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Glossaire/Symboles et Abréviations :

Symboles :

o, : Exposant du degré de saturation dans la loi cinétique de précipitation du minéral M,, (coef-
ficient empirique sans dimension).

aq; : Nombre de moles de 1’élément e; contenu dans une mole de I’espece aqueuse Ej;.

Bm : Exposant de I’écart a 1’équilibre dans la loi cinétique de précipitation du minéral M,, (coeffi-
cient empirique sans dimension).

B1,m : Nombre de moles de I’élément e; contenu dans une mole du minéral M,,.

bij : Coefficient de la matrice de variance covariance des variables au méme point.

C;; : Matrice de covariance des variables Z;(x).

C : Constante de tortuosité.

Dp, : Densité spécifique tel que Dg = ps/puw-

Acs(portée) : Incertitude sur la quantité de carbone stocké due a l'effet de la portée (en moles).

Acs(hétérogénéité/homogene) : Incertitude sur la quantité de carbone stocké due au passage
du champ homogene au champ hétérogene (en moles).

Acaqu(portée) : Ecart sur la variation entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone
dissous entrant, du a leffet de la portée (en moles).

Acqu(hétérogénéité /homogene) : Incertitude sur la variation de flux de carbone dissous sortant
et le flux de carbone dissous entrant lors du passage du champ homogene au champ hétérogene
(en moles).

e : la porosité.
fm(H™) : Fonction linéaire dépendant de l'activité de Ht (pH).

F(x1,x9,...x —p) : Fonction mathématique qu’on cherche & approcher qui relie les facteurs x; en
entrée du systéme aux différentes réponses obtenues en sortie.

K,, : Constante d’équilibre (= 1 & I’équilibre).

km : Constante cinétique de dissolution en (mol.m?.an™1).

K et K4 : coefficients cinétiques de précipitation et de dissociation du M,, en (moles/m?/an).
K(¢) : Loi de porosité-perméabilité.

K : Champ lognormal de la perméabilité en (mD).

Adoi1 : Parametre représentant la portée de la dolomite.

Adoi2 : Parametre représentant le palier de la dolomite.

Aporol, Aporo2s Aporo3 : Parametres permettant de définir les bornes des parametres du variogramme
de la porosité.

A1, A2, A3 : Parametre permettant de définir les bornes des variogrammes.
ty : Viscosité dynamique de 'eau en (Pa.s).
n7? : Quantité de matiere d’éléments e; dans la solution aqueuse en (mol).

My : Moyenne arithmétique de la porosité.
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Mg : Moyenne géométrique de perméabilité en (mD).

N(0,02) : Loi normale de moyenne nulle et d’écart-type = o2.

m

ny'™ : Nombre de moles du minéral M,,, dans le milieu poreux de volume V.

aq

LY

: Nombre de moles de ’espece aqueuse E; dans le milieu poreux de volume V.
Ny : Nombre d’especes aqueuses dans le milieu poreux de volume V.
Nonin : Nombre de minéraux dans le milieu poreux de volume V.

¢m : Fraction volumique du minéral dans le milieu poreux de volume V.

¢ : Porosité du systeme dans le milieu poreux de volume V.

Q@ : Produit ionique des activités des minéraux présents dans la réaction chimique.
p : Coefficient de corrélation entre la porosité et la perméabilité 1<p<1.

pw - La densité de 'eau.

ps - La densité du solide.

R? : Coefficient de détermination indique le degré d’alignement des données sur le modele de
régression.

R : Variable aléatoire gaussienne telle que Yy et Y restent indépendants.

R?aj : Coefficient de détermination ajusté.

afhsper sion - Ecart-type di1 & la dispersion des simulations.
UfmdequaM od : Ecart—type du a 'inadéquation du modele.

sm : La surface réactive, fonction de ¢(m) du minéral en (m?).

S, 52,53 : Différents seuillages permettant d’obtenir les champs de dolomite seuillés en (moles).
S : la surface spécifique en (m?).

o Ecart—type caractérisant, racine carrée de la variance.

Sm : Surface réactive du minéral M,, en (m?).

S? : la surface spécifique en (m?) par (m?) de solide.

Vi : Volume molaire du minéral M,,, en (cm3/mol).

Y,(x) : Facteurs non corrélés au méme point servant a la factorisation.

qu (x) : Facteurs non corrélés au méme point, de méme k ayant la méme structure v*(h).
Yy, Yx : Champs aléatoires gaussiens de porosité et de perméabilité.

Y : Variable de sortie a laquelle s’intéresse I’expérimentateur.

Z;(x) : Variables pouvant représenter par exemple la minéralogie.

Abréviations : (Le référentiel utilisé est ici le volume total du réservoir normalisé & 1m?)

ACP : Analyse en composante principale.

CS : Carbone Solide stocké dans la matrice du réservoir en (moles).
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Cgaz : Gaz résiduel dans le réservoir en (moles).

Caqu : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous entrant en
(moles).

Cequ(t) : Nombre de moles de carbone contenu dans ’eau du réservoir a l'instant t en (moles).
Vporonorizonter - Variogramme du champ de porosité horizontal a deux dimensions.

Ceauyorqr(t) : Nombre total de moles de carbone contenu dans ’eau du réservoir a l'instant t en
(moles).

Cdol : Carbone stocké dans le champ de dolomite en (moles).

Caqu homogeéne : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous
entrant dans le cas d’un réservoir homogene en (moles).

Caqu hétérogene : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous
entrant dans le cas d’un réservoir hétérogene en (moles).

Caqu effet portée : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant montrant 1’effet
de la variation de la portée en (moles).

Caqub : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous entrant
pour une portée = 5 mailles pour la perméabilité (en moles).

CaqulO : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous entrant
pour une portée = 10 pour la perméabilité (en moles).

Caqu35 : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous entrant
pour une portée = 35 pour la perméabilité (en moles).

Caqu homogeéne : Différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous
entrant dans le cas du réservoir homogene (en moles).

