of the grains at an initial supersaturation s°.
Notre interprétation :

Cette hypothese est difficile a expliquer et a justifier (dans aucune publication il n'y a
d'explication physique claire). Ce mod¢le revient effectivement a un modéle de bulles
préexistantes (crevasses ou tensioactifs) avec une taille unique de bulle (fonction de
Dirac : Figure 3.10) [Kashchiev 2000] en contradiction avec toutes les mesures dans le
domaine de I'¢bullition et de la cavitation. Aucune réelle explication sur la nature de
ces sites n'est donnée, peut-étre des zones sur les grains mouillables au gaz. Mais dans
ce cas il ne devrait pas y avoir de sursaturation (pression capillaire négative).
L'avantage essentiel de cette hypothése est la simplification des calculs.

Equipe de Yortsos [Li 1991, Li 1993, Li 1995a, Li 1995b, Parlar 1989, Tsimpanogiannis
2001, Yortsos 1997, Yortsos 1989] :

Nucléation progressive : Dans ses premiers travaux, Yortsos exclut la nucléation
homogene, et préconise le modele hétérogéne. Dans ce terme il inclut le modele
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thermodynamique ainsi que celui de gaz piégé dans les crevasses [Li 1995a, Parlar

1989, Yortsos 1989]. Il considére que la nucléation a partir de microbulles

préexistantes ne peut se faire que dans les cavités hydrophobes, tout comme Hirasaki

et al. [Hirasaki 1988]. Ceci implique que dans le cas de sites hydrophiles le
processus est hétérogene et thermodynamique. I détermine un taux de nucléation en
introduisant dans une formulation statistique un terme correctif dépendant de l'angle
de contact. Quel que soit le modele utilisé il considére le processus de nucléation
comme progressif [Yortsos 1997]. Dans la derniére publication Tsimpanogiannis &

Yortsos [Tsimpanogiannis 2001] utilisent le terme "Nucléation Séquentielle" et

l'associent au modele de gaz préexistant. Il s'agit donc du mécanisme de "piégeage

dans les crevasses". Cependant le terme est associ¢é a une détente a taux de
dépression constante. Plusieurs remarques peuvent étre faites sur les résultats de

Tsimpanogiannis & Yortsos [ Tsimpanogiannis 2001] :

e I[Is étudient le modele hétérogéne (au sens thermodynamique) et le modele de
préexistence de gaz sans conclure sur celui qui semble le plus physique.

e Bien qu'ils précisent que l'aspect séquentiel de la nucléation est li¢ au taux de
déplétion, et que le processus s'arréte dés que la sursaturation diminue, la
physique reste mal comprise. En effet, ils associent certains de leurs résultats
numériques, a taux de déplétion constant, aux observations d'El Yousfi ef al. [El
Yousfi 1991, El Yousfi 1997], or ces expériences ont été faites avec un palier de
pression instantané. Les résultats montrent une augmentation rapide du nombre
de bulles puis I'arrét de la nucléation dii a la décroissance de la sursaturation. Les
auteurs confondent donc I'effet du taux de déplétion et le fait qu'El Yousfi ef al.
ont un nombre constant de bulles nucléées qui ne sont pas observables au méme
instant (ceci est abordé plus loin).

Nucléation instantanée : Yortsos considere qu'il peut y avoir nucléation instantanée
uniquement dans le cas d'une déplétion instantanée. C'est a dire que la sursaturation
est fixée a Ap, et donc que tous les sites ayant une taille caractéristique supérieure ou
¢gale a celle correspondante a ce Ap sont activés instantanément. C'est le cas des
expériences d'El Yousfi [El Yousfi 1991, El Yousfi 1997].

Université de Stanford [ Arora 2001] :

Les auteurs prennent (presque mot pour mot) la définition de Firoozabadi pour la
nucléation instantanée :

"Instantaneous nucleation assumes that all bubbles nucleate at essentially the same
time (...). Bubbles nucleate on randomly located active sites on surface of grains
when the supersaturation reaches a prescribed level."

La définition de la nucléation dite progressive n'est pas claire :

"In the PN model, it is possible to nucleate continually bubbles and so both the rate
of creation of new bubbles by nucleation and the growth of preexisting bubbles must
be considered."

Les auteurs semblent mélanger le modele thermodynamique et le modele de bulles
préexistantes. Or l'utilisation d'un taux de nucléation dans le modele de préexistence
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du gaz est aberrante. Les auteurs confondent encore le processus de nucléation et les
effets d'un taux de déplétion.

PDVSA [Kamp 2001a, Torres 2001] :

Cette équipe n'utilise aucun de ces termes. Mais dans leur mode¢le ils utilisent un
modele de nucléation hétérogeéne, et introduisent donc un taux de nucléation.

Equipe de Maini [Bora 1997, Maini 1999b, Maini 2001] :

11 est difficile de déterminer quel modele Maini considere pour la nucléation. Dans sa
derniére publication il écrit [Maini 2001] :

"It is likely that a large number of bubbles are formed in rough cavities of pore walls
(..)."

I1 semble qu'il considére que les bulles nucléent dans les cavités au sens
thermodynamique et qu'elles ne sont pas préexistantes.

IFP Moulu puis Egermann et Vizika [Betata 1998, Egermann 2000, Moulu 1989a, Moulu
1989b] :

Dans le code de nucléation de I'lIFP, la formation des bulles est modélisée par un taux
de nucléation. Le mécanisme est donc du type thermodynamique et hétérogene.

El Yousfi et al. [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El Yousfi 1997] :

Interprétation des expériences :

Il s'agit d'expériences de visualisation en micromodele. L'enregistrement des
observations est réalisé¢ avec un appareil photo ou un systéeme vidéo dont l'optique
permet une résolution spatiale de 30 um. Les expériences montrent des bulles qui
apparaissent "progressivement" pendant une heure environ (Figure 3.2). Mais
attention, il ne s'agit pas d'une '"nucléation progressive'. Rappelons que les
expériences sont effectuées avec un échelon de pression. Elles s'interprétent trés bien
avec le modele de piégeage dans les crevasses. L'activation est instantanée et pour un
AP donné, un nombre N de bulles est activé. Cependant, comme les calculs le
montrent, les bulles au moment de l'activation ont une taille inférieure au micron
(d'aprés la pression capillaire) et ne sont pas visibles. Les bulles ne deviennent
visibles que vers 30 microns environ. La progressivité de l'apparition des bulles est
liée a la distribution de taille de bulles et a la géométrie locale des crevasses qui
permet une diffusion et donc un grossissement plus ou moins rapide.

Discussion sur la terminologie :

Un grand nombre de travaux sur la nucléation, soit en milieu poreux ou non (ébullition,
cavitation, médecine), montre que la nucléation se produit a partir de microbulles
préexistantes (piégées dans les rugosités ou au sein du volume de liquide). Ce modele est
admis dans les domaines de 1'ébullition et de la cavitation. Pourtant, certains auteurs dans le
domaine pétrolier continuent a suggérer que la nucléation hétérogéne au sens
thermodynamique est envisageable et/ou que la préexistence des bulles n'est possible que
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dans les cavités hydrophobes [Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1989]. Cela va a I'encontre des
observations expérimentales [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El Yousfi 1997, Griffith 1960,
Hirasaki 1988, Wang 1993a, Wang 1993b, Yang 1988]. D'autre part, les termes de nucléation
progressive, instantanée ou séquentielle n'ont aucun sens physique [Arora 2001, Firoozabadi
1997, Firoozabadi 1996, Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1997]. En effet, le processus de
nucléation proprement dit ne dépend pas du temps mais de la sursaturation (la notion de taux
de nucléation n'a pas de sens), il ne peut dépendre qu'implicitement du temps si la
sursaturation varie dans le temps. Nous abandonnerons ces termes et admettrons la
validité du modéle de microbulles préexistantes.

Que les microbulles soient dans le volume liquide ou piégées dans les rugosités de parois, la
modé¢lisation est la méme. En effet, n'ayant pas acces a la géométrie des sites de nucléation, ni
aux données liées a l'interface des bulles, les deux cas ne peuvent étre modélisés que par
l'intermédiaire d'une distribution de la taille caractéristique de ces microbulles. La discussion
peut alors porter sur le choix de la fonction qui décrit le mieux la distribution des tailles de
sites ou de germes. Parlar & Yortsos [Parlar 1989, Yortsos 1989], Li & Yortsos [Li 1991, Li
1993, Li 1995a, Li 1995b] font I'hypotheése d'une relation d'auto-similarité entre la taille des
pores et celle des sites en prenant le rapport des tailles constantes. Ils utilisent une distribution
de Rayleigh de la forme exp(-c™“.r2). Ce choix impose une probabilité maximum pour une
taille r. et une répartition symétrique a celle-ci, Figure 3.10 et Figure 3.11. Or il est bien
connu que la distribution vers les petites tailles est plutdt fractale [Franc 1995, Griffith 1960,
Wang 1993b, Yang 1988]. Tsimpanogiannis & Yortsos [Tsimpanogiannis 2001] comparent
trois distributions différentes : distribution de Rayleigh, une exponentielle étirée et un Log
normal. IIs concluent que pour chacune d'elles la fraction de sites activés peut s'exprimer par
une combinaison de termes adimensionnels, incluant le taux de déplétion. Mais les auteurs ne
discutent ni des considérations physiques qui rentrent en compte dans le choix de la
distribution, ni du choix a faire.

D'autre part, Arora & Kovscek [Arora 2001] en comparant les nucléations instantanée et
progressive (i.e. séquentielle), constatent que les deux simulent relativement bien les
expériences, la nucléation séquentielle donnant de meilleurs résultats (mais il y a une courbe
ajustable supplémentaire). Ils expliquent le peu de différences entre les deux processus par le
fait que la sursaturation atteint un maximum puis diminue, sur un intervalle de temps court
par rapport a 1'échelle de temps des expériences. Puisque dans le cas séquentiel la nucléation
se produit tant que le Ap augmente et vu l'intervalle de temps trés court sur lequel se produit
la nucléation, on peut simplifier le probléme en introduisant un processus instantané.

3.1.1.6. Relation entre nombre de bulles et taux de déplétion

Les résultats expérimentaux [Bora 1997, Maini 1999b] et théoriques [Firoozabadi 1996, Li
1995a, Tsimpanogiannis 2001, Yortsos 1989] montrent que le nombre de bulles augmente
avec le taux de déplétion dP/dt. Nous allons montrer que le modéle de bulles préexistantes
permet d'interpréter cette observation. Toutes les démonstrations faites précédemment
décrivent l'apparition des premicres bulles en admettant implicitement que la quantité de
constituants légers qui quittait la solution pour la phase gazeuse était négligeable (hypothése
du potentiel chimique restant constant dans le liquide). Par contre au cours du grossissement
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des bulles, on ne peut négliger cet effet car la concentration en constituants 1égers va diminuer
au cours du temps. La distribution de taille de sites augmentant vers les petites tailles, plus la
sursaturation maximum est €levée plus le nombre de sites activés est grand. Nous allons voir
que :
e dans le cas d'une déplétion instantanée, la sursaturation ne peut que diminuer ce qui
donne un nombre constant de bulles nucléées ;
e dans le cas d'un taux de déplétion, la sursaturation va passer par un maximum ce qui
donnera un nombre de bulles données et constant.

Nous montrerons ainsi que le mod¢le de préexistence de bulles permet d'expliquer a la fois, la
variation du nombre maximum de bulles nucléées avec le taux de déplétion, et le fait que pour
une sursaturation donnée ce nombre maximum est constant.

Prenons un exemple inspiré de la thése d'El Yousfi. On part d'une solution aqueuse de CO;
saturée a 2 bars. Supposons qu'une détente de 1 bar active instantanément N=100 bulles
(Figure 3.12). La pression Py dans le liquide est donc 1 bar. Dans cette expérience de détente
avec un échelon de pression, les 100 bulles vont grossir (avec des taux de croissance
différents comme nous l'avons vu) et appauvrir la solution. La concentration diminue ainsi
que la pression d'équilibre correspondante Pg, suivant la loi de Henry. L'équilibre sera atteint
lorsque la pression dans le gaz Pg sera égale a Pg (égalité des potentiels chimiques). Si 'on
néglige la pression capillaire, la limite est la pression Py dans le liquide. Avec une pression
capillaire moyenne <Pc> (correspondant a un rayon de courbure moyen <r>) la pression
d'équilibre sera telle que

Py = P+ < Pp >= P, +—1 (49)
<r>

PL=PS

APOI Es

t, t
Figure 3.12 : Schéma d'évolution du nombre de bulles et de la pression d'équilibre
lors d'une déplétion instantanée.
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Maintenant, en prenant la méme solution saturée en CO, a 2 bars, nous réalisons des
expériences a taux de déplétion constant. Supposons d'abord un taux de déplétion tres faible
(Figure 3.13). Lorsqu'on atteint le seuil de sursaturation (0.5 bar environ), quelques bulles
apparaissent et commencent a croitre. La saturation en CO, dans le liquide diminue. La
cinétique de diffusion est relativement rapide par rapport a la cinétique de dépressurisation et
la pression d'équilibre Ps rejoint rapidement la pression dans le liquide (en négligeant la
pression capillaire). La sursaturation AP=Ps-P;, différence entre la pression d'équilibre et la
pression dans le liquide, présente un maximum qui est trés voisin de la valeur au seuil (Figure
3.13). Le nombre de bulles créées est déterminé par la courbe de distribution de tailles de
bulles préexistantes (Figure 3.15). Ce nombre est donc faible lorsque le taux de délétion est
faible.

P (bar) 4 Nucléation AP (bar) &

Nucléation

AP=0.5 bar
Seuil minimum

de nucléation

Sursaturation maximum
AP

max1

0_4‘ t(iour)

Figure 3.13 : Schéma d'évolution de la pression d'équilibre pour un taux de déplétion
tres faible.

P (bar) A
AP (bar) A
Nucléation
24 I’/
AP=0.5 bar : 1 ’
Seuil minimum g : Nucléation Sursaturation maximum
de nucléation P, : AP a2
o I £y

e 051 -----
1
1
1
1
1

14 ] .
\I I - I > 0 ] T T »

0 0.5 1 2 t(jour) 0 0.5 1 2 t(our)

Figure 3.14 : Schéma d'évolution de la pression d'équilibre pour un taux de déplétion
éleve.