Cinoi(t) : Contenu en carbone porté par les solides dans chaque maille en (moles).

CS dol P5 : Carbone stocké dans la dolomie pour une portée P = 5 mailles pour les champs
pétrophysiques en (moles).

CS dol P10 : Carbone stocké dans la dolomie pour une portée P = 10 mailles pour les champs
pétrophysiques en (moles).

CS dol P35 : Carbone stocké dans la dolomie pour une portée P = 35 mailles pour les champs
pétrophysiques en (moles).

CS dol homogeéne : Carbone stocké dans la dolomie dans le cas d’un réservoir homogeéne en
(moles).

CS dol hom sans aquiféere mobile : Carbone stocké dans la dolomie dans le cas du réservoir
homogene sans déplacement d’aquifére en (moles).

C'Sior : Carbone total stocké dans la matrice solide en (moles).

Cgaz homogene : Quantité de carbone contenue dans le gaz résiduel dans le réservoir homogene
(en moles).

Cgaz effet portée : Quantité de carbone contenue dans le gaz résiduel dans le réservoir en faisant
varier la portée (en moles).

Cgaz hétérogene : Quantité de carbone contenue du gaz résiduel dans le réservoir hétérogene (en
moles).

CS P5 : Carbone stocké dans la matrice pour une portée P = 5 mailles pour les champs pétro-
physiques en (moles).
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CS P10 : Carbone stocké dans la matrice pour une portée P = 10 mailles pour les champs pétro-
physiques en (moles).

CS P35 : Carbone stocké dans la matrice pour une portée P = 35 mailles pour les champs pétro-
physiques en (moles).

CS homogene : Carbone stocké dans la matrice dans le cas d’un réservoir homogene en (moles).

CS hom sans aquiféere mobile : Carbone stocké dans la matrice dans le cas du réservoir homo-
gene sans déplacement d’aquifere en (moles).

dif-poro : Variation de la porosité moyenne dans le réservoir.

dif-poro-resl : Variation de la porosité moyenne dans le réservoir 1 contenant du CO; en satura-
tion résiduelle.

dif-poro-res2 : Variation de la porosité moyenne dans le réservoir 2 traversé par un fluide acide.
DX : Longueur d’une maille selon (ox) en (m).
DY : Longueur d’une maille selon (oy) en (m).
Y(h)aipite : Variogramme du champ d’albite en fonction de la distance h.
Y(h)atbite—K feldspath : Variogramme croisé de 'albite et du feldspath potassique.
Pep(h) : Effet de pépite.
Pep(h)=0sih =0
Pep(h)=Cp sih > 0
Gauss(h/a) : Variogramme gaussien de portée a.
Gauss(h) = C(1 — 6_3(‘%')2)) a : portée effective pour laquelle Gauss(h)= 0.95 C
Viog : Variogramme du logarithme des données.
Yyrms ¢ Variogramme total des minéraux silicatés.
poroyre - Porosité du maillage grossier.
poroyr - Porosité du maillage fin.
poro : Porosité du systeme.
Pbound : Pression (conditions aux limites) du réservoir en (bar).
Vario : Variogramme d’un champ.
poro homogene : Variation de la porosité moyenne dans le réservoir homogene.

Poro effet portée : Variation de la porosité moyenne dans le réservoir montrant 'effet de diffé-
rentes portées.

Poro P5 : Variation de la porosité moyenne de la matrice pour une portée P = 5 mailles pour les
champs pétrophysiques.

Poro P10 : Variation de la porosité moyenne de la matrice pour une portée P = 10 mailles pour
les champs pétrophysiques.

Poro P35 : Variation de la porosité moyenne de la matrice pour une portée P = 35 mailles pour
les champs pétrophysiques.

Poro hom sans aquifére mobile : Variation de la porosité moyenne dans la matrice dans le cas
du réservoir homogene sans déplacement d’aquifere.

Poro homogene : Variation de la porosité moyenne dans la matrice dans le cas d’un réservoir
homogene.
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P(t) : La pression dans le réservoir a 'instant t en (bar).

matrice

e o - Proportion volumique des minéraux dans 100g de la matrice gréseuse.

¢gaz : Le volume occupé par le gaz a l'instant t.
Perm : Perméabilité du champ en (mD).
Qbound : Débit d’injection ou du déplacement de 'aquifere en m?/.J.
QTD : Quantité totale de dolomite constante (en moles).
RV10 : Le puits de Ravenscar Numéro 10.
Sph(h/a) : Variogramme sphérique de portée a.
Sph(h) =0sih =0
Sph(h) = C(L5*L — 05 (2)3)si0<h<a
Sph(h) =Csih > a
SCT : La somme des carrés des écarts entre les mesures de la réponse et leur moyenne.
SCE : La somme des carrés des écarts entre les réponses mesurées et estimées.

SCR : La somme des carrés des erreurs entre les réponses estimées et la moyenne des réponses
mesurées.

Statl : Racine de la différence de porosité moyenne.

tmsDN : Total des minéraux silicatés de la Dalle Nacrée en proportion volumique.
U : Vitesse d’avancement de 'aquifére en (m/an).

VMeaeite © se définit comme le volume molaire de la calcite = 36.93¢m3 /mol
VMaoiomite : se définit comme le volume molaire de la dolomite = 64.35¢m? /mol
Var : fonction calculant la variance.

Veell : Volume de la cellule en (m?)

Ypep1(h), Ypepa(h) : Fonctions de base représentant l'effet de pépite permettant de construire le
champ final.

Ysphi(h), Yspha(h) : Fonctions de base sphérique permettant de construire le champ final.
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Avant-propos

Dans cet avant-propos, nous donnons les grands traits de la démarche suivie ainsi que quelques
résultats principaux.

Définition d’une méthodologie

Nous avons cherché a définir une méthodologie permettant de discuter I'influence de la varia-
bilité des réservoirs géologiques sur les parametres de stockage du COs. Plutot que de discuter de
cas purement théoriques, nous avons choisi de nous inspirer de cas naturels simplifiés. Deux types
de réservoirs, pour lesquels des projets de stockage sont a 1’étude, ont été retenus : les réservoirs
carbonatés (avec référence au Dogger du Bassin Parisien) et les réservoirs gréseux (avec référence
aux formations de Ravenscar, Mer du Nord).

Pour chacun de ces types de réservoirs, nous avons choisi, sans pour autant étre exhaustifs, un
certain nombre de parametres dont la variabilité spatiale est susceptible d’influer sur le comporte-
ment attendu d’un site de stockage. Un projet de stockage faisant intervenir un transport couplé a
des réactions chimiques, il est 1égitime de considérer comme variables les parametres pétrophysiques
(porosité, perméabilité, éventuellement parametres de texture) conditionnant le transport, ainsi que
les parametres minéralogiques (nature et mode des minéraux présents) qui interviennent dans les
réactions chimiques. Les écoulements réactifs étant liés au mouvement de la phase aqueuse, 1'im-
pact des propriétés pétrophysiques relatives au transport multiphasique (perméabilités relatives,
pressions capillaires) n’a pas été exploré ici, et le travail s’est focalisé sur la variabilité des propor-
tions minéralogiques et pétrophysiques. Nous n’avons pas non plus étudié I'influence de la variabilité
éventuelle de la composition (salinité) de ’eau des réservoirs conditionnant sa capacité de transport
d’éléments chimiques. Enfin seul le cas des réservoirs carbonatés a été étudié de fagon approfondie.

Deux types de simulations ont été étudiées dans ces travaux : les simulations géostatistiques et
les simulations déterministes. Dans le premier cas, ces simulations se définissent comme une réalisa-
tion d’une fonction aléatoire, ici nous nous sommes intéressés a simuler les champs pétrophysiques
caractérisés par la porosité et la perméabilité auxquels nous nous sommes limités. Dans le cas des
simulations déterministes, un code de transport réactif régi par les équations de conservation de
la masse et des lois cinétiques de précipitation et dissolution a été utilisé, et permet donc de com-
prendre 1’évolution du comportement du réservoir a différents instants.

Le premier travail consiste a identifier des styles de variabilité minéralogique réalistes et a en
donner une représentation stochastique. L’information sur les proportions des minéraux est rare-
ment disponible avec une densité suffisante pour nourrir des modeles de réservoir. On doit le plus
souvent inférer une composition minéralogique a partir d’'une composition chimique en roche totale,
avec l'aide d’une information plus directe mais moins dense sur la nature des minéraux présents
(obtenue par observation microscopique ou par diffraction des rayons X). Les assemblages sédi-
mentaires sont bien entendu considérés comme des mélanges en proportions variables d’un certain
nombre de minéraux. Dans la mesure ou, sur la base des analyses minéralogiques et géochimiques
on met en évidence des corrélations entre les abondances de certains minéraux (utilisation d’ana-
lyses statistiques par composantes principales), il n’est pas légitime de faire varier les proportions
de ces minéraux indépendamment les unes des autres, et nous avons regroupé certains minéraux en

Xix



classes pour engendrer des styles de variabilité minéralogique réalistes. Ainsi nous avons regroupé
certains silicates (K-feldspath, kaolinite, clinochlore dans le cas des gres; illite, chlorite, quartz,
kaolinite dans le cas des calcaires, a rajouter alors a la dolomie). Dans les calcaires, la calcite, mi-
néral dominant, est obtenue par complément a 100%, comme c’est le cas pour le quartz dans les gres.

On se place dans des conditions de stationnarité, alors pour chacun des parametres sélection-
nés (porosité, perméabilité, fraction volumique de tel minéral ou de telle classe de minéraux) la
variabilité est schématiquement définie par trois parametres : la moyenne et deux parametres du
variogramme : sa portée et son palier. Le type de fonction utilisée pour le variogramme (gaussien,
sphérique, avec ou sans effet pépite) peut aussi faire 'objet d’un choix, ainsi que la possibilité d’ef-
fectuer divers seuillages, c’est-a-dire d’assumer 'absence compléte d’un minéral en dessous d’une
certaine proportion fixée a ’avance.

En plus des informations de nature géophysique, la connaissance des réservoirs naturels non
directement observés a I’affleurement se fait par sondages verticaux et il est nécessaire d’inférer une
variabilité horizontale utile pour nos simulations a partir de la variabilité verticale. Des discussions
a caractere sédimentologique sont utiles dans chaque situation particuliere. Dans notre travail nous
avons utilisé un simple facteur de proportionnalité entre la portée du variogramme horizontal et
celle du variogramme vertical, tout en gardant le méme palier et la méme moyenne. Ce choix est
fréquemment fait dans la littérature, (Collin P.Y., [2007]).

Au total, des simulations géostatistiques nous permettent de définir des conditions initiales
réalistes des réservoirs, tant pour les parametres pétrophysiques que pour les parametres miné-
ralogiques. Celles-ci ont été effectuées par une méthode dite de Fourier discrete, re-programmeée
par nos soins sous Matlab. Elles sont relatives a un réservoir de dimensions 1000 x 1000 metres
d’extension horizontale et d’épaisseur verticale constante non précisée. Ce réservoir est découpé en
80 x 80 mailles et nous avons utilisé le méme maillage pour les simulations géostatistiques et pour
les simulations du transfert réactif sans faire de changement d’échelle (le nombre de mailles est
limité de fait par les temps de calcul). Nous avons fait I'hypothese de stationnarité a 1’échelle de ce
réservoir, c’est-a-dire de ’absence de gradients a 1’échelle étudiée et de constance en moyenne des
propriétés étudiées sur les différents domaines du réservoir. C’est une condition nécessaire pour faire
de la géostatistique élémentaire. Les silicates du réservoir gréseux, regroupés dans une méme classe,
ont fait objet de corrélations géostatistiques (modeles linéaires de co-régionalisation produisant
des corrélations en moyenne), alors que les silicates dans les réservoirs carbonatés s’alignent avec
la roche de couverture sur une droite de mélange (minéraux argileux/calcite), et varient donc en
proportion relative. Pour ce qui est des parameétres pétrophysiques (perméabilité et porosité) une
corrélation géostatistique est prise pour condition initiale, mais, par la suite, I'utilisation du code
de simulation déterministe du transfert réactif impose entre eux une relation constante.