Considérons maintenant une déplétion rapide (Figure 3.14). La diffusion est beaucoup plus
lente que la cinétique de détente et la sursaturation est beaucoup plus importante que dans le
cas précédent. Le nombre de bulles produites est donc plus important (Figure 3.15).
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N A
AP .., taux de déplétion élevé
A

— —~

Ny
AP, taux de déplétion faible
A

N = . »

0 0.5 1 AP (bar)

AUCUNE NUCLEATION

Figure 3.15 : Nombre de bulles produites dans les deux cas de nucléation faible et
élevée.

Nous avons aussi illustré cet effet du taux de déplétion sur le nombre de bulles en utilisant le
cas réel de Longeron & Moulu [Moulu 1989a] : les simulations seront détaillées dans un
prochain paragraphe. Les Figure 3.16 a) et b) montrent 1'évolution de la pression d'équilibre et
de la sursaturation en fonction du temps pour deux taux de déplétion. On remarque bien
l'augmentation du maximum de Ap avec le taux de déplétion, or plus la sursaturation
maximum augmente plus les petites tailles de sites peuvent €tre activées. Le nombre total de
bulles nucléées est donc plus important pour le fort taux de déplétion. La nucléation s'arréte
lorsque la sursaturation diminue. Les Figure 3.17 a) et b) montrent les mémes parametres en

fonction de la pression de sortie.

25+

294

---a,

204 7\

eq 1

2
1.5 - ! \

’g [
! \
f 104 ) \
< ! \
! \
! \
05+ / \
1
1
U
T T T T 1 0.0 T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 0 10 20 30 40 50 60
P _-P,_(bar) t(h)
a) Pg et P, en fonction de (P,;- P,) b) Ap en fonction de (P,;,- P,)

Figure 3.16 : Simulations pour deux taux de déplétion a,=5 et a,=0.03.

Le résultat important est que le nombre de bulles est petit a un faible taux de déplétion. La
limite d'un taux tres lent pourrait donner une seule bulle.
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294

p, (bar)

e
o -

0 1 2 3 2 : 0 1 2 3
P .- P_(bar) P - P_(bar)
a) Pg et P, en fonction de (P, ;- P)) b) Ap en fonction de (P, ;- P,)

Figure 3.17 : Mémes simulations que la Figure 3.16 en fonction de P,y,.

Remarque :

Ce résultat de dépendance du nombre de bulles avec le taux de déplétion ne
peut pas étre interprété avec une distribution de microbulles de taille unique
(Dirac). On pourrait se poser la question sur le nombre de bulles nucléées a
partir d'un méme site. Hors milieu poreux, dans le cas du Champagne par
exemple, on observe un train de bulles réguliérement espacées a partir d'un
méme site [Jones 1999b, Liger-Belair 2001, Mori 2001]. Ceci s'explique par le
fait qu'une fraction de gaz reste piégée aprés libération de la bulle qui, par
poussée d'Archiméde, va étre €loignée du site. En milieu confiné la bulle peut
étre contrainte de rester a proximité du site. Dans ce cas la diffusion se fait
préférentiellement vers la bulle de plus grand rayon de courbure. On peut donc
supposer qu'il n'y a au plus une bulle par pore, hypothése vérifiée par les
observations en micro modele [Bora 1997, Lago 2000, Li 1991, Li 1995b].

Un parameétre qui intéresse tout particulierement les pétroliers est la saturation en gaz critique
Sec. Ce dernier correspond a la valeur critique en sursaturation de gaz a partir de laquelle le
gaz devient continu (ou une partie). On comprend aisément que ce terme va dépendre
fortement du nombre total de bulles. Des études théoriques ont montré que 1'on pouvait avoir
une loi d'échelle entre S, et le nombre cumulé final de bulles nucléées [Du 1999, Li 1995a,
Tsimpanogiannis 2001]. Or ce nombre de bulles augmente avec la saturation donc avec le
taux de déplétion. Cette augmentation de la saturation en gaz critique, Sy, avec le taux de
déplétion ou le débit de soutirage a été largement observée [Firoozabadi 1999b, Firoozabadi
1992, Kortekaas 1991, Moulu 1989b, Scherpenisse 1994].

3.1.1.7. Conclusion
e La nucléation, en milieux poreux ou non, implique la préexistence de germes de gaz
micrométriques microbulles ou inclusions.
e La sursaturation observée expérimentalement s'explique par le fait que ces germes
sont des bulles avec un rayon maximum.
e L'activation des germes est instantanée.
e Le nombre de bulles nucléées augmente avec AP.

93



3. MODELE DU TYPE "APPROCHE DE DARCY"

e Le nombre de bulles nucléées augmente avec dP/dt.

3.1.2. Modélisation du transfert dans la phase gazeuse

Notre objectif est de proposer une modélisation a 1'échelle de Darcy. Nous allons utiliser la

méme approche que celle utilisée pour les écoulements diphasiques ou réactifs. Elle est

constituée de deux étapes distinctes :
1) Ecriture d'une loi de transfert & l'échelle de Darcy utilisant le formalisme général
de la physique. A savoir, le flux @ d'une grandeur extensive est li¢ a I'écart d'un
potentiel par l'intermédiaire d'un coefficient de transfert h (constant ou non). Dans le
cas présent la grandeur extensive est le nombre de moles d'éléments 1égers passant de
la phase liquide dans la phase gaz. Pour un ¢lément donné a I'échelle de Darcy (VER),
ce transfert se produit de fagon uniforme a l'intérieur du volume, et non sur la surface
externe. Nous définirons donc un flux par unité de volume. L'écart de potentiel est
I'écart en concentration. On obtient donc la relation suivante :

®=hy (C-Cg) (50)

Les unités sont en SI : ® (mol.m™>.s™), C (mol.m™), hy (s™).

2) Détermination de la dépendance de hy vis a vis des paramétres a 1'échelle de
Darcy en utilisant un modele simplifié a une échelle plus fine. Comme nous le verrons
plus loin, ce coefficient de transfert dépend de nombreux parameétres : saturation en
gaz, vitesse du fluide, etc..

Le grossissement d'une bulle par diffusion a été largement étudié a 1'échelle microscopique.
Le formalisme est bien connu et plusieurs modeles et formulations du rayon en fonction du
temps ont été obtenus. Nous rappellerons les bases a 1'échelle d'une bulle et la représentation a
I'échelle de Darcy.

Par contre, aucun auteur dans le cadre du processus Solution Gaz Drive, et dans une approche
continue, n'a pris en compte le transfert di a 1'écoulement du liquide (transfert convectif).
Nous proposerons une approche possible a 1'échelle du continu en s'appuyant sur la similitude
avec d'autres mécanismes de transfert par diffusion/convection en milieu poreux
(acidification, dissolution).

3.1.2.1. Diffusion a 1'échelle d'une bulle

Le grossissement d'une bulle est contrdlé par plusieurs mécanismes : transfert de masse,
forces inertielles, tension de surface, forces visqueuses. En milieu poreux il faut ajouter les
effets capillaires [Dominguez 1997, Dominguez 2000, El Yousfi 1991, El Yousfi 1997, Franc
1995, Hong 1985, Jones 1999a, Kumar 2001a, Lee 1996, Li 1991, Li 1995a, Lubetkin 1994,
Payvar 1987, Readey 1966, Scriven 1959, Yortsos 1989].

Le transfert de masse va €tre produit par le gradient de concentration dans le liquide [Pérez
1993], la concentration en gaz dissout dans la région de la bulle étant plus faible que celle loin
de l'interface liquide/gaz. Les principales équations sont rappelées ci dessous.
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Dans les hypothéses d'une symétrie sphérique, d'une densité de masse constante, d'un
coefficient de diffusion constant, on a I'équation de diffusion pour la concentration en gaz
dissout [Readey 1966, Scriven 1959] :

aC dC

2 +uZ==DAC (51)
ot or

Gradient radial en concentration Figure 3.18 :

A
C

Bulle /—

Ceq

Figure 3.18 : Profil de concentration autour d'une bulle dans un liquide au repos.

La loi de Fick donne la densité de flux de moles migrant vers la bulle, D étant la diffusion
moléculaire :

9=-D% (52)
or
Transfert entre solution et bulle :
o(bulle) = [—D a_c} (53)
parois

Dans I’hypothése d’un milieu infini et en négligeant les effets inertiels a l'interface, on a une
loi de grossissement de la forme [Franc 1995, Hong 1985, Lee 1996, Scriven 1959] :

R o< /Dt (54)

Cette loi est souvent utilisée en premicre approximation en milieu confiné [Betata 1998, El
Yousfi 1992, Moulu 1989a]. En milieux poreux, la dépendance temporelle du rayon d'un
amas gazeux est différente de celle déterminée en fluide homogene. Il faut tenir compte de la
géométrie du milieu et des effets capillaires. Les bulles occupent alors plusieurs pores et
suivent une loi de percolation globale en puissance de t [Dominguez 1997, Dominguez 2000,
Kumar 2001a, Li 1991, Li 1995a, Li 1995b, Yortsos 1989]. Ceci est vérifi¢ pour de faibles
sursaturations et des bulles de petites tailles. Pour des tailles plus grandes, la croissance est
plus rapide et la croissance de la bulle dans le milieu poreux est controlée par les mécanismes
d'instabilité visqueuse [Li 1995a].
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A 1'échelle microscopique il faut donc connaitre le champ de concentration autour de chaque
bulle pour pouvoir prédire le grossissement de la phase gaz. Or les expériences ou les données
champs ne nous livrent que des grandeurs moyennes : saturation, concentration, etc..

3.1.2.2. Diffusion avec une population de bulles

Dans ce paragraphe nous discutons du transfert pour une population de bulles, mais il ne s'agit
pas encore d'une approche de type Darcy. En effet, dans ce qui suit il est fait appel a des
grandeurs inaccessibles a l'échelle de Darcy telles que le nombre de bulles et la détermination
exacte de l'interface d'échange.

On vient de voir que le grossissement par diffusion dans le cas d'un liquide déplété est
controlé par le gradient de concentration a la surface de la bulle. Dans une approche continue,
ce gradient local n'est pas accessible et on va le remplacer par un coefficient de transfert
surfacique hg (parfois noté k ou M selon les auteurs et les domaines d'applications). La densité
de flux de transfert est supposée proportionnelle a 1'écart entre la valeur d'équilibre Ceq a
l'interface de la bulle et la concentration moyenne C dans le liquide [Defives 1976, Salter
1982, Wilkins 1995, Wu 1998]. Le coefficient de transfert hy permet de calculer la densité de
flux ¢ :

(p:hS(C_Ceq) (55)

avec @ (mol.m?.s™), hs (m.s™). Remarquons que hg est homogéne & une vitesse, alors que hy,
défini en (50), est I'inverse d'un temps.

L'introduction d'un coefficient de transfert pour remplacer un gradient local est une démarche
relativement commune en physique (thermique, acidification [Pomes 2001], Génie Chimique
[Defives 1976], etc.).

Dans ce qui suit nous allons déterminer une expression de hg en fonction de grandeurs
caractéristiques dans le cas du grossissement d'une population de bulles sphériques en milieu
infini.

Prenons un volume V fluide (liquide + gaz). La pression dans le gaz est P. On note s la
surface totale des bulles dans ce volume et Ny le nombre total de bulles par unité¢ de volume
de fluide. Toutes les bulles sont supposées avoir le méme rayon r.

Le volume total des bulles est :

Vo = Ngv 42 (56)
La surface des bulles :
s = N,V4nr? (57)
On peut ¢éliminer le rayon en exprimant la surface en fonction du volume :
s= N0V4n(%)2/ 3 (58)

0
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Par définition de la densité surfacique de flux :

dn
—=0s 59
i ° (59)
Loi de Henry :
Ceq =ksP (60)

On obtient alors une équation pour des bulles sphériques de la forme :

dn 3V,
— =heN, V4mr(——5—)?3(C —kP 61
a - sNo (N0V4TC) ( sP) (61)

On peut donner une estimation du coefficient de transfert surfacique hs en remplagant le
gradient a la paroi dans l'approche locale (Eq. (53)) par un gradient moyen, en utilisant la
distance moyenne d'entre bulles :

h, ~— (62)

La distance moyenne entre bulles s'exprime en fonction du nombre de bulles Ny par unité de
volume :

d*=1/N, (63)
D'ou finalement :
dn 1/3 3V 203
—=DN, N, V4n(———— C—-kP 64
@ o Np (N0V411:) ( sP) (64)
et en simplifiant :
dn _ 2/3 /3y, 2/3
ou a est une constante :
a=(4m)'33%3 =484 (66)

Ce type d'approche a déja été fait par plusieurs chercheurs pour modéliser le mécanisme de
solution gaz drive [Torres 2001, Tsimpanogiannis 2001]. Les auteurs introduisent un
parameétre ajustable et obtiennent une relation du type de 1'équation (65). Remarquons que ces
auteurs continuent a utiliser des parametres qui n'ont un sens qu'a I'échelle d'une bulle tel que
le coefficient de diffusion.
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3.1.2.3. Echelle de Darcy : diffusion/convection
a. Transfert par diffusion :

A 1'échelle de Darcy, nous ne connaissons pas la surface interne des bulles. Nous définissons
donc un coefficient de transfert "volumique" h,, défini en fonction du flux de moles par unité
de volume de fluide :

®=hy(C-C,) (67)

La dimension de h, est (temps)’. Pour faire ressortir la dépendance de h, en fonction des
différents parameétres "microscopiques" de l'expérience nous allons identifier cette loi avec le
résultat du calcul précédent :

_Ldn_

@ hy (C~Cq) (68)

d'ou :
hy =aD Ng/3 V—2/3VG2/3 (69)

On peut aussi introduire la saturation en gaz (S¢=V/Viotal)

hy ~a DNZ'?8;*"° (70)

Il faut bien rappeler que ce résultat est obtenu avec un modele tres simplifié de bulles
équidistantes et de taille uniforme. Mais il permet d'avoir un apercu de la dépendance de hy
en fonction des différents parametres : saturation en gaz, densité de bulles et diffusion
moléculaire. En pratique, on pourra ajuster le préfacteur mais aussi les puissances.