L’influence de la variabilité du réservoir sur le stockage est étudiée & partir de simulations dé-
terministes de transfert réactif. Nous avons utilisé le logiciel COORES de I'Institut Francais du
Pétrole (développé en collaboration dans le cadre d’un partenariat entre 'TFP et le laboratoire de
géochimie de ’école des mines de St Etienne). COORES peut simuler le transfert diphasique (eau
+ gaz) a travers un milieu poreux. La simulation déterministe permet de connaitre et d’anticiper les
mouvements des fluides et le comportement géochimique des réservoirs géologiques qui en résulte
a court et a long terme.

Pour cela il est utile de définir les caractéristiques de composition en eau et de mobilité d’un
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aquifere (conditions initiales et aux limites) ainsi qu'un scénario possible d’injection de CO3. Nous
avons envisagé trois grands cas, suivant que l'aquifere est mobile ou non et, dans le cas d’un aqui-
fere mobile, suivant que le COq injecté a déja été dissous dans ’eau (injection d’eau acide) ou non
(une eau mobile mais non spécialement acide rencontre une zone contenant du COsz & saturation
résiduelle). Ces différents scénarios correspondent & des situations différentes par rapport a la zone
d’injection et a son historique. Le cas des réservoirs carbonatés a été étudié plus en détail.

L’action des eaux enrichies en CO9 dissous va entralner une série de réactions chimiques de
dissolution et précipitation de minéraux, variables suivant les cas envisagés. On observe le plus
souvent une dissolution précoce des carbonates (calcite, dolomie) alors que celle des silicates est
plus lente : les cations libérés par cette derniere (calcium et / ou du magnésium dans le cas du
clinochlore par exemple) permettent une précipitation secondaire de carbonate (dolomie et calcite).

Parmi les parametres de caractérisation du stockage en relation avec les réactions chimiques
qui interviennent dans le réservoir, nous avons retenu comme criteres globaux de sortie, c’est-a-dire
portant sur I'ensemble du réservoir :

— la variation moyenne de porosité sur ’ensemble du réservoir,
— la quantité de carbone stockée : sous forme solide, dans le fluide aqueux, sous forme gazeuse,
— la quantité de carbone évacuée en dehors du réservoir par I'aquifere.

Les simulations déterministes ont été conduites sur une durée fixée a 2000 ans. Nous avons
comparé ’état du réservoir avant et apres le passage du fluide enrichi en CO,. Sur des durées
de ce type relativement breves a 1’échelle géologique, les variations des parametres pétrophysiques
et minéralogiques (dissolution et précipitations minérales) sont minimes, mais reproductibles en
moyenne compte-tenu des variabilités imposées, et permettent de discuter les liens cherchés entre
variables. Nous avons étudié I’évolution des variogrammes des différentes variables, c’est-a-dire que
nous les avons comparés avant et apres le transport réactif ; nous avons étudié les corrélations entre
les variables d’entrée (parametres de variabilité, moyenne, palier et portée des variogrammes) et
les variables de sortie (quantités des différents minéraux, variation de porosité, quantité de carbone
stockée sous différentes formes).

La discussion sur le lien entre les parametres définissant la variabilité d’entrée et ceux définissant
le stockage (en nombre égal a cing) a été précisée du point de vue quantitatif par 1'utilisation de
plans d’expérience. Pour I’'étude des roches carbonatées, le nombre de facteurs d’entrée est a priori
de 8 : palier, portée et effet pépite de la porosité (la perméabilité lui est liée), palier et portée de la
dolomie, palier, portée et effet pépite des silicates (un seul groupe). En prenant pour chaque facteurs
deux niveaux (niveau maximum, niveau minimum dont les valeurs sont & discuter en relation avec
les connaissances géologiques), il faudrait faire 28 = 256 expériences pour une exploration comple-
tement satisfaisante du domaine expérimental. Nous avons réduit ce nombre (plans fractionnaires)
en mettant de co6té dans un premier temps le role des silicates et en gardant 5 facteurs, ce qui
conduit & faire 2° = 32 expériences & différents tirages.

Résultats

Du travail complémentaire serait nécessaire a la fois pour assurer les résultats et pour asseoir
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leur interprétation. Néanmoins plusieurs tendances apparaissent, valables statistiquement, sachant
que, du fait de la complexité des phénomenes, des tendances différentes ne sont pas exclues dans
des situations particulieres. Dans le cas ou I'on fait en sorte de prendre le méme tirage pour définir
la condition initiale stochastique, les effets de la variabilité des parametres sont pleinement obser-
vés. Dans le cas ou le tirage n’est pas contraint, il peut cacher le role des parametres, lorsque la
variation de ces derniers pour telle situation chimique est faible, ou avoir un effet du méme ordre
de grandeur. En général l'effet du tirage est de plusieurs ordres de grandeur plus petit que l'effet
de la variabilité de la pétrophysique que nous nous sommes donnée.

D’une facon générale donc, un réservoir hétérogene spatialement est plus réactif qu'un réser-
voir homogene de méme caractéristiques moyennes, et va pouvoir stocker davantage de carbone le
cas échéant. C’est le cas aussi bien pour les hétérogénéités de la pétrophysique (variabilité de la
porosité et de la perméabilité) que de la minéralogie (variabilité de la proportion des minéraux).
Dans les variantes examinées, lorsqu’on effectue une légere variation des parametres géostatistiques
autour des valeurs moyennes, on remarque que 'effet de la minéralogie est plus grand que celui
de la pétrophysique. Si ce dernier peut s’expliquer par la dispersion hydrodynamique (le fluide a
tendance a s’étaler davantage), le premier doit pouvoir s’expliquer par une meilleure réactivité chi-
mique favorisée par la variabilité spatiale des proportions minéralogiques, dans des conditions de
déséquilibre et d’effet de la cinétique chimique.

Si 'on veut quantifier davantage, on observe que plus la portée de la variabilité est grande, plus
grande est la réactivité hydrodynamique et chimique permettant un meilleur stockage éventuel de
carbone (et corrélativement une moindre évacuation a l'extérieur du réservoir). Cela traduit le fait
que 'augmentation de la portée correspond a une augmentation de I’hétérogénéité du réservoir,
une tres faible portée nous rapprochant du cas homogene. Le modele de variabilité choisi (vario-
gramme gaussien ou sphérique par exemple) ne semble pas jouer de fagon déterminante. L’effet
d’un seuillage éventuel (ainsi pour la dolomie), nous avons affecté a zéro une quantité du minéral
en dessous d’une certaine proportion choisie va dans le sens d’'une augmentation de I’hétérogénéité
et est équivalent a I'augmentation d’une portée. Ces résultats sont confirmés par les plans d’ex-
périences, qui montrent que la portée de la dolomie joue significativement sur le résultat. Il faut
noter que dans l'effet d’un seuillage, la minéralogie est changée d’un endroit a ’autre du réservoir
(effet en tout ou rien, c’est-a-dire assurant la présence ou l’absence d’un minéral); les réactions
chimiques possibles entre le fluide percolant et la roche sont donc aussi changées. L’effet de pépite
ne paralt pas avoir de grande influence. Tous ces parametres ne peuvent pas étre modifiés de facon
indépendante, ainsi pour le seuillage et le palier.

Il est intéressant d’observer que l'effet de la portée est non linéaire : on peut atteindre une
situation seuil ot I’augmentation de la portée ne fait plus augmenter la dispersion hydrodynamique
et la réactivité chimique (responsables in fine de 'augmentation éventuelle du carbone stocké) dans
les mémes proportions. Ce cas est associé a 'apparition de digitations des zones réactionnelles. Le
couplage entre I'augmentation de porosité due a une réaction chimique et le mouvement du fluide
conduit a une situation d’instabilité : plus le fluide dissout la roche, plus il circulera a cet endroit et
augmentera ainsi la réaction de dissolution. Dans le cas ou les digitations percent le réservoir limité
que l'on s’est donné, c’est-a-dire atteignent l'autre coté du réservoir ils (les digitations) évacuent le
fluide a 'extérieur sans qu’il ait pu réagir autant qu’avant a l'intérieur des frontieres que ’on s’est
données. Le temps de percée est fonction des parametres locaux définissant le réservoir (variabilité
pétrophysique et minéralogique) mais aussi de la vitesse du fluide et des dimensions du réservoir.
La comparaison des résultats entre un aquifére mobile et un aquiféere immobile est intéressante de
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ce point de vue. Toutes choses égales par ailleurs, 'aquifere immobile permet un stockage de car-
bone plus important que ’aquifere mobile dans la situation ou les digitations ont percé le réservoir.
Mais il s’agit d’un résultat local, c’est-a-dire relatif au domaine spatial particulier étudié, sachant
qu’alors le carbone est évacué en dehors du réservoir étudié et que d’autres réactions chimiques
peuvent intervenir plus loin... Il est aussi en relation avec des différences de composition chimique
de l'eau dans les deux cas (I’eau de aquifere immobile enrichie en COs9 est plus acide et réagit
davantage ; celle de 1'aquifére mobile résultant d’un balayage de la zone enrichie en COg par une
eau neutre est moins acide et moins réactive).

Limitations, pistes de recherche

L’application de ces résultats a des cas réels demanderait de grandes précautions. Le passage
au cas a trois dimensions devrait étre envisagé alors que la variabilité naturelle peut étre beaucoup
plus complexe (structures gigognes, anisotropies) et plus importante que celle que nous avons prise
en compte ici, voire étre de nature radicalement différente. Nous n’avons pas cherché a représenter
des variations latérales de facies sédimentologiques, ni des failles ; on pourrait simuler ces dernieres
par des zones de perméabilité/porosité localement tres différenciées.

Des expériences préliminaires a quantité de minéral constante sur ’ensemble du réservoir per-
mettent de préciser le lien entre les parametres de cinétique chimique, de vitesse du fluide et de
variabilité spatiale de la répartition des minéraux et de la porosité/perméabilité (en particulier
dans la portée) a effet chimique global identique. A quantité de minéral égale, un fluide plus lent
pourra réagir davantage qu’un fluide plus rapide (1'effet de vitesse contrebalance celui de la cinétique
chimique) mais on a vu que ’étalement spatial des réactions compte aussi, une plus grande hétéro-
généité semblant améliorer la réactivité chimique. Ou dit autrement, I’hétérogénéité semble moins
influente lorsque le fluide! est plus lent. Ces remarques pourraient encourager a définir un nombre
adimensionnel faisant intervenir la portée de la variabilité, le parametre de cinétique chimique et la
vitesse du fluide. Telle pourrait étre une des pistes de recherche suggérées par le présent travail. Les
autres demandent d’explorer plus en détail les influences croisées des différents parametres dans
diverses situations imaginables.