Nous avons donc une relation nous donnant I'évolution du nombre de moles de gaz. Dans les
problémes liés aux milieux poreux, il est plus physique de travailler avec des variables telles
que les saturations. En utilisant la loi des gaz parfaits on peut faire apparaitre la saturation en
gaz plutot que le nombre de moles. La loi des gaz parfaits donne :

PV,

n=—2= 71
RT (71)

On a donc en substituant n dans 1'équation (68) :

%thRT(C—Ceq) (72)
Nous obtenons alors une équation continue qui donne I'évolution du transfert de masse entre
un fluide saturé en éléments légers et la phase gaz. Elle fait intervenir uniquement des
variables moyennes qui ont un sens physique dans "l'approche de Darcy", c'est ce point qui
est nouveau et important dans le modele présenté dans cette thése. Remarquons que cette
équation est valable en milieu poreux et hors milieu poreux. Il reste maintenant a discuter du
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coefficient de transfert volumique hy. Quelle forme a-t-on utilisée pour le moment dans le
simulateur ? Comment peut-on le déterminer ?

Nous avons vu que ce coefficient de transfert va dépendre dans un premier temps du nombre
de bulles qui lui-méme dépend de la sursaturation. Afin de déterminer a partir des expériences
ce coefficient de transfert par ajustement (history matching), au méme titre que 1'on obtient
une courbe capillaire, nous utilisons les résultats obtenus a 1'échelle plus fine de la relation

(61).

Comme nous l'avons vu précédemment, la nucléation est un mécanisme important et, a cette
échelle, le seul moyen d'en tenir compte est d'introduire une distribution de taille de sites.
Dans ce modéle cela revient a rendre Ny dépendant de la sursaturation AP, et cela par
l'intermédiaire de la distribution de taille de sites. Deux types de loi ont été testés : une loi
exponentielle et une loi puissance.

La loi exponentielle correspond au modéle de Yang [Yang 1988] :

)
Ny =BnucL CXP(— P_p ] (73)

ou Bruct et & sont des constantes. Cependant, il faut modifier cette équation pour tenir compte
du seuil de sursaturation APgej. Par exemple :

Ny =0 pour P-P <AP,

seuil

Ny =Bruce CXP(— L J— exp(— 0 ] pour P'Peq >APg i1 i
P-P, AP
Or d'apres I'équation (70) hy dépend de N .
hy =a DNZ?8;*"° (75)
On obtient dans ce cas, et en supposant I'écart entre bulles de 1'ordre de 1/N o
%
hy(S,) =252 Pier D|exp [_ . —SPeq ] _exp [— APiuﬂ J (76)

Comme nous l'avons vu précédemment, 1'exposant 2/3 provient du rapport surface/volume des
bulles et peut étre modifié pour tenir compte d'une forme ramifiée (fractale) des bulles dans le
milieu poreux.

Prise en compte de ’aspect fractal :

Pour un objet fractal, typiquement une bulle en milieu poreux qui est un amas de percolation
(Figure 3.19), on ne peut pas définir le volume et la surface avec les relations classiques. Afin
de tenir compte de la zone de drainage de la bulle (en grisé sur la Figure 3.18), on peut définir
un rayon de drainage R appelé rayon de giration.
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Figure 3.19 : Représentation schématique d'une bulle fractale, R étant le rayon de
giration.

Ce rayon est défini en fonction du volume de gaz pour une bulle :

|
R (v, )
I, I,
avec vy le volume de la bulle, R le rayon de giration, r, une taille caractéristique prise ¢gale a
celle des pores et Dyla dimension fractale. Le volume d'une bulle étant S, /N, ona:

1
S, \Pr
Roc[_gj ,(173/D0) (78)
NO

rappelons que S, est la saturation en gaz et que Ny est la densité de bulles par unité de
volume. On obtient pour la surface totale d'échange pour les NoV bulles :

§ o< VNO(I—Z/D‘\)SgZ/Df I_02(1—3/Df) (79)

On peut alors réécrire 1'équation (61) pour le flux de maticre a travers cette surface :

‘ji_ltl o hgVN,""HPe)g Py 203/D0) (€ _ g P (80)

Pour exprimer le coefficient de transfert surfacique hg dans le cas d'une population de bulles
sphériques, nous avons utilisé la distance moyenne entre bulles. Dans le cas de bulles fractales
ce choix implique que l'huile entre les ramifications est complétement drainée. Afin de tenir
compte de ce point, nous faisons ici I'hypothése que la distance caractéristique de transfert est
celle des pores rc. On écrit alors hg ~ D/, ce qui donne :

1dn

1-2/D, ) 2/D; .. (1-6/D;
thocDNO( I () (81)

C

On obtient alors pour le transfert volumique :

hy o< DNO(l—Z/Dr)SgZ/Dfr (1-6/Dy) (82)

C
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Par analogie avec ce que 1’on obtient pour une bulle sphérique et en posant d=2/Dy, on peut
généraliser I’équation (76) :

5 5 (1-d)
hy (S,) =S Bp exp(—P_P J—exp[— o ) (83)
eq Seuil

[p est une constante qui dépend du coefficient de diffusion.

La seconde distribution utilisée est une loi puissance [Wang 1993b]. Wang et al., avec ce type
de loi, ont obtenu d'excellentes corrélations avec des expériences de visualisation en ébullition
[Wang 1993a, Wang 1993b]. Avec un tel type de loi 1'équation (83) devient :

}(Hl)

hV (Sg) = Sg BD I:(P - Peq )m - APSeuilm (84)

Bp est une constante qui dépend du coefficient de diffusion, de la taille caractéristique et de la
constante dans la loi de distribution. Si on écrit la loi de distribution de la maniére suivante :

N (AP) = BNUCLF (85)

avece

F=AP™ Loi puissance

) (86)
F=exp (—EJ Modele de Yang

(1-a)

Dans ce cas on obtient : B o< Drc(1_3d)BNUCL. Ce calcul n'est pas fait pour amonceler les

notations, mais pour préciser que la constante Bp qui est utilisée pour les simulations dans la

partie suivante n'est pas directement la constante dans l'expression de la loi de distribution. Sa
- - -1 3

dimension est s~ et non bulles.m™ comme c'est le cas pour Bnuct.

Invariants : Le coefficient de diffusion, la dimension fractale et la distribution de taille de
sites sont des invariants du systéme roche-fluides, c'est-a-dire qu'ils ne dépendent pas des
conditions opératoires. C'est le point fort de ce modele. En effet, ceci implique que quels que
soient le taux de déplétion ou les volumes en place, les mémes paramétres permettent de
représenter le systeme. Ce qui veut dire que les parameétres déterminés expérimentalement
sont utilisables et ont un sens en conditions réservoir. Cette courbe de transfert hy(Sg) peut
étre déterminée expérimentalement, tout comme les courbes de pression capillaire et les
perméabilités relatives.

b. Transfert par convection :

Pour le moment cette courbe de transfert n'est supposée dépendre que de la diffusion, l'effet
convectif étant négligé. Pourtant en thermique, il est bien connu qu'un échange convectif est
beaucoup plus efficace qu'un transfert par diffusion pure avec fluides au repos. Plusieurs
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travaux ont montré la dépendance du coefficient de transfert de masse et de la vitesse [Golfier
2002, Pomés 2001, Quintard 1994, Stubos 1999, Takahashi 1988, Wilkins 1995, Wu 1998].

Un exemple de transfert chimique a la paroi des grains d'un milieu poreux est donné sur la
Figure 3.20. La vitesse du liquide est exprimée sous la forme adimensionnelle du nombre de
Péclet défini par :

Pe=— (87)

ou V est la vitesse moyenne dans les pores, | une longueur caractéristique et D le coefficient
de diffusion.

250 )x
| | IR 7
200
Case 1
o 4
R B ™
=] - - - - - - /
Lo T .
125i. = - - - —4#— Case 1: ordered geometry
o = * * = —=— Case 2 disorderad geamelry
=t~ Case 3: disordered geometry
100 T T T
04 1 10 100 1000

Cell Peclet numbear

Figure 3.20 : Exemple de valeurs du paramétre de transfert chimique en acidification
en fonction de la vitesse d'écoulement du fluide (d'aprés [Golfier
2002)).

Le coefficient de transfert peut alors étre modélisé par une fonction de la forme :
hy = A+BPe” (88)
Dans l'exemple précédent l'effet de la vitesse sur le transfert de masse devient significatif pour

un Péclet supérieur a 10. D'autres travaux observent un effet dés la valeur Pe=0.1 [Wilkins
1995].

3.1.3. Ecoulement des phases

Dans le modele présenté, nous considérons trois phases (Figure 3.21) :
e lhuile;
e le gaz discontinu qui peut tre piégé et en mouvement ;
e le gaz continu.
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Phase gaz continue

Transfert
Sg* Fraction mobile = lois d’écoulement
> Phase gaz discontinue {
Fraction piégée
Transfert <

> Huile morte + gaz dissout

-/

Figure 3.21 : Schéma des différentes "pseudo" phases présentes dans le milieu
poreux (la phase eau résiduelle n'est pas mentionnée mais existe
toujours)

3.1.3.1. Ecoulement du gaz dispersé

Le gaz discontinu ne peut pas étre traité avec le formalisme de Darcy puisque ce dernier
suppose les phases continues. Pourtant, c'est ce formalisme qui est implant¢ dans les
simulateurs réservoir. Mis a part le simulateur STARS, qui semble donner de bons résultats,
les simulateurs classiques ne peuvent simuler plusieurs expériences d'huiles lourdes avec le
méme jeu de K, (cf. Chap. 1). Une seconde approche est de considérer l'ensemble gaz
dispersé et huile environnante comme une pseudo phase. Les deux approches utilisées jusqu'a
présent dans le cas de la production par solution gaz drive sont donc :
e Introduire des perméabilités relatives au gaz et a 1'huile qui permettent de simuler
les données directement dans les simulateurs réservoir [Kumar 2000, Mirabal
1996a, Mirabal 1996b, Tang 2001, Tang 1999].
e Considérer ce gaz discontinu comme une pseudo phase et en déterminer les
propriétés physiques relatives a cette pseudo phase : viscosité, densité, etc. [Arora
2001, Claridge 1995, Islam 1990, Islam 1999, Kumar 2000, Sarma 1992, Sheng
1997, Sheng 1999a, Smith 1988].

Quelques remarques concernant ces approches :

e La seconde est plus physique. Elle est utilisée pour décrire 1'écoulement d'émulsions
ou de mousses conventionnelles (aqueuses) dont la viscosité ou la densité ont un
sens. C'est le principe du formalisme Population Balance Modeling, présenté au
premier chapitre (§ 1.3.2.3.b), qui décrit 1'évolution de la population de bulles et
permet de déterminer une viscosité effective du gaz [Apaydin 2000, Bertin 2000,
Bertin 1998, Ettinger 1992, Falls 1986, Falls 1989, Friedmann 1991, Hirasaki 1985,
Kovscek 1997, Kovscek 1994, Patzek 1988]. Dans le cas des huiles lourdes, bien
qu'appelées parfois "moussantes", les "bulles" de gaz sont bien plus dispersées
qu'une mousse usuelle. Il est alors difficile de concevoir une viscosité, une densitg,
etc., pour un ensemble constitué d'amas gazeux séparés de plusieurs fois leurs tailles
par de l'huile.

e Une approche plus réaliste serait de traiter cette phase comme un ensemble de
ganglions. La mobilisation d'un ganglion résulte de la compétition entre les forces
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capillaires et les forces visqueuses. Cette approche de la mobilité du gaz est celle du
simulateur nucléation d'Egermann [Egermann 2000]. Dans ce mode¢le la mobilité du
gaz est modélisée par une fonction de transfert ajustable. Celle-ci correspond au
volume de gaz transféré d'une maille a l'autre en fonction de la saturation en gaz.

Mobilisation des bulles :

Dans ce modéle la phase de gaz dispersé dans l'huile est assimilée a une population de
ganglions d'un fluide non-mouillant (le gaz) au sein d'un fluide mouillant (I'huile). Le nombre
capillaire, noté Ca, caractérise la compétition entre capillarité et forces visqueuses :

Ca =tk (89)
Y

ou upy est la vitesse du fluide déplagant, nw correspond a non-wetting, i.e. la phase non-
mouillante. Dans notre cas il s'agit de la phase huile, 7y est la tension interfaciale. Il existe donc
une valeur critique, Ca’, correspondant a la mobilisation du ganglion, c'est-a-dire au moment
ou le gradient visqueux devient plus important que la pression capillaire. Cette valeur critique
est fonction de la longueur du ganglion, I,. En utilisant la loi de Darcy, on peut exprimer Ca"
comme suit [Lenormand 1988b] :

«_ K, K AP
Y L

Ca (90)

ou K est la perméabilité absolue, K;, est la perméabilité relative de I'huile, AP est la différence
de pression entre 1'amont et I'aval du ganglion. Il y a donc une taille critique de dépiégeage
qui a 1'échelle de Darcy peut correspondre a une saturation seuil, notée ici ng°b. La fraction
de gaz piégée est prise égale a S;".

La taille moyenne des bulles fractales est donnée par 1'équation (78). On définit alors une
grandeur simple de mobilisation A, définie comme le produit de 1, et du nombre capillaire :

Kou

=1, 1)
Y

}“mob =Ca lb =

.- b
Notons que pour le moment c'est une valeur moyenne sur l'ensemble du milieu. Le S, est
alors défini comme la valeur de la saturation en gaz lorsqu'une valeur critique de Amqp, notée
A mob, €st atteinte :

Y

Invariant : Ce paramétre de mobilisation critique est un invariant du systéme, tout comme la
loi de distribution. En effet, nous venons de voir que ce qui controle la mobilisation des bulles
est la compétition entre les forces visqueuses et capillaires. Si l'on note P, la pression
capillaire critique et AP/l, le gradient visqueux le long d'une bulle, alors il y aura mobilisation
quand AP =P.". Ce qui peut s'écrire en utilisant la loi de Darcy :
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AP:%lbch*:ﬂ (93)

I

ol u, est la vitesse critique de mobilisation. On obtient alors :

u 2K .«
Hollo ) 28 _p7 (94)
Y I,

Le paramétre critique de mobilisation A", est donc un invariant du systéme qui n'est
fonction que des caractéristiques du milieu poreux : la perméabilité K et la taille des pores .