(1)Par exemple, on peut définir sous toute réserve, ﬁ ot1 v est la vitesse du fluide (LT 1), k le coefficient de

la loi cinétique de dissolution ou croissance du minéral concerné (T *L™?) et a la portée du variogramme du minéral
(L), une sorte de nombre de Damkohler qui inclue Veffet de variabilité spatiale.
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Introduction

Introduction

La connaissance des réservoirs géologiques et de ’évolution de leurs propriétés pétrophysiques
est cruciale pour de nombreuses applications qui les mettent en jeu : prospection, extraction de
pétrole ou de gaz, stockage de gaz, réhabilitation de sites industriels, dépollution des sols et des
nappes phréatiques. Le projet de cette these concerne I'étude de I'impact de la variabilité initiale
des réservoirs géologiques sur le stockage souterrain du COs. Ainsi, la connaissance de 1’état initial
des réservoirs géologiques par leurs propriétés pétrophysiques et leur contenu minéralogique est
nécessaire pour une meilleure appréciation des différentes réactions de précipitation/dissolution des
minéraux intervenant dans ces milieux poreux lors de l'injection du COs. En effet, lors de la sé-
questration de gaz acides comme le COy dans des roches perméables (aquiferes salins ou réservoirs
d’hydrocarbures en fin d’exploitation), 'injection du gaz, qui se dissout dans ’eau en place, rend
cette derniere acide et donc agressive par rapport aux minéraux présents. Il en résulte une séquence
de réactions chimiques qui peut s’étaler sur des milliers d’années.

Les simulations du stockage de COs dans les réservoirs sédimentaires s’efforcent de prévoir le
comportement de ces réservoirs a travers la modélisation des transferts de fluides et de gaz et
des réactions chimiques éventuelles avec les minéraux présents; elles permettent aussi d’évaluer
les conséquences mécaniques possibles du stockage et les risques qui en découlent. Ces simulations
sont d’abord déterministes et supposent une connaissance raisonnablement compléte du réservoir
avant l'injection. Or les réservoirs sédimentaires dans lesquels on projette de stocker du COs sont
connus de facon tres partielle. Les modeles de transport-réactif sont donc primordiaux pour prévoir
le comportement de ces systeémes.

Il existe plusieurs codes de transport-réactif développés a travers le monde. Parmi les plus
connus, on note les codes TOUGHREACT et CRUNCH du laboratoire national de Berkeley ainsi
que Le code MIN3P de l'université de Colombie Britannique au Canada. En France nous avons
également plusieurs codes en cours de développement, de test et de validation, nous nous limitons a
celui des Mines de Paris (HYTEC) et au code COORES (voir description chapitre 1.1), développé
en partenariat entre 'IFP et le centre SPIN de l'école des mines de Saint Etienne. Ces différents
codes, n’étant pas totalement validés, laissent apparaitre des limitations sur la qualité des prédic-
tions obtenues par modélisation du transport réactif. Ces limitations sont de différents ordres et se
retrouvent dans :

1. Le modele de réactivité chimique :
— Nature des échanges : stoechiométrique ou non.
— Pertinence de la TST (Transition State Théorie).
— Nature et coefficients des loi cinétiques utilisées (Fritz B., [1981]).
— Représentation de apparition des minéraux secondaires (Corvisier J.,[2006]).

2. Le schéma numérique (Michel A., Trenty L., [2005]) :
— Limitation due a la discrétisation.
— Diffusivité numérique.

3. La représentation du réservoir géologique :
— Failles et fractures. (Chiles J.P., [2004])

— Simulation géostatistiques des réservoirs (De Fouquet C., [1993])
— Description des modeles géologiques (Doligez et al., [1992]; Galli et al., 1993]).
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Nous ne nous intéresserons pas dans cette étude a toutes ces limitations du modele, énumérés
précédemment, nous devons néanmoins en tenir compte dans le choix de nos parametres et lors
de l'interprétation des différents résultats dans toutes études de transport-réactif. On s’intéressera
cependant a l'incertitude due a la variabilité des réservoirs géologiques que ’on comparera en fin
de travaux a celle induite par la variation du débit et des différents coefficients cinétiques.

Ces différents codes, définis par les modeles hydro géochimiques qui couplent les déplacements
de fluide et les réactions chimiques induites doivent également tenir compte des hétérogénéités pé-
trophysiques et minéralogiques.

Pourquoi s’intéresser a la variabilité initiale du réservoir ?
Il existe dans les milieux naturels, géologiques différents types de variabilité en partant des bassins
sédimentaires, des réservoirs, a ’échelle du grain. Nous voulons donc étudier 'influence de cette
variabilité initiale et voir son effet sur les différents parametres opérationnels de stockage (que nous
définirons dans la partie 3). Le but fixé est donc d’évaluer les incertitudes, les erreurs que 1'on
peut commettre sur la prédiction du comportement de ces réservoirs lors de 'introduction de cette
variabilité aux données initiales.

Cette variabilité pourra étre représentée en utilisant divers codes de simulations géostatistiques.
On note parmi les plus connus le logiciel ISATIS de géovariances, et le logiciel HERESIM développé
entre I'IFP et le centre de géostatistique de I’école nationale supérieure des mines de Paris. Nous
avons aussi le logiciel concurrent STORM, développé entre 'université de Stanford et une équipe
Norvégienne. On recense aussi les logiciels libres (Open source), comme le logiciel R avec ses pa-
ckages Geostat, et GeoR....

Relativement peu d’études ont été menées dans ce domaine par exemple (Baines et al., [2004]) ;
(Doughty et Pruess, [2004]); (Hovarka et al., [2004]) ; (Johnson et al., [2004]). Ces travaux, et en
particulier celui de (Hovorka et al., [2004]) montrent que la variabilité géologique dans les réservoirs
de stockage tend a augmenter leur capacité et 'efficacité du stockage de COs. En effet, I'existence
d’hétérogénéités pétrophysiques, sous la forme d’écrans de perméabilité ou simplement de variations
localisées (au sein d’'un méme facies) accentue la dispersion des flux dans le réservoir. Il s’agit 1a
d’une étude hydrodynamique (en relation avec les parametres de porosité et perméabilité), comme
on en trouve par ailleurs dans la littérature pétroliere, qui n’aborde pas les aspects de transfert
réactif. D’autres recherches abordent ce dernier aspect, par exemple (Johnson et al., [2004]), mais
Iinfluence de la variabilité initiale n’est pas étudiée. Notons que certaines études sont en cours au
BRGM sur ces aspects d’hétérogénéités initiales liées au stockage du COq, (extrait du texte écrit
par Guy B., et soumis dans le cadre du projet ANR [2007]).

Un travail préliminaire a été mené par (Chevalier C., [2005]), lors de son stage ingénieur pour
comprendre 'impact de la variabilité initiale sur le transfert réactif. Un réservoir horizontal & une
dimension contenant 50 mailles a été défini avec différentes compositions minéralogiques. De 1’eau
acidifiée par le CO4 a donc été injectée et les résultats analysés par la suite. Les minéraux ont été
représentés de maniere stochastique avec une certaine moyenne et un écart-type. Il se déduit de ces
études que la perturbation apportée a la minéralogie va faire réagir différemment certains minéraux.
Une analyse variographique a également été faite en comparant les variogrammes initiaux et finaux
permettant de détecter d’éventuelles modifications de la variabilité spatiale.
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Une theése menée également par (De Lucia M., [2008]), en partenariat entre 1’école des mines
de Paris et 'université de Bologne en Italie traite de 'influence de la variabilité spatiale sur le
transport réactif. De Lucia M., a réalisé durant sa these différentes études pour montrer 'effet de
la variabilité spatiale initiale du milieu poreux sur les réactions de dissolution ou de précipitation
des minéraux :

— Une variabilité d’entrée initiale a été générée par la méthode géostatistique de Fourier discrete
sur les champs de la porosité et de la perméabilité et ensuite sur le champ de la calcite.

— Un systeme chimique simple représentant 'attaque de la calcite par 'acide a été utilisé dans
les études de (De Lucia M., [2008]) :

CaCO3 +2HCI = Ca** 4 COy(aq) + Hy0 + 2C1~ (1)

— Les principaux résultats ont montré qu’une augmentation de la portée de la perméabilité
favorise la chenalisation et diminue le temps de traversée du champ par ’acide injecté. L’effet
de la variance est moins ressenti, mais associé a la portée elle tend a I'amplifier, c’est-a-dire
que leffet di a la portée de la perméabilité est mieux visible pour les grandes variances.

— Pour les cinétiques rapides, le systéme est proche de 1’équilibre et la cinétique augmente
I’écart des simulations par rapport au cas du milieu homogene. Pour les cinétiques lentes les
réactions de dissolution interviennent dans tout le champ et le systéeme avec une variabilité
spatiale initiale tend a se comporter comme un systeme homogene.

— On peut voir également l'effet de la dispersion stochastique, la largeur de cette dispersion est
du méme ordre de grandeur que I’écart a I’homogene.

Ces études effectuées par (De Lucia M., [2008]) se rapprochent en partie de celles que nous
souhaitons conduire ici, avec néanmoins beaucoup de différences dans nos approches respectives.
Ces études ont mis en évidence la nécessité de tenir compte de la variabilité spatiale du milieu
sur un systeme chimique tres simple composé d’un seul minéral la calcite. Il est donc nécessaire
d’envisager une chimie et une composition minéralogique plus réalistes qui caractérisent au mieux
les différents réservoirs. Ainsi nous allons nous intéresser aux réservoirs géologiques du stockage du
COa, et étudierons les réservoirs gréseux de Ravenscar en Mer du Nord et les réservoirs carbonatés
du Dogger dans le Bassin de Paris. Nous définirons également différents parametres observables que
nous appellerons parametres opérationnels de stockage.

L’objectif de ce travail est donc d’intégrer ce manque d’information (variabilité des distributions
minérales et pétrophysiques des réservoirs de stockage) et leur transcription géostatistique, dans
I’évaluation des erreurs que I’on peut commettre dans les prévisions de comportement des réservoirs
lors du stockage de COs. Ainsi nous allons tout d’abord :

- Ecrire en Matlab un code de simulation géostatistique basé sur la méthode de Fourier discrete
inspiré du code de (De Lucia M., [2008]), de I’Ecole des mines de Paris qui permettra d’effectuer
des représentations géostatistiques des propriétés chimico-minéralogiques et pétrophysiques des ré-
servoirs géologiques de stockage. Nous nous focaliserons par la suite sur les aquiféres du Bassin
Parisien comme cadre du contexte géologique principalement sur le Dogger dont nous nous ins-
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pirerons dans notre modele géochimique et pétrophysique. Nous décrirons également le réservoir
gréseux, cependant le manque de données géochimiques dans le cas du Trias du Bassin de Paris nous
a conduit a nous intéresser au réservoir gréseux de Ravenscar en Mer du Nord dont des échantillons
ont été étudiés au laboratoire de I’'Ecole des mines par (Garcia D., et Maréchal B., [2000]). Nous
effectuerons également des études de maillages dans cette partie afin de choisir le nombre de mailles
approprié a utiliser dans le simulateur COORES.

Dans une seconde partie nous effectuerons des simulations géostatistiques des réservoirs géolo-
gique de stockage. I’objectif ici est de caler au mieux les parametres géostatistiques (portée, palier,
variogramme), de la minéralogie et de la pétrophysique afin de simuler un réservoir proche des don-
nées du terrain. Ainsi les échantillons recueillis sur le terrain et les observations des affleurements
nous permettront de reconstituer les réservoirs correspondants.

Dans une troisiéme partie, nous effectuerons des simulations déterministes a 1’aide d’un code de
transport réactif en milieu poreux adapté a I’étude de la modélisation des phénomenes de stockage :
COORES. Ces expériences numériques seront effectuées, en vue d’un traitement statistique (logiciel
R et Matlab) : ce traitement permettra de définir de nouveaux parametres statistiques (moyennes,
variances, variogrammes) sur les réservoirs transformés que ’on s’efforcera de relier aux initiaux. On
étudiera les corrélations entre les variables et leur évolution au cours des transformations. L’intérét
de cette approche est de mesurer les conséquences de la variabilité (pétrophysique et minéralogique)
initiale sur la variabilité finale apreés transformation. On définira en sortie du simulateur COORES
différents parametres opérationnels relatifs au stockage du carbone, comme la quantité carbone
stocké dans le réservoir, la variation moyenne de la porosité ..., qui nous permettront de comparer
les résultats obtenus. Nous montrerons par la suite 'influence de la portée, de la variabilité minéra-
logique et pétrophysique, de la dispersion stochastique et de 'aquifére mobile. Les résultats seront
comparés a ceux obtenus dans le cas homogene.