Vitesse du gaz :

Il faut pouvoir maintenant traduire 1'écoulement de ces ganglions en terme de vitesse de
Darcy ug, défini comme le rapport du débit de gaz sur I’aire de la section. Un grand nombre
de travaux expérimentaux et théoriques montre que la vitesse des ganglions va dépendre du
nombre capillaire, de leur taille et du rapport des viscosités [Dias 1986, Egbogah 1985,
Egbogah 1981, Ng 1978, Valavanides 1998]. A 1'échelle de Darcy, une formulation simple est
d'exprimer la vitesse des bulles de gaz en fonction de la saturation et de la vitesse du fluide
continu :

u, =0 pour S, < Sg“’b
(95)

u, = c(Sg —Sfb,n"b )uo pour S, > Sg“’b

ou ¢ est une constante de proportionnalité, u, est la vitesse de l'huile.

3.1.3.2. Ecoulement des phases continues

Pour les phases continues, les vitesses sont données par la loi de Darcy. Les perméabilités
relatives peuvent étre déterminées dans une expérience de déplacement. N'ayant pas de telles
expériences a disposition, les perméabilités relatives a 1'huile et au gaz, respectivement K;, et
K., sont calculées par des relations analytiques de type Corey [Dullien 1992] :

1-S,, =S, -S, )"
Kro:K?O' . s
1_Sor _Swi _Sgc

K, =K S =S g
¢ ¢ 1_Sor _Swi _Sgc

ol S,r est la saturation résiduelle en huile, les K9, et K?g sont des constantes, ng et n, sont les

(96)

exposants de Corey. La Figure 3.22 montre la forme de ces perméabilités relatives en fonction
de la saturation en gaz.
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1.0

0.8

0.6

rg

etK

2 0.4

K

0.2 1 S,

or Pwi

0.0

0.8 1.0

Figure 3.22 : Formes analytiques de type Corey pour les perméabilités relatives a
l'huile, Ko, et au gaz, K. Avec: K’=1 pour l'huile et le gaz; n, et
ng =2 ; 5g=0.1; 5,,=0.1; S,=0.15.

Le S, est la valeur de saturation correspondant a 1'huile qui restera piégée dans le milieu. En
tenant compte de la fraction d'eau supposée pié¢gée la perméabilité relative a I'huile est nulle
pour des saturations en gaz supérieures a 1-Sor-Swi.

La phase huile est continue sur l'ensemble de la production, sa vitesse est donc donnée par la
loi de Darcy :

KK, 0P
U, ox

Uy = 97)

Comme cela a été expliqué dans le premier chapitre, a partir d'une valeur seuil en saturation
une fraction du gaz est connectée et s'écoule sous forme continue. La notation S, est utilisée
avec la définition de Maini [Maini 2001] : saturation en gaz critique a partir de laquelle le gaz
est continu. Puisque la fraction de gaz connecté est continue a 1'échelle du milieu, la loi de
Darcy en diphasique peut s'appliquer. On obtient alors pour la vitesse totale de gaz (continu +
discontinu) :

u, =0 pour S, < Srgnob
uy =c(S, —S*)u, pour S,, >S, > S (98)
KK
u, = c(Sgc —Sg“’b)uO —u—rgg—}; pour S, > S,
g
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3.1.4. Le code numérique

3.1.4.1. Systéme d'équations continues

En plus des équations précédentes, permettant de calculer le flux de masse (hy) et les vitesses
des différentes phases, il faut compléter le systéme d'équations par la conservation de la
masse pour l'huile, le gaz et la concentration en ¢éléments 1égers. La pression capillaire étant
négligée, les différents bilans de masse sont, a une dimension :

Pour 1'huile :

J d
¢a(poso)+a_x(pouo)_0 99)
Pour le gaz :
¢%(Psg)+aa—X(Pug):q)RThV (S )(C-KkP) (100)

Pour la concentration d'éléments 1égers dans l'huile :

0 0
¢_(CSO)+8_X

o, (Cu,)=—0hy (S, )(C—k.P) (101)

Dans 1'équation (100) la pression apparait par 1'expression de la densit¢ du gaz, ce dernier
étant considéré comme un gaz parfait.

3.1.4.2. Conditions limites

Les expériences a simuler sont schématiquement : un milieu poreux, de longueur L, saturé en
huile, avec ou sans saturation irréductible en eau, que I'on produit par un c6té, a un taux ou un
débit donné, alors que l'entrée est fermée (Figure 3.23).

| mmm) Soutirage

Figure 3.23 : Schéma type des conditions aval et amont d'une expérience de
dépressurisation.

On a donc les conditions suivantes :
e Enamont : les flux en entrée sont nuls pour le gaz et 1'huile, ce qui s'exprime par un
gradient de pression nul (loi de Darcy cf. Eq. (97)).
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oP

=1 =0 102
oX |, (102)

e Enaval : pression imposée ou débit imposé.

3.1.4.3. Discrétisation et schéma numérique

Le mode¢le étant a une dimension, les équations sont discrétisées par la méthode des éléments
finis. Le schéma est implicite en temps. L'organigramme du code est représenté Figure 3.24.

Dans ce qui suit les indices i et n sont utilisés respectivement pour l'espace et le temps. Le pas
d'espace est noté Ox, le pas de temps At. Le programme est écrit en FORTRAN, et s'articule
en plusieurs subroutines.

L'équation de conservation pour le gaz, équation (100), permet de calculer la saturation en gaz
Se. La forme discrétisée est :

p?HSg?Jr1 = p?Sg;1 +%(A?Jr1 +A! )

avee

Kok koK (103)
lug1 _pi—lugi_l)

ox

Af =hy (Sy JRT(CF ~k,p ) - (»

k=n,n+1

La saturation en huile est ensuite déduite de S,.
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Paval(t)
Pt) |g
C(t)
S@®)

v

dt=At

A 4
l:.aval (t+dt)

=
S*(t+dt)
dt=dt/2 i

\ 4

P(t+dt)
C(t+dt)

t=t+dt

y
S(t+dt)

nombre itérations
maximum
S’=S

aval >P final

A 4
NE CONVERGE PAS

Figure 3.24 : Organigramme général du programme

La pression est calculée par résolution de I'équation bilan pour l'huile (Eq. (99)).
9(poS,) /E)t est exprimé en fonction de dS, /ata l'aide de 1'équation (100). La vitesse de

I'huile est exprimée en fonction du gradient de pression avec la loi de Darcy. On obtient
alors :

oP 190 1 d oP
S, +PS.ct )] —=hy(S, |RT(C-k,P)———(Pu, |+ ——| p,A, — 104
( g OT)at V( g) ( s ) ¢aX( g) q)poax(po Oaxj ( )
avec la compressibilité isotherme c _1lo et A, = &
p oP i
o
Ce qui donne la forme discrétisée :
(ngH—l +PIH+ISOII+1)PIH+1 — (Sg:l-H +P1n+1so?+1)Pln +%(AF+1 +Afl) (105)
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avec
_ pk
Al :hV(ng)RT(C?—ksPik)—(Pl - ¢5i )
k
+p I;)S 2[[)017\, ( w1 — B ) Poi— 17\«01(1( Pk Pililﬂ(106)

avec k=n,n+1.

Enfin la concentration en éléments légers est calculée avec 1'équation (101). La forme
discrétisée est la suivante :

SO?HC?H SO?-H n At( AM 4 An)
2

avec 107

(107)

(Ck Ck k )

011
,k=nn+1
$Ox

Af =hy (g )(CH-kPY)-

La convergence se fait sur la saturation en gaz. Le crittre € est fixé a 107 avec

€= ‘S'g -S, ‘ / Sy, ou S est la saturation en gaz a la derniére itération et Sg' celle a I'itération

précédente. Pour donner le pas temps maximum utilisé, on adimentionne le temps par le
rapport entre la pression initiale et le taux de déplétion :

a (108)
avec a = —al

dt

ol t estle temps adimentionné, a est le taux de déplétion, P,y est la pression de sortie et Piy;
la pression initiale. Le pas de temps maximum utilisé pour les simulations est 10°. Le nombre
de mailles minimum est de 30.

3.1.4.4. Les entrées-sorties du code

Dans ce qui suit les entrées (input) et sorties (output) du code sont énumérées.

a. Intput :

Taux de déplétion i.e. P,y (ou le taux de soutirage i.e. Qayal).
Echantillon : longueur, section, porosité ¢, perméabilité absolue K.
Swi-

Données "PVT" :

— densité de I'huile p,(C),

— viscosité de 1'huile , (C),

— solubilité du gaz ks (C),
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— viscosité du gaz [,

— pression de bulle P, ou concentration initiale Cj,; en éléments légers.

b. Output :

Volumes des fluides produits.

Les champs de saturation, de pression et de concentration.

Saturation moyenne.

3.1.5. Récapitulatif du mod¢le

Un schéma du mod¢le et des parameétres de modélisation est présenté sur la Figure 3.25. Deux
points sont importants :
Les parametres sont caractéristiques du systéme roche-fluides étudié. Ils sont donc
indépendants des conditions expérimentales de déplétion. Des expériences de
dépressurisation peuvent donc étre simulées a des taux de déplétion différents avec
le méme jeu de parametres.
Toutes les grandeurs utilisées sont macroscopiques. Elles ont donc un sens que ce
soit a I'échelle du réservoir ou a celle d'une carotte, en supposant les milieux

homogenes.

Paramétres indépendants des

Meécanismes physiques Modéle conditions expérimentales
\
N (AP )
NUCLEATION N(aP)
(B..:6) ou (B, .;m) (By:0)
r(4p) > D>
(Bpim)
TRANSFERT DE MASSE
(mécanisme hors équilibre) hV (Sg ’ N) D9 Df )
S ﬂ*
ECOULEMENT g nob
GAZ DISPERSE
ug(Sg,uo) C,Chige
ECOULEMENT Darey
PHASES K (S )K (S )
CONTINUES S_(N,) rg\Pg )>Mro\Pg

Figure 3.25 : Schéma récapitulatif des mécanismes physiques, de la modélisation et

des paramétres
déplétion.
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3.2. RESULTATS

Il y a deux groupes de parametres : le premier concerne la nucléation (fonction de distribution
de taille de sites N(AP)) et le transfert de masse (i.e. la fonction hy) ; le second est li¢ a
I'écoulement du gaz. Pour une série d'expériences a différents taux de soutirage avec un méme
systeme roche-fluides, la méthodologie utilisée afin de déterminer les paramétres de calage
est la suivante :

e (Calage de la fonction de distribution de sites sur deux taux de déplétion. Ici nous ne
nous intéressons qu'a la partie des données sans écoulement du gaz. Selon que 1'on
choisit une loi exponentielle (Eq. (83)) ou puissance (Eq. (84)), le principe est de
déterminer les couples Bp-0 ou Bp-m, et le seuil de sursaturation APge. Je rappelle
ici que Bp est une constante qui dépend du coefficient de diffusion.

e Détermination des paramétres de mobilisation du gaz : S,"°, S et ¢ la constante de
proportionnalité dans l'expression de la vitesse de gaz (Eq. (95)).

Dans cette partie, deux séries de simulations sont présentées. Dans un premier temps les deux
seuils en saturation, ngOb et Sg, sont des parametres ajustables. Un premier paragraphe
présente les résultats obtenus ainsi que les effets des différents parametres propres a la
fonction de transfert hy : loi de distribution, seuil minimum de sursaturation et puissance d
(d=2/Dy, D¢ dimension fractale). Le fait que ng°b et Sy soient ajustables rend le modéle peu
prédictif. Il faut donc étre capable de les déterminer pour I'ensemble des taux de déplétion. Le
second paragraphe montre les résultats obtenus en introduisant un méme parametre de
mobilisation, Ames , permettant de calculer ngOb.

Rappel des définitions utilisées pour les seuils de saturation en gaz :

e Le ng"b est défini comme la saturation critique a partir de laquelle le gaz peut
s'écouler sous forme dispersée.

e Le Sy est défini comme la saturation critique correspondant a la formation d'une
phase continue dans une "approche de Darcy".

e Expérimentalement le S, est le plus souvent défini comme la saturation en gaz
correspondant au début de production du gaz. Donc entre le modele et les
expériences, le ngOb et le Sy sont comparables.

3.2.1. Les seuils de mobilisation du gaz (Sg““Ob et S,) sont des paramétres
ajustables

3.2.1.1. Huile légere

Une premicre série de simulations a été faite sur les expériences de dépressurisation a taux de
déplétion constant de Moulu & Longeron [Moulu 1989a, Moulu 1989b]. L'huile est un
mélange ternaire C;-C;-Cjo, dont la composition molaire est : 20 % C;, 45 % Cs, 45 % Co.
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Les données relatives aux propriétés de I'huile, a [I'échantillon et aux conditions
expérimentales sont rappelées dans le Tableau 3.2. Les expériences ont été réalisées pour
quatre taux de déplétion différents : 0.03 bar.j”, 0.22 bar,j™", 1.90 bar.j”, 5.00 bar.j™.

Tableau 3.2 : Données des expériences de Moulu-Longeron

Longueur échantillon
(cm)

5

Diamétre échantillon
(cm)

Perméabilité a 1'air (D) 0.211

Porosité ( %) 293

Pression de saturation 28,44
(bar)

Température (°C) 37.8
Coefficient de diffusion 9

2 -l 310

(m°.s™)
Tension interfaciale 3

(N.m'l) 11.4 10

a. Loi de distribution de taille de sites :

Modéle de Yang :

Dans un premier temps il faut caler la fonction de transfert. Pour cela nous nous intéressons
aux débuts des courbes expérimentales, sans introduire l'écoulement du gaz. Le mod¢le de
Yang est d'abord utilis¢ pour modéliser la nucléation avec d =2/3 (Eq. (75)), cette valeur
correspond au cas de bulles sphériques. Ceci est une simplification afin de fixer un paramétre
dans une premiere approche. Les différents parameétres ont été calés sur les expériences a plus
fort et plus faible taux de déplétion. Les valeurs obtenues sont : & =5 bars, Bp=1.1 107 s, et
une sursaturation minimum de 0.5 bar. Cette sursaturation minimum correspond a un rayon de

'ordre de 0.45 um (~ 2y ).

seuil

La Figure 3.26 montre I'évolution de la saturation en gaz en fonction de la pression de sortie
pour différents taux de déplétion. Comme cela a été observé par un grand nombre d'auteurs,
plus le taux de déplétion augmente plus le retard a I'équilibre augmente [Firoozabadi 1996,
Kortekaas 1991, Moulu 1989a, Moulu 1989b, Scherpenisse 1994]. Ceci s'explique par
l'augmentation de la sursaturation maximum avec le taux de déplétion Figure 3.27. La
sursaturation est 1'écart entre la concentration a une pression donnée et la concentration
d'équilibre a cette méme pression : (C-Ceq) avec Ceq=ksP (cf. § 3.1.2). Sur la Figure 3.27, la
sursaturation est exprimée par 1'écart entre la pression d'équilibre et la pression,
AP = (C—Ceq ) /ks . Cet écart a 1'équilibre dépend donc de la diminution de C par diffusion
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vers les bulles, et de la diminution de C.q par décroissance de la pression. Le premier
processus tend a rétablir 1'équilibre, le second tend a augmenter 1'écart. Donc, en négligeant le
transfert de masse par convection et pour un méme coefficient de diffusion, la sursaturation

maximum augmente lorsque le taux de déplétion augmente.
1.5x10" -
1.0x10" -

5.0x1071

0.0

24
P__(bar)

aval

Figure 3.26 : Simulations des expériences de Moulu et Longeron sans mobilisation
du gaz et une distribution de taille de sites en loi exponentielle (modéle

de Yang) : ¢ expériences, — simulations.

2.5+

AP (bar)

Figure 3.27 : Evolution de la sursaturation en fonction de la pression pour les
expériences de Moulu et Longeron (valeurs calculées).
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Remarque : Les simulations montrent que si le gaz reste piégé, la saturation tend vers la
droite d'équilibre PVT (Figure 3.26). Cela se comprend car sans écoulement du
gaz, le systéme équivaut a une expérience hors milieu poreux servant a
déterminer les courbes d'équilibre thermodynamique.

La formulation de la vitesse de gaz discontinu a été discutée dans le paragraphe (3.1.3.1).
Nous rappelons la forme générale implémentée dans le simulateur :

ug =¢(S, =S5 )u, (109)

ou ¢ est une constante.

La Figure 3.28 présente les simulations des expériences de Moulu & Longeron avec
mobilisation du gaz. Les parametres utilisés sont les mémes que pour la section précédente
seule S,™°" est ajusté pour chaque taux de déplétion.

1.5x10™ -
1.0x10™" 1

5.0x107 1

0.0

24

P__(bar)

aval

Figure 3.28 : Simulations des expériences de Moulu et Longeron avec mobilisation
du gaz et une distribution de taille de sites en loi exponentielle (modéle
de Yang) : ¢ expériences, — simulations.

Le Tableau 3.3 présente les valeurs de S, utilisées. On remarque ici que S,"°, tout comme
le Sy expérimental, augmente avec le taux de déplétion. Ce résultat se comprend tres bien si
l'on regarde la compétition des forces capillaires et visqueuses (§ 3.1.3.1). En effet, le volume
seuil ngOb rend compte de la taille des Ny bulles, leur taille moyenne étant fonction de S,/Ny.
Quand le taux de déplétion augmente, Ny aussi, donc pour une méme saturation S, la taille
moyenne des amas diminue. Ou a l'inverse, pour une méme taille, la saturation en gaz
correspondante augmente avec le taux de déplétion. Pour qu'il y ait mobilisation des amas
gazeux, il faut que ceux-ci aient une taille minimum. Donc pour atteindre une méme taille
critique, il faut entrer un S,"°° qui augmente avec le taux de déplétion.
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Tableau 3.3 : Valeurs de S,™ en fonction du taux de déplétion.

oy | SR | Sk ()
0.03 3.25 6.6
0.22 6 8.1
1.9 7.5 9.5
5 9.5 12

Loi puissance :

Les simulations précédentes ont été réalisées avec le modéle de Yang pour décrire la
distribution de taille de sites. Ce premier choix vient des bonnes corrélations obtenues par
d'autres auteurs entre l'expérience et ce modele [El Yousfi 1992, El Yousfi 1991, El Yousfi
1997, Yang 1988]. Afin de déterminer si la forme de cette distribution est importante, une loi
puissance a ¢été testée (Eq. (84)) [Wang 1993a, Wang 1993b]. Les simulations sont réalisées
avec la méme méthodologie. Les constantes sont déterminées en calant les deux expériences
extrémes. Les paramétres obtenus sont: m=3.1 et Bp=2.5 10* s (pour des pressions
exprimées en bars) et APg,;=0.5 bar.

La Figure 3.29 montre le résultat des simulations, celles-ci sont tout aussi acceptables que
celles réalisées avec le modele de Yang. Sur la Figure 3.30, on peut remarquer qu'il y a peu de
différences entre les deux distributions, si ce n'est une légere amélioration vis a vis de la
courbe a 1.9 barj” avec la loi puissance. Nous verrons dans le second paragraphe que le
choix de la loi de distribution devient crucial lorsque le ng"b est déterminé par le modele.

1.5x10™ -

1.0x10™" 1

5.0x107 1

0.0

24

P__(bar)

aval

Figure 3.29 : Simulations des expériences de Moulu et Longeron avec mobilisation
du gaz et une distribution de taille de sites en loi puissance: ¢ AVe
expériences, — simulations.
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Figure 3.30 : Différences entre les deux types de distributions pour la simulation des
expériences de Moulu & Longeron sans écoulement du gaz: - loi
puissance,  modéle de Yang.

b. Mobilisation du gaz :

Dans les simulations précédentes le gaz est supposé s’écouler sous forme dispersée. La
constante dans 1’expression de la vitesse du gaz est c=5 10°. Néanmoins, si I’on suppose que
le gaz s’écoule sous forme continue, et que I’on utilise les valeurs des ngOb pour les Sy, on
obtient les mémes résultats. La perméabilité relative au gaz est la méme pour I'ensemble des
taux de déplétion et n’est pas particuliecrement faible (Tableau 3.4).

Tableau 3.4 : Perméabilités relatives (Forme analytique Eq. (96)) utilisées
pour la simulation des expériences de Moulu & Longeron.

K 1
K, 0.5
ng 2
ng 2
Sor 0.3

Nous avons vu dans le premier chapitre (§ 1.3.2.1.a) que pour simuler l'ensemble de la
production de gaz a l'aide d'un simulateur classique il faut entrer des pseudo-perméabilités
relatives tres faibles et dépendantes du taux de déplétion. Cela s'explique par le fait que ces
simulateurs ne prennent pas en compte l'aspect hors équilibre, ni 1'écoulement du gaz sous
forme dispersée.
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Puisque 1'aspect hors équilibre est pris en compte par la fonction de transfert hy et que la
pseudo-perméabilité relative utilisée est la méme pour tous les taux de déplétion, on peut
supposer qu'il s'agit d'une perméabilité relative au sens de Darcy. Cela sous-entend, dans le
cas de ces expériences, que le gaz peut se connecter rapidement et s'écouler sous forme
continue. On ne peut donc pas conclure, en fonction des simulations, si le gaz s'écoule sous
forme continue ou dispersée.

Nous verrons que pour les huiles lourdes, la partie qui est modélisée comme 1'écoulement
d'une phase dispersée ne peut étre simulée par une phase continue, & moins d'introduire une
pseudo-perméabilité relative au gaz extrémement faible.

¢. Le seuil de sursaturation :

Ce seuil, noté APy, est la sursaturation minimum pour qu'il y ait nucléation, c'est-a-dire
activation des bulles préexistantes ayant la taille maximum (cf. § 3.1.1.4). C'est donc une
caractéristique du systeme. Afin de déterminer si c'est un parameétre critique dans
l'interprétation des expériences, plusieurs simulations ont été réalisées avec différentes valeurs
de AP pour chacune des lois de distribution. Les valeurs des couples Bp-0 et fp-m sont
gardées identiques a celles obtenues précédemment pour APge,;i=0.5 bar :

Bp=1.1107s"" et §=5 bar
Bp=2.510"*s" etm=3.1

Les résultats obtenus avec le modele de Yang pour trois valeurs de seuil sont présentés sur la
Figure 3.31, ceux obtenus avec une loi puissance pour deux APy sont présentés sur la Figure
3.32. Les tailles de sites maximums qui correspondent & ces seuils (y=11.4 10> N.m™) sont :

AP ;i =0.5bar = 1, =0.45 um

APy =0.75bar - 1, =0.3 um

euil
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Figure 3.31 : Effet du seuil minimum de sursaturation. Simulations réalisées avec le
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modele de Yang pour trois APg; : 0 bar, 0.5 bar, 0.75 bar.
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0.22 bar.j"
1.9 barj’

5 bar.j”
AP__ =0 bar

seuil

=0.5 bar

seuil

24

. : = )
25 26 27
P.. (bar)

Figure 3.32 : Effet du seuil minimum de sursaturation. Simulations réalisées avec la

loi puissance pour deux APy : 0 bar et 0.5 bar.

Sur la Figure 3.31 on remarque que le seuil de 0.75 bar est trop grand, puisque pour
l'expérience a 0.03 bar,j” cela retarde trop la production. Ceci implique que les premiers sites
de nucléation doivent étre plus grands que 0.3 um.
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Remarque : Par contre, le calage de I'expérience & 0.22 bar.j” tend a étre meilleur. La taille
maximum des sites dépend non seulement des caractéristiques du systéme
roche-fluides, mais également de la mise en place des fluides dans le milieu
poreux (cf. § 3.1.1.4 [Bankoff 1958, Cole 1974, Jones 1999a, Wang 1993a]).
Ce qui veut dire qu'entre deux expériences ce seuil peut étre différent.

Considérons maintenant les seuils de 0 et 0.5 bar pour les deux types de distribution (Figure
3.31 et Figure 3.32). On remarque que l'effet du seuil est bien plus important avec la loi
puissance sur l'ensemble des expériences (Figure 3.32). Cela s'explique par le fait que la
distribution avec la loi puissance augmente bien plus rapidement avec la sursaturation que le
modele de Yang (Figure 3.33).

D'autre part I'effet du seuil s'accroit vers les faibles taux de déplétion. Ceci est di au fait que
la sursaturation maximum diminue avec le taux de déplétion (Figure 3.27), donc l'effet du
seuil relatif a celle-ci augmente. Par exemple, un seuil de 0.5 bar pour une expérience ou la
sursaturation est au plus de 0.5 bar (cas de l'expérience 4 0.03 barj"') a forcément plus
d'impact que si la sursaturation maximum atteinte est 5 bars. Ce point est important, car
lorsque 1'on simule une expérience en condition laboratoire on peut conclure que le seuil est
négligeable. Or si I'on se place en conditions réservoir, les taux de déplétion sont souvent bien
plus faibles. On peut donc faire une erreur sur la prédiction des productions en début de
déplétion. Par exemple, si nous simulons une expérience avec un taux de déplétion proche de
ce que l'on a sur champs 0.01 bar.” (~3.65 bar par an), on peut voir sur la Figure 3.34 que le
seuil est loin d'étre négligeable.

- — - Loi puissance, AP__ =0 bar
-+ - - Loi puissance, AP_ =0.5 bar e

----- Loi expomentielle, APseu“=0 bar

Loi expomentielle, AP__=0.5 bar

By, (AP™)1-D) ou B (exp(-3/AP) )(-d (10-4 s-1)
w
|

= T
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
AP (bar)

Figure 3.33 : Effet du seuil de sursaturation sur la distribution de taille de sites.
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Figure 3.34 : Effet du seuil de sursaturation aux faibles taux de déplétion.
Simulations réalisées avec la loi de distribution exponentielle.

d. Pris en compte de I'aspect fractal :

Dans les expressions de la fonction de transfert (Eq. (83) et (84)), d est une puissance qui rend

compte de la surface d'échange entre le liquide et une bulle de gaz, d = 2D ou Dy est la
f

dimension fractale. Dans le cas d'une bulle non fractale sphérique Dy vaut 3 (dimension
euclidienne). Jusqu'ici nous avions assimilé I'ensemble des bulles a une population de spheres,
d=2/3. En milieu poreux les bulles ne peuvent plus étre sphériques une fois qu'elles ont atteint
la taille des pores. Une série de simulations, avec la loi puissance, a été effectuée en ajustant
la puissance d en plus des parametres précédents. Le meilleur résultat est obtenu pour
d=0.725 qui correspond a une dimension fractale de 2.75 (Figure 3.35). L'ensemble des
parametres est récapitulé dans le Tableau 3.5.

Tableau 3.5 : Paramétres d'ajustements obtenus avec une loi puissance pour
différentes valeurs pour la dimension fractale D,

d Dy Bo (s m APy (bar)

2/3 3 2.410* 3.1 0.5
0.725 2.75 4510* 2.9 0.5

0.8 2.5 4510* 6.4 0.4
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La valeur obtenue est proche de ce qu'El Yousfi trouve lors d'observations en micromode¢les
pour une huile 1égere [El Yousfi 1992]. Cette valeur 2.25 est intermédiaire entre la dimension
euclidienne, 3, et celle d'un amas de percolation a trois dimensions, 2.53 [Du 1999, Li 1995a].

0.15-
o 0.03 bar.,j’
’ o 0.22bar,’
T A 19barj’
v 5barj’
0.10. ——Dj=3,d=2/3
- N x| D=2.75, d=0.725
o ] S N D25, d=0.8
0.05
0.00 e
24 28

Figure 3.35 : Effet de la puissance d pour trois valeurs, simulations réalisées avec la
loi puissance.

3.2.1.2. Huiles lourdes

Le paragraphe précédent présentait les résultats des simulations des expériences de déplétion
avec une huile Iégere de Moulu et Longeron [Moulu 1989a, Moulu 1989b]. Nous allons nous
intéresser maintenant au cas des huiles lourdes. Dans ce qui suit, deux séries de simulations
sont présentées. Ce sont des expériences réalisées au Petroleum Recovery Institute a Calgary
Canada (PRI) et des expériences réalisées dans le cadre d'un contrat ARTEP (contrat de
recherche entre Total, Elf, IFP et Gaz de France) par Elf et Total (maintenant TotalFinaElIf).

a. Les expériences du PRI [Maini 1999a, Maini 1995] :

Maini & al ont réalisé une série d'expériences a taux de déplétion constants avec différentes
huiles. L'intérét est de pouvoir tester le modele pour deux huiles différentes sur un méme
milieu poreux. Le milieu est un sable non-consolidé dont les caractéristiques sont présentées
dans le Tableau 3.6. Rappelons que dans le cas d'un milieu non-consolidé un processus de

décompaction s'ajoute au processus de Solution Gas Drive, favorisant la production d'huile
(cf. chap. 1).
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Tableau 3.6 : Caractéristiques du milieu poreux pour les expériences du PRI
[Maini 1999a, Maini 1995].

Longueur échantillon
2
(m)
Surface de 2la section 16.1 10
(m)
Perméabilité a l'air (D) 3.33
Porosité ( %) 33
Taille des grains (Mesh) 140-200

Les auteurs ont utilisé six huiles différentes, les simulations ne concernent que deux de ces
fluides :

e Un brut d'Hamaca d'origine vénézuélienne saturé en méthane a 70 bars avec un
GOR de solution de 16.5 vol/vol. Les tests sont réalisés a 67 °C. Dans ces
conditions la densité de I'huile non saturée est 0.976 g.ml-1 et sa viscosité est de 3.3
Pa.s. Le brut saturé a une viscosité de 0.75 Pa.s.

e Un brut de Boscan d'origine vénézuélienne saturé en gaz réservoir a 70 bars (en plus
du méthane : 0.8 % d'azote, 3.9 % d'éthane, 1.2 % de CO,, 4.7 % de propane, 1.9 %
de butane), avec un GOR de solution de 19.7 vol/vol. Les tests sont réalisés a 77 °C,
dans ces conditions la densité de I'huile non saturée est 0.973 g.ml™ et sa viscosité
est de 0.56 Pa.s. Le brut saturé a une viscosité de 295 mPa.s.

Les simulations portent sur trois expériences avec l'huile de Boscan (8.75 bar.j”', 28 bar.j”,
53.85 barj™") et deux expériences avec l'huile d'Hamaca (8.75 bar.j" et 70 bar.j™"). Le modéle
de Yang a d'abord été utilisé. Les résultats des simulations pour l'huile de Boscan sont
présentés sur la Figure 3.36. Les paramétres Bp et & de I'équation sont calés sur les
expériences au plus fort et au plus faible taux de déplétion, les valeurs obtenues sont : Bp=5
107 et &4 bars. Les seuils de saturation, S;"" et Sy, sont récapitulés dans le Tableau 3.7.
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Figure 3.36 : Simulations des expériences de dépressurisation réalisées au PRI avec
I'huile de Boscan [Maini 1999a, Maini 1995].

Tableau 3.7 : Valeurs de S,"" et Sy en fonction du taux de déplétion.

dp/dt S Sec
(bar/jour) (%) (%)

BOSCAN

8.75 0.50 3.50

28.00 1.85 6.60

53.85 5.00 10.25
HAMACA

8.75 1.90 2.75

70.00 13.00 -

Le modele est ensuite utilisé avec le méme couple Bp et & pour les deux expériences avec
I'huile d'Hamaca. Les résultats des simulations sont présentés sur la Figure 3.37. On remarque
que la corrélation avec l'expérience est satisfaisante. Dans la partie consacrée a la
modélisation (§ 3.1), nous avons vu que la loi de distribution de taille de sites était une
caractéristique du systéme roche-fluides. Ces résultats montrent que la distribution de taille de
sites n'est pas trés sensible a la nature de l'huile pour ces expériences. Ce point est
encourageant dans une optique de généralisation des résultats a d'autres systémes.
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Figure 3.37 : Simulations des expériences de dépressurisation réalisées au PRI avec
I'huile de d'Hamaca [Maini 1999a, Maini 1995].

Effet de la viscosité sur la vitesse du gaz :

Si I'on s'intéresse maintenant a 1'écoulement du gaz, pour obtenir des résultats satisfaisants il a
fallu non seulement ajuster pour chaque huile les valeurs critiques en gaz (Tableau 3.7), mais
également la constante de proportionnalité¢ dans l'expression de la vitesse (Eq. (95)). Pour le
brut de Boscan ¢=250 alors que pour celui d'Hamaca c=750.

Plusieurs travaux ont montré que la vitesse de ganglions dépendait du rapport des viscosités
en plus du nombre capillaire [Dias 1986, Egbogah 1985, Egbogah 1981, Valavanides 1998].
Les viscosités des deux huiles étant différentes il y a peut étre un tel effet.

Ko
Hy

Si l'on introduit dans l'expression de la vitesse du gaz le rapport des viscosités, k=—-, tel

que :

b
Uy =CyigeK(Sy =57 )u, (110)
Alors on obtient des simulations tout aussi satisfaisantes pour les deux huiles, avec la méme
expression pour la vitesse, i.e. méme constantes c.is.. Bien que les gaz soient différents, leurs
viscosités sont supposées identiques. Le calage est obtenu pour le méme couple Bp et J, avec
cvisc=5.10'3. Les valeurs des ng"b et des Sy sont données dans le Tableau 3.8.
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Tableau 3.8 : Valeurs de S,™ et S en fonction du taux de déplétion.

dP/dt S Sec
(bar/jour) (%) (%)

BOSCAN

8.75 0.50 3.50

28.00 2.50 6.60

53.85 5.50 10.25
HAMACA

8.75 1.90 2.75

70.00 13.50 -

Effet physico-chimique :

Pour un méme taux de déplétion, 8.75 bar.j”, les seuils sont différents selon I'huile utilisée.
L'huile d'Hamaca présente des ng"b plus importants, or le milieu poreux est le méme et c'est
I'huile la plus visqueuse. Le gradient visqueux pour cette huile doit donc étre plus grand. On
pourrait alors s'attendre a ce que 1'huile d'Hamaca présente des ng"b plus faibles que I'huile de
Boscan.

Les deux huiles n'ayant pas la méme composition chimique (concentration en asphalténes, en
résines, etc.), on peut supposer que les tensions interfaciales sont différentes. D'autant que
dans le chapitre précédent il a été montré que la composition en asphalténes et en résines avait
un impact sur les propriétés de surface. Au quel cas, les effets capillaires peuvent étre
différents entre les deux huiles alors que le milieu est le méme. Le ngOb rend donc compte
des propriétés physico-chimiques de I'huile. Les tensions interfaciales ne sont pas données
dans les publications.

Le modé¢le ne fait intervenir que des grandeurs macroscopiques, donc tout effet physico-
chimique se traduira par un parametre macroscopique, ici le ng"b. Par exemple, dans une
"approche de Darcy" on ne peut expliciter les angles de mouillage, par contre la courbe de
pression capillaire permet de rendre compte de la mouillabilité.

Les perméabilités relatives :

Comme cela a été expliqué dans le premier chapitre (cf. § 1.2.1) et rappelé dans le paragraphe
précédent (cf. § 3.2.1.1 Mobilisation du gaz : p. 117), lorsque des expériences de déplétion
d'huiles lourdes sont interprétées a 1'aide de simulateurs classiques, 1'écoulement du gaz est
simulé par une pseudo-perméabilité relative <K,,> extrémement faible et qui doit étre ajustée
pour chaque taux de déplétion. Ceci vient du fait que ces simulateurs ne prennent pas en
compte l'aspect hors équilibre ni I'écoulement du gaz sous forme dispersée.

Les simulations indiquent que si 1'écoulement du gaz est considéré sous deux formes,
dispersée puis continue, alors les expériences peuvent étre interprétées avec la méme vitesse
pour le gaz dispersé et la méme perméabilité relative pour 1'ensemble des taux de déplétion.
De plus, la forme de la perméabilité relative au gaz est proche de ce qui est obtenu pour des
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expériences de déplacement classiques. En effet, les valeurs des exposants de Corey et des
constantes (Eq. (3)) ne sont pas extrémes (Tableau 3.9). C'est un résultat important car il
indique que lorsque le gaz devient continu ce n'est pas une pseudo-perméabilité relative que
I'on utilise mais bien une perméabilité relative, mesurable expérimentalement avec une
expérience de déplacement.

D'autre part, le modele confirme les résultats obtenus avec les simulateurs classiques. En effet
si 'ensemble de la production de gaz est simulé par 1'écoulement d'une phase continue, alors il
faut introduire une pseudo-perméabilité relative trés faible, de l'ordre de 107, et qui doit étre
ajustée pour chaque taux de déplétion.

Tableau 3.9 : Valeurs des parameétres utilisés pour les perméabilités relatives.
Boscan Hamaca
Ko 0.5 0.55
K, 1 1
ngy 2 2
n, 2 2
Sor 0.4 0.4

Effet de la distribution de sites :

La distribution de tailles de sites de type puissance, donne les paramétres suivant : Bp=107 s
etm=>5. Il n'y a pas de réelle amélioration, raison pour laquelle la figure n'est pas présentée.
D'autre part, a la différence du mélange ternaire, la sursaturation minimum n'a pas d'effet sur
les simulations, tout du moins pour des valeurs qui ont un sens physique, c'est-a-dire de
l'ordre de 0.5 bar. Comme nous I'avons vu (§ 3.2.1.1), ceci peut s'expliquer par le fait que les
taux de déplétion sont relativement forts. Avec le mélange ternaire, le seuil de sursaturation
commengait a ne plus étre négligeable pour des taux inférieurs a ~ 0.01 bar.j™.

b. Les expériences ARTEP :

Dans le cadre du projet ARTEP "Production froide des huiles lourdes", des expériences de
dépressurisation ont été effectuées a différents taux de déplétion : une série 1 2 0.8 et 8 bar.j”,
et une série 2 4 0.5, 12 et 25 bar,j” [Bayon 2002, Urgelli 1999].

Le schéma général du dispositif est représenté Figure 3.38. Il est composé¢ d'un bloc
cylindrique de grés, afin d'éviter les effets de décompactions que 'on pourrait observer avec
un milieu non consolidé. Le milieu est saturé avec une huile recombinée, aprés la mise en
place d'une saturation en eau irréductible Sy; de 18.7 % (série 1), 15 % (série 2). La
composition du gaz en pourcentage de moles est donnée dans le Tableau 3.10.
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Tableau 3.10 : Composition du gaz utilisé pour les expériences ARTEP.

%
G 89.29
CO, 9.66
G, 0.49
G, 0.09
nCy 0.15
nCs 0.32

Tableau 3.11 : Caractéristiques du systeme roche-fluides pour les deux séries

d'expériences ARTEP.
série | série 2
Longueur du bloc (cm) 91.2 66.8
Diamétre (cm) 5.0 6.8
Porosité ( %) 21.6 16.0
Perméabilité (mD) 630 850
Viscosité de 1'huile saturée (mPa.s) 308 1360
Pression de saturation (bar) 52 50
Swi 0.18 0.15

production par le haut

échantilonnage en pression

Mesure locale de la B
saturation en gaz
(Rayons X)

== \laintien de pression

—=: soutirage volumétrique

—

Figure 3.38 : Schéma du dispositif utilisé pour la série 1.

Les expériences sont toutes réalisées a 49 °C, les caractéristiques des milieux poreux et des
huiles sont présentées dans le Tableau 3.11.

Expériences EIf : Pour les expériences a 8 bar.j” et 0.8 bar.j”", le fluide est soutiré par le haut,
le bas étant fermé. La saturation est mesurée par absorption de rayons X. Ces expériences
montrent une trés bonne récupération pour un mécanisme de production primaire : ~ 20 %
pour l'expérience a 0.8 barj”' et ~35% pour celle & 0.8 barj'. On observe une forte
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saturation en gaz qui continue a augmenter apres la percée du gaz, ce qui favorise une
production diphasique.

Expériences Total : C'est le méme type d'expériences pour trois taux de déplétion, 0.5, 12 et
25 bar.j'1 (Urgelli et al. [Urgelli 1999]). Les auteurs ne mesurent pas la saturation en gaz, mais
ils ¢tudient l'effet de la gravité en effectuant des mesures avec 1'échantillon vertical ou
horizontal. Les auteurs observent I'influence de la gravité sur la production. Le Sy ne dépend,
par contre, que du taux de déplétion. Les expériences a 12 et 25 bar.j' ont été réalisées a
I'horizontale, celle a 0.5 bar.j'1 a été faite a la verticale en produisant d'abord par le haut puis
par le bas.

Remarque : Les deux séries d'expériences ont été normalement réalisées avec la méme
huile gisement, pourtant les données PVT en fonction de la concentration sont
différentes (solubilité, viscosité, etc.). Pour les simulations les données
relatives a chaque série ont été utilisées, comme s'il s'agissait de deux huiles
différentes.

Simulation des expériences a 0.8 et 8 bar.j'l :

Les simulations sont effectuées en suivant la méme méthodologie que précédemment. La
Figure 3.39 montre les résultats obtenus avec les deux types de distribution avec d=2/3, cas
des bulles non fractales (D=3, cf. § 3.2.1.1.d). Les valeurs obtenues sont récapitulées dans le
Tableau 3.12. Notons que le seuil de sursaturation n'a pas d'effet qu'il soit a 0.75 ou 0 bar, ceci
est probablement dii au fait que les taux de déplétions ne sont pas assez faibles (cf. §
3.2.1.1.c).
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Figure 3.39 : Simulations de la production d'huile pour les expériences ARTEP a 0.8
et 8 barj"', comparaison entre les deux types de loi de distribution
(courbes confondues).

A la différence des expériences précédentes le gaz ne s’écoule que sous forme dispersée. Si
I'on essaie de simuler 1’écoulement du gaz uniquement sous forme continue, les pseudo-
perméabilités relatives au gaz a utiliser sont extrémement faibles.

Les constantes dans 1’expression de la vitesse du gaz sont : ¢c=150 si le rapport des viscosités
n’est pas explicité (Eq. (95)) et cyie=1.5 10~ sinon (Eq. (110)). Les S;™ sont 0.17 pour
’expérience a 8 bar,j"' et 0.03 pour 0.8 bar.j”', expérimentalement les valeurs sont 0.17 et
0.05. La corrélation entre les simulations et les données expérimentales pour le gaz est
satisfaisante (Figure 3.40), compte tenu de la difficulté a mesurer la production de gaz. Pour
la perméabilité a I'huile les paramétres suivants ont été utilisés : KmO:O.S , ;=2 et S;;=0.5.

On remarque que le choix de la loi de distribution semble avoir peu d'effet. Il faut tout de
méme souligner que nous n'avons que deux expériences, or les deux parametres sont calés sur
deux expériences. Nous verrons plus loin que le choix de la distribution devient important
lorsque la mobilisation du gaz est déterminée par un seul critére pour 1'ensemble des taux de
déplétion.
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Tableau 3.12 : Paramétres pour la simulation des expériences ARTEP a 8 et

0.8 bar.j" avec les deux types de distribution.

Cumul gaz (10° cm?)

Modéle de Loi
Yang puissance
Bp (s™) 510" 7.510°
d (bar), m 15.9 55
APseuil (bar) 0 0
A A
A 0.8 barj’
o 8 bar,j"
Modéle de Yang

— Loi puissance

20
P__(bar)

aval

Figure 3.40 : Simulations de la production de gaz pour les expériences ARTEP a 0.8

et 8 bar.j”', comparaison entre les deux types de loi de distribution.

Plusieurs valeurs de d ont été testées. Le Tableau 3.13 montre les valeurs obtenues pour les
parametres de calage pour d=0.8 (D~2.5) et d=2/3 (D/~=3). Les résultats ne sont pas présentés
car il n'y a pas de différences notables pour ce qui est des courbes de production. Par contre,
nous verrons dans la partie suivante que la détermination du ng"b par un seul critére de
mobilisation nécessite de prendre en compte l'aspect fractal des bulles et donc d'avoir des

valeurs de d différentes de 2/3.

131



3. MODELE DU TYPE "APPROCHE DE DARCY"

Tableau 3.13 : Valeurs des paramétres de calage des expériences ARTEP a
0.8 et 8 bar.j"' pour d=2/3 et 0.8.

Modéle de Yang Loi puissance
d 2/3 0.8 2/3 0.8
D, 3 2.5 3 2.5
Bo (s 510" | 910* | 7.510° | 210°
d (bar), m 15.9 32 5.5 15
AP (bar) 0 0 0 0

Simulation des expériences a 0.5, 12 et 25 bar.fl :

La méme démarche a été suivie pour ces expériences. Les deux types de distribution ont été
utilisés. Les parametres de calage sont donnés dans le Tableau 3.14. La valeur du seuil de
sursaturation est égale a zéro car il n’a aucun effet notable sur le résultat. On peut remarquer
que les parametres du modéle de Yang sont identiques a ceux des simulations précédentes, et
dans le cas de la loi puissance seule la valeur de m varie. Il faut toutefois prendre cela avec
prudence car le calage n’est pas automatisé, donc n’est pas optimum. Le résultat important est
que pour deux systémes roche-fluides proches (huiles sensées étre identiques), les parametres
sont du méme ordre, voir similaires.

Tableau 3.14 : Paramétres pour la simulation des expériences ARTEP a
0.5,12 et 25 bar.j”" avec les deux types de distribution.

Modé¢le de Loi
Yang puissance
Bp (s 510* 7.510°
d (bar), m 15.9 4.5
AP (bar) 0 0

Les simulations réalisées avec le modele de Yang sont présentées sur la Figure 3.41, celles
utilisant une loi puissance sur la Figure 3.42. On n'observe aucune différence. Pour les deux
types de distribution le calage sur le faible taux de déplétion est relativement moins bon par
rapport aux autres simulations. Cette expérience a ¢té réalisée en position verticale avec un
changement de sens de production, alors que les deux autres ont été faites en position
horizontale. Il y a peut-&tre un petit effet de gravité qui n'est pas pris en compte ici.
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Figure 3.41 : Simulations des expériences ARTEP a 0.5,12 et 25 barj! avec le
modele de Yang.
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Figure 3.42 : Simulations des expériences ARTEP a 0.5,12 et 25 bar.j”! avec une loi
puissance.

,[1eq g1 30 6z ((wa o)) zeb nwng

[1eq z) 30 6z (wo01) zeb jnwnd

Dans les simulations, 1'écoulement du gaz ne se fait que sous forme dispersée pour les deux
plus forts taux de déplétion. Pour I’expérience a 0.5 bar.j”, il y a tout d'abord production sous
forme dispersée puis formation d'une phase gaz continue. Les valeurs des seuils en saturation
sont données dans le Tableau 3.15. La constante de proportionnalité est, dans le cas ou le
rapport des viscosités n'est pas explicité, c=80 (Eq. (95)), dans l'autre cas cysc=3 10™ (Eq.
(110)). On remarque une corrélation satisfaisante entre les valeurs des ng"b et les valeurs des

Sec expérimentaux, tous les deux correspondent au début de production du gaz.
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Tableau 3.15 : Valeurs des S,™ et S, utilisées pour la simulation des

expériences ARTEP 4 0.5,12 et 25 bar.j™.

dP/dt (barj™") S (%) See (%) expéfigec:nces
(%)
0.5 3.5 11.0 4.2
12 17.0 - 15.0
25 21.0 - 25.5

Les constantes utilisées pour la vitesse du gaz sont plus faibles pour la série 2 (0.5, 12 et
25 barj") des expériences ARTEP que pour la série 1, méme dans le cas ou le rapport des
viscosités entre 1'huile et le gaz est explicité. Cela sous-entend que la constante est aussi une
caractéristique du systeme roche-fluides. En effet, dans le cas des expériences du PRI les
huiles sont différentes mais le milieu poreux est le méme. Ici les huiles et les milieux poreux
sont différents, or la seule prise en compte de la viscosité ne suffit pas.

3.2.1.3. Conclusion

Loi de distribution de taille de sites :

La loi de distribution de taille de sites modélisant la nucléation est une caractéristique du
systeme roche-fluides étudié. Elle fait intervenir un couple de paramétres identique quel que
soit le taux de soutirage : Bp-0 si c'est une loi exponentielle (Eq. (83)) et Bp-m si c'est une loi
puissance (Eq. (84)).

Entre le mélange ternaire de Moulu et Longeron et les expériences du PRI ces parametres sont
du méme ordre. Par contre, ceux utilisés pour la simulation des expériences ARTEP sont
environs d'un a deux ordres de grandeur plus petits. Les valeurs sont récapitulées dans le
Tableau 3.16 pour une valeur de d=2/3 (D/=3). La fonction hy qui traduit le transfert de masse
rend compte du retard a 1'équilibre, plus les paramétres vont étre petits, plus le transfert sera
lent et plus grand sera le retard. Tous les travaux montrent que dans le cas des huiles lourdes
le systéme est fortement hors équilibre (cf. § 1.2). La différence entre les expériences ARTEP
et le mélange ternaire va donc dans le bon sens. Les valeurs pour les huiles lourdes montrent
un retard a 1'équilibre nettement plus important. N'ayant pas le coefficient de diffusion pour
les huiles lourdes, il est difficile de déterminer si cela provient de la loi de distribution
proprement dite ou du coefficient de diffusion. Mais la différence est d'un ordre de grandeur
qui pourrait trés bien correspondre a la différence entre coefficients de diffusion. En effet, le
paramétre Bp est proportionnel au coefficient de diffusion, donc un rapport de 10 se
répercutera dans la valeur de Bp.
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Tableau 3.16 : Tableau récapitulatif des paramétres de calage pour un d
¢gale a 2/3.
Modele de Yang Loi Puissance

Bo(sh | (ban) | Bo(s) m

C;-C5-Cyo 1.110° 5 2.510™ 3.1

Expériences du PRI 5.0107° 2 1.0 107 5

Expériences ARTEP 4 0.8

4 %
et 8 bar,j”! 5.010 159 | 7510 55

Expériences ARTEP a

-4 -6
05,12 et 25 bar_j-l 5.010 15.9 7.510 4.5

Par contre, les simulations des expériences du PRI ne semblent pas aller dans le bon sens.
Cela peut s'expliquer par la nature du milieu poreux. En effet dans le cas des expériences du
PRI le milieu est non consolidé (pour les expériences ARTEP le milieu est consolidé). Or il
est montré que la production des huiles lourdes en milieu non consolidé peut étre fortement
augmentée par un phénomene de décompaction du milieu. Puisque les parametres sont calés
sur les courbes de production, toute augmentation de celles-ci par un phénomeéne de
décompaction sera simulée par des paramétres plus grands, c'est-a-dire un Bp plus grand.

Mobilisation et écoulement du gaz :

Pour le mélange ternaire 1'ensemble de 1’écoulement du gaz peut étre simulé : soit par une
phase dispersée, soit par une phase continue. Dans le cas de 1'écoulement d'une phase
continue la perméabilité relative au gaz est la méme pour I'ensemble des taux de déplétion et
n'est pas particulicrement faible. Il est donc difficile de dire seulement en fonction des
simulations si I'écoulement du gaz se fait sous forme dispersée, continue ou sous les deux
aspects.

Pour les huiles lourdes, I'écoulement du gaz ne peut étre simulé que par une phase gaz
dispersée, suivi dans certains cas par un l'écoulement d'une fraction continue du gaz.
L'écoulement du gaz dispersé¢, pour un méme systéme roche-fluides et pour lI'ensemble des
taux de déplétion, est simulé avec la méme expression pour la vitesse. La phase continue s'il y
en a une est simulée a l'aide d'une perméabilité relative qui n'est pas un pseudo, mais qui est
accessible expérimentalement (K, déplacement).

Remarque : Si l'on veut simuler l'ensemble de la production de gaz par une phase continue,
il faut entrer une pseudo-perméabilité au gaz, <K, >, extrémement faible et
dépendante du taux de déplétion. Par exemple pour simuler l'ensemble de
I'écoulement du gaz des expériences ARTEP de 0.8 et 8 bar.j” par une pseudo-
perméabilité¢ relative <K,>, il faut prendre un krg0 de l'ordre de 10 dans
I'expression de Corey (Eq. (3)).
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Seuil de sursaturation minimum :

La sursaturation minimum n'a aucun effet sur les expériences d'huiles lourdes simulées ici.
Cela n'est pas dii a une caractéristique des huiles lourdes, mais aux forts taux de déplétion
employés. Les simulations montrent que ce seuil devient non négligeable aux faibles taux de
déplétion. En effet, dans le cas du mélange ternaire I'effet du seuil de sursaturation augmente
quand le taux de déplétion diminue. Une simulation pour le méme systeme proche des
conditions réservoir, 4 0.01 bar,j”' (3.65 bar.an™"), montre que l'effet serait trés important.
Dans la derniere partie (§ 3.2.2) le seuil de saturation n'est pas pris en compte, mais si l'on
veut simuler des expériences a trés faibles taux de déplétion il est nécessaire d'en tenir
compte.

Seuils de saturation en gaz :

Sur la Figure 3.43 sont présentés, en fonction du taux de déplétion, les valeurs des ngOb pour
les huiles lourdes, et des Sy ou ng"b pour le mélange ternaire. Il est connu depuis longtemps
que la valeur du Sy suit une loi d'échelle avec le taux de déplétion (cf. § 1.1). Les Sgc
correspondent habituellement au début de production du gaz, sans précision sur l'aspect de la
phase. Ils caractérisent donc I'écoulement du gaz quelle que soit sa forme, dispersée ou
continue. Il n'est donc pas surprenant que les ngOb suivent aussi ce type de loi en fonction du
taux de déplétion (Figure 3.43). On peut également remarquer que chaque couple roche-
fluides semble suivre une loi d'échelle qui lui est propre. Pour la mobilisation d'amas gazeux
(cf. § 3.1.3.1) cela se comprend par le fait que pour une taille donnée d'amas, la saturation
correspondante (2 1'échelle de Darcy) augmente si le nombre de bulle augmente. Or la
mobilisation est liée a cette taille et au gradient visqueux. Donc, quand le taux de déplétion
augmente, le nombre de bulles s'accroit et la saturation correspondant a la taille critique
également. Puisque la loi de distribution est une caractéristique du systéme roche-fluides, la
variation du nombre de bulles fonction de dP/dt le sera aussi, par conséquent il n'est pas
surprenant de trouver une loi d'échelle pour le ngOb en fonction de dP/dt propre a chaque
systéme roche-fluides.
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Figure 3.43 : Valeurs des seuils de saturation en gaz pour la mobilisation : ng"b ou
Sgc pour I'huile 1égere.

On peut remarquer que les deux séries d'expériences ARTEP semblent suivre la méme loi en
fonction du taux de déplétion, alors que dans le cas des expériences du PRI de deux huiles
différentes et d'un méme milieu poreux, les lois semblent différentes. Dans le premier cas, le
brut d'origine est le méme, mais les huiles recombinées ont des caractéristiques différentes.
Dans le second cas les huiles sont différentes. Il semble donc que la nature de 1'huile a un effet
sur le seuil de mobilisation. Ce qui pourrait s'expliquer par des propriétés interfaciales
différentes associées a des concentrations en asphalténes et résines différentes.

3.2.2. Utilisation d'un critére de mobilisation du gaz (A,,,,’) indépendant des
conditions de déplétion

Jusqu'a présent les paramétres ajustables étaient :

e Pour la nucléation : les deux parametres de la distribution de taille de sites et le seuil
de sursaturation, pris nul ici pour les raisons données au paragraphe précédent (§
3.2.1.3).

e Pour la mobilisation du gaz : une constante dans l'expression de la vitesse du gaz, le
Sg" et le Sge.

Les paramétres relatifs a la nucléation et la constante dans le flux de gaz étaient déterminés a
partir de deux expériences, et étaient identiques pour un systéme roche-fluides quel que soit le
taux de déplétion. Par contre, les deux seuils de saturation étaient ajustés pour chaque taux.
De ce point de vue, le modele ne peut étre prédictif. Il faut donc essayer de déterminer les
seuils a partir des deux expériences servant a caler les autres parametres.

Dans la partie consacrée a la mobilisation du gaz dispersé (cf. § 3.1.3.1) un parametre de
mobilisation, noté A, est donné. Il rend compte de la compétition entre forces visqueuses et
forces capillaires, par l'intermédiaire du nombre capillaire et de la taille caractéristique des
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bulles. Un nombre critique de mobilisation, kmob*, peut alors étre défini comme le moment ou
le gradient visqueux devient plus important que la pression capillaire par rapport a la taille
moyenne des bulles. Nous avons vu que ce nombre était un invariant qui ne dépendait que de
la taille des pores et de la perméabilité. Il ne dépendra donc pas du taux de déplétion. C'est ce
que nous allons vérifier avec les simulations des expériences ARTEP.

Simulation des expériences a 0.8 et 8 bar. fl

La détermination d'un critére de mobilisation (Kmob*) unique pour l'ensemble des taux de
déplétion nécessite de prendre en compte l'aspect fractal des bulles, c'est-a-dire d'avoir d
supérieur a 2/3 (D/<3).

La taille caractéristique des pores peut étre calculée a partir d'une relation empirique
couramment utilisée dans le domaine pétrolier : r, = m . Pour ces expériences ARTEP, la
perméabilité est de 0.63 10™? m” et $=0.216 ce qui donne r. ~ 4.8 10° m.

La meilleure corrélation a été obtenue avec une loi puissance comme loi de distribution et une
puissance d de 0.8 correspondant a une dimension fractale D~2.5 (Figure 3.44). Les
paramétres dans ce cas sont: Bp=2 10°® s'l, m=14 et pour la vitesse cCyjsc=1.5 10°. Le

paramétre de mobilisation trouvé est A, =1.7 10®/y, avec 7 la tension interfaciale. Ce qui

donne, pour une tension interfaciale de 10 mN.m'l, une valeur de kmob* =1.710%m.

120 4

100 4 A 0.8 bar.j”
o 8 bar,j"

804

604 A

40
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20

10 20 30 40 50
PmI (bar)

Figure 3.44 : Simulation des expériences a 8 et 0.8 bar.j”', avec une loi puissance,
d=0.79 et un critére de mobilisation unique.

Nous avons vu que ce parametre critique de mobilisation était, selon les calculs effectués au
paragraphe 3.1.3.1, donné par la relation 2K/r, ou K est la perméabilité et r. la taille des pores.
La valeur calculée de Kmob* est alors 2.6 107 m.
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Comme cela a été dit plus tot, nous n'avons pas la valeur de la tension interfaciale. Pour qu'il
y ait égalité entre la valeur de Amo, déterminée par la simulation et la valeur calculée, il
faudrait une tension de surface de 65 10~ N.m™. Cette valeur est de l'ordre de ce que l'on a en
conditions standards, ce qui est peu probable puisque les expériences sont réalisés a 49 °C, la
tension de surface devrait €tre plus faible. Mais le résultat est encourageant car l'ordre de
grandeur est raisonnable et surtout kmob* est un invariant.

Remarque : Tout comme la tension interfaciale, nous n'avons pas a notre disposition la
valeur du coefficient de diffusion. Le lmob* donné précédemment correspond a
des simulations avec D=10""m”s"'. Maintenant, si l'on suppose que le
coefficient de diffusion est deux fois plus petit, alors on obtient avec une
tension de 10> N.m™" : Apop ~4 107 m.

En conclusion l'utilisation de Ao, comme parametre de mobilisation n'est possible que si les
données PVT des fluides sont connues (coefficient de diffusion D, tension interfaciale v, etc.).
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3.3. CONCLUSION

Le modele 1D, présenté dans ce chapitre, permet d'interpréter et de simuler des expériences
de production par dépressurisation du milieu d'une huile saturée, cela pour des huiles lourdes
ou légéres. Il fait intervenir un nombre limité de parameétres :

un couple de paramétres dans la loi de distribution de taille de sites pour la
nucléation ;

une constante dans I'expression de la vitesse du gaz dispersé ;

un parametre de mobilisation des amas de gaz, kmob* ;

Les avantages de ce mode¢le :

Les paramétres sont des invariants caractéristiques du systéme roche-fluides
étudié. Tous les paramétres utilisés sont propres au systeme roche-fluides et sont
indépendants des conditions de soutirage. Ce point est important car cela veut dire
que le modele est prédictif. Nous avons vu dans le chapitre bibliographique que ce
qui faisait défaut aux simulateurs classiques avec une "approche de Darcy" était la
dépendance des pseudo-perméabilités relatives avec le taux de déplétion. Ce qui
rendait ces simulateurs non prédictifs, car les taux de déplétion en conditions de
réservoir sont bien plus faibles que ceux en conditions de laboratoire. Le modéle
répond donc a ce probléme puisque le méme jeu de parameétres est utilisable quel
que soit le taux de soutirage.

Les grandeurs sont macroscopiques. Les mécanismes physiques sont tous
modélisés a une échelle macroscopique avec une "approche de Darcy". Les
grandeurs ont donc toutes un sens a 1'échelle du milieu que ce soit a 1'échelle du
réservoir ou d'une carotte. Ce point répond donc au probléme de changement
d'échelle (hors hétérogénéités).

Les parameétres de simulation sont limités en nombre et sont accessibles
expérimentalement. Ce dernier point est trés important car c'est ce qui fait la
différence avec d'autres modeles telle que 1'approche Population Balance Modeling.
La loi de distribution de taille de sites est une caractéristique du systéme, on peut
donc la déterminer expérimentalement comme une courbe de pression capillaire ou
les perméabilités relatives de déplacement. D'autre part, le paramétre de
mobilisation dépend de cette distribution et du nombre capillaire on peut donc
supposer étre capable de le calculer. Enfin, nous connaissons les dépendances des
différents paramétres, par exemple proportionnalité de la constante Bp avec le
coefficient de diffusion ou dépendance de kmob* avec le nombre capillaire; nous
pouvons donc extrapoler les valeurs laboratoires a des paramétres champs.

Le modele répond donc aux deux points qui sont le changement d'échelle et la prédictibilité. 11
est donc capable de simuler des courbes de production a des conditions différentes de celles
du laboratoire. Ces productions peuvent ensuite étre simulées a l'aide d'un simulateur
d'écoulement de phases continues afin d'obtenir les pseudo-perméabilités relatives utilisables
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par les simulateurs réservoir commerciaux. Nous avons donc ici un modele générateur de
pseudo-perméabilités relatives (Figure 3.45).
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Figure 3.45 : Méthodologie pour la génération de pseudo-perméabilités relatives en

conditions réservoir.

Les résultats hors milieu poreux du chapitre 2 montrent que la concentration en asphalténes a
des effets importants sur l'interface gaz/huile a partir d'une concentration seuil. Les
simulations indiquent que ces effets sont pris en compte par le parametre qui controle la
mobilité du gaz. En effet :

Les simulations de deux huiles différentes (compositions chimiques différentes)
avec un méme milieu poreux (expériences du PRI) montrent que la méme fonction
de transfert peut étre utilisée, ainsi que la méme expression de la vitesse du gaz
dispersé. Par contre, les valeurs des saturations de mobilisation ne suivent pas la
méme loi en fonction du taux de déplétion. Pour un méme taux de déplétion ces
seuils en saturation sont différents.

Les deux séries d'expériences ARTEP portent sur deux roches différentes avec le
méme brut d'origine. Il faut préciser a nouveau que les caractéristiques des huiles
recombinées sont malgré tout différentes. La fonction de transfert est alors
légerement différente, tout comme 1'expression de la vitesse du gaz. Par contre, les
saturations seuils de mobilisation semblent suivre la méme loi avec le taux de
déplétion. Ceci corrobore les observations du chapitre précédent indiquant
l'importance de la composition chimique de I'huile.
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CONCLUSION

Le propos de la thése était la modélisation de la production par dépressurisation d'huiles
lourdes, ces huiles visqueuses ayant un comportement atypique par rapport aux huiles légeres.
Deux hypotheses existent pour expliquer cette différence de comportement :

e Les huiles lourdes ont une concentration en asphalténes plus importante. Les
asphalténes étant tensioactifs, ils peuvent étre a 1'origine de propriétés interfaciales
fortement différentes.

e Les différences de comportement peuvent s'expliquer uniquement par la différence
de viscosité.

Les travaux expérimentaux présentés au second chapitre, concernant les propriétés physico-
chimiques des asphalténes, montrent que la concentration en asphalténes a des effets
importants sur la moussabilit¢ et les propriétés de l'interface huile/gaz. On peut donc
s'attendre a observer des différences de comportements en fonction de la composition de
I'huile. Les résultats de la derniére partie montrent qu'un modele de type mécanique des
fluides, avec une "approche de Darcy", permet d'interpréter et de prédire des productions lors
d'expériences de déplétion. Les effets physico-chimiques ne sont pas négligés mais sont pris
en compte par l'intermédiaire de grandeurs macroscopiques telles que la fonction de transfert
et la saturation en gaz seuil caractérisant la mobilisation du gaz dispersé.

La thése s'est déroulée en deux étapes: une étude expérimentale des propriétés physico-
chimiques des asphalténes et des résines, et un travail théorique pour l'élaboration d'un
modele continu a "I'échelle de Darcy".

Les résultats hors milieu poreux présentés au second chapitre ont montré qu'il existait une
concentration critique en asphalténes d'environ 10 % en poids, a partir de laquelle la nature de
l'interface change :
e Augmentation de la moussabilité et du temps de vie d'un film mince.
e Changement de la nature de l'interface caractérisé par la formation d'une croite
solide. Ce comportement est similaire a celui des protéines.

L'ajout de résines a partir d'un rapport seuil résines/asphalténes de 1 empéche la formation de
la crolite et augmente la tension interfaciale. Ces observations indiquent un effet notable des
asphaltenes et des résines sur les propriétés interfaciales. Quelques expériences ont ensuite été
réalisées en micromodele pour identifier ces effets en milieu poreux. Les observations
visuelles ne montrent aucun effet de la concentration en asphalténes sur la nucléation ou la
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coalescence, et aucune formation de croiite solide. Notons qu'il faudrait d'autres expériences
pour tester la reproductibilité.

De ces dernicres observations, la thése a été orientée vers la modélisation proprement dite
avec une approche mécanique des fluides. L'approche se situe a 1'échelle de Darcy. Il s'agit
d'une modélisation par un systéme d'équations continues avec des parametres mesurables a
I'échelle du laboratoire. Trois mécanismes sont pris en compte :

e [La formation de la phase gazeuse lorsque la pression devient inférieure a un certain

seuil.
e La croissance de la phase gazeuse.
e L'écoulement des phases huile et gaz.

La caractéristique principale du modéle est la possibilit¢ de décrire une situation
thermodynamique hors équilibre. Un seul simulateur commercial permet de prendre en
compte les phénoménes hors équilibre, mais il est dérivé des réactions chimiques et est mal
adapté pour décrire les écoulements de phase (STARS de la compagnie CMG [Coombe
1994]). La plupart des modeles de recherche utilisent une approche microscopique faisant
appel a un grand nombre de parametres difficiles a déterminer expérimentalement.

Dans le modele élaboré durant la thése, le nombre de parameétres ajustables a pu étre
fortement réduit, et ne sont introduites que des grandeurs mesurables ayant une signification
physique. Cela a été possible en améliorant la modélisation physique sur plusieurs points :

e Modélisation du mécanisme de nucléation en utilisant la notion de bulles
préexistantes, théorie largement admise dans les domaines de 1'ébullition et de la
cavitation. Cela permet de relier la densité de bulles créées a la sursaturation,
indépendamment des conditions extérieures de I'expérience.

e Mod¢élisation du grossissement de la phase gazeuse par l'introduction d'un
coefficient de transfert volumique ayant une signification a I'échelle de Darcy. Cette
approche est utilisée en génie chimique pour les transferts thermiques et les
réactions chimiques. Une modélisation basée sur des modeles simples permet de
déterminer la dépendance de ce parameétre de transfert avec les parameétres de
I'expérience (diffusion moléculaire, propriétés des fluides, taux de déplétion, vitesse
locale de 1'écoulement, etc.). La détermination de ces lois de dépendance est
indispensable pour extrapoler les résultats d'une expérience a des conditions
réservoir.

e Mod¢élisation de 1'écoulement de la phase gazeuse. La phase gaz est sous différentes
formes : une fraction piégée immobile, une fraction discontinue entrainée par le
mouvement de I'huile et une phase continue. Contrairement au modele STARS, basé
sur des cinétiques chimiques, 1'évolution entre les différentes formes de gaz est
décrite en utilisant une modélisation de type mécanique des fluides. Par exemple, la
mise en mouvement de la phase immobile se calcule a partir d'un bilan de forces sur
les bulles. Ce type d'approche est déja utilisé¢ mais les modeles ont une approche du
type "microscopique".

Le modeéle, testé sur des expériences, est capable de reproduire les observations. L'objectif est
atteint en tant que nombre limité de parametres a déterminer et possibilité d'extrapoler les
simulations pour d'autres conditions expérimentales (modele prédictif).

144



CONCLUSION

Il reste cependant quelques points a préciser dans le modele :

Amélioration du modéle de transfert par convection. Il faut pouvoir intégrer les
résultats publiés dans d'autres domaines pour proposer une loi empirique reliant le
coefficient de transfert a la vitesse (nombre de Péclet) et a la densité de bulles.
Amélioration du modele d'écoulement. La présence d'une phase dispersée mobile est
remise en question dans certaines publications récentes. L'explication est que le
piégeage capillaire peut dominer la remise en mouvement sous l'effet des forces
visqueuses. Les mécanismes mis en jeux sont relativement bien connus et les bilans
de forces pourront étre estimés pour les expériences et les déplacements en
réservoirs. Si l'on peut prouver que ce type de mécanisme est négligeable, il sera
avantageux de ne pas en tenir compte pour simplifier le modele et réduire le nombre
de parameétres. Par contre, il est nécessaire d'en tenir compte pour l'interprétation des
expériences en laboratoire. En effet, les taux de déplétion étant souvent plus forts en
laboratoire, les gradients visqueux peuvent étre plus importants.

Mise au point d'une méthodologie expérimentale pour mesurer les perméabilités
relatives en déplacement. La difficulté ne provient pas seulement de la forte
viscosité de 1'huile mais aussi de la forte perméabilité des échantillons qui entraine
des effets importants de ségrégation par gravité. Des essais ont été réalisés et une
méthodologie devrait étre mise au point dans les mois a venir.
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