En derniere partie nous étudierons a l'aide des plans d’expériences 'effet des variations pé-
trophysiques et minéralogiques des réservoirs carbonatés principalement étudiés dans le Bassin de
Paris, et simulés précédemment afin d’analyser en termes d’incertitudes leurs comportements sur
le stockage ; ces incertitudes porteront sur la portée et le palier et U'effet de pépite (lorsque le va-
riogramme ne passe par l'origine), des parametres pétrophysiques et propriétés minéralogiques de
ces réservoirs que nous ferons varier entre un maximum et un minimum déterminés au préalable.
L’intérét de cette méthode est de parcourir un domaine de variabilité spatiale des différents miné-
raux et parametres pétrophysiques des réservoirs simulés. Ceci pourrait se rapporter aux erreurs de
modélisation des différents variogrammes, les imprécisions dues aux mesures, ’absence de données.
Nous étudierons 'effet de la variabilité initiale sur les parametres opérationnels de stockage, gran-
deurs définies en sortie : a savoir la variation de la porosité moyenne dans le réservoir, la capacité
de rétention du réservoir en tant que piege de stockage du COs sous forme de précipitation des
carbonates, ainsi que la quantité de carbone entrainé par ’aquifere du réservoir. Enfin on cherchera
a connaitre par une étude d’analyse de la variance les variables d’entrée pertinentes qui ont une
influence sur ces parametres opérationnels du stockage définis.



Premiere partie

Méthodologie et présentation des
réservoirs



Dans cette premiere partie nous décrirons la méthodologie utilisée et présenterons les études
préalables effectuées, nécessaires a la réalisation de notre projet.

Ainsi dans le chapitre 1 nous présenterons les différents principes du transport-réactif en expli-
quant le couplage entre le module géochimique et le module de transport ainsi que les équations
simplifiées de conservation du transport réactif qui en découlent.

Dans le chapitre 2 nous présenterons les différents réservoirs géologiques : gréseux et carbonatés
que nous allons simuler et qui nous permettront de réaliser nos simulations de stockage géologique
du CO,. Ces réservoirs seront localisés, une description géologique simplifiée sera présentée. Nous
montrerons par la suite comment a l'aide d’observations et de prélevements géochimiques, nous
pouvons représenter la minéralogie de ces réservoirs.

L’utilisation du logiciel COORES (code de calcul d’écoulement) impose de fixer un maillage en
entrée du systeme. Ainsi dans le chapitre 3 nous montrerons comment s’est fait le choix du maillage
(régulier) utilisé en entrée du simulateur COORES. Certaines simulations qui nous ont permis de
choisir le maillage adapté ont été mises en annexes B.2.



Chapitre 1

Principes du transfert réactif
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1.1 Couplage du module géochimie et du module de transport

Le logiciel COORES developpe en partenariat entre 'IFP et le laboratoire de géochimie de
I'Ecole des mines de Saint Etienne est utilisé pour les études géochimiques et de simulations dé-
terministes du stockage du COg. Il est construit par un couplage entre un module de géochimie
et un module de calcul de transport dont les déplacements de fluide (eau et gaz) sont régis par la
loi de Darcy généralisée. Le module géochimie calcule les modifications apportées & la composition
du fluide et a son flux par les réactions eaux-minéraux-gaz et les modifications qui résultent sur
les propriétés pétrophysiques,(figure 1.1). Il existe un échange de matiere entre phases et consti-
tuants : le gaz et ’eau, étant des phases a composition variable, peuvent s’échanger directement des
constituants en vérifiant les contraintes d’équilibre thermodynamique. La roche, étant constituée de
plusieurs phases minérales peut également échanger de la matiere avec ’eau par les réactions chi-
miques de surface. Ainsi au sein de I’eau, les constituants peuvent se dissocier ou se combiner tout
en vérifiant les contraintes d’équilibre thermodynamique chimique, (Michel A. et Trenty L.,[2005]).

P module géochimie
prod

J
U. .

nj — E—

u ., D
simulateur de réservoir (m/an) T AL m

(calcul des écotlements)

FIGURE 1.1 — Schéma simplifié du module de géochimie et du module de transport.
Avec U : vitesse d’avancement de 'aquifére; ¢,, : fraction volumique des minéraux)
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RESERVOIR TREACT
4 | 4 l

FIGURE 1.2 — Schéma du couplage

Le modele physique complet est traité grace a deux sous modeles de maniere a repartir les
phénomenes a traiter comme suit :

1. RESERVOIR (sous modele de réservoir compositionnel multiphasique)

— Dynamique des fluides en milieu poreux (loi de Darcy généralisée couplée & un modele de
pression capillaire).

- Echanges physiques entre eau et gaz (thermodynamique des changements de phase).

2. TREACT (sous modele de transport réactif monophasique)

— Déplacement des especes aqueuses dans le flot donné, (transport convectif forcé).
— Echanges par réactions chimiques de surface entre eau et roche, (lois de précipitations/dissolutions).

— Echanges par réactions chimiques au sein de I'eau (spéciation, loi d’action des masses).

Dans la méthode couplée, (figure 1.2) les sous modeles effectuent des calculs et se communiquent
une partie de leurs résultats. En réalité, ils ne communiquent pas directement mais via un modele
de données (DATAMODEL) et un coupleur (COUPLER) qui supervise les opérations.(Michel A.
et Trenty L.,[2005))
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1.2 Equations simplifiées de conservation du transfert - réactif

Le logiciel COORES étant choisi, voyons quelles équations régissent le transfert-réactif. On
considere 1’élément chimique e; dans le milieu poreux que nous décomposons en especes aqueuses
E; et minéraux M,,, comme le montre la figure 1.2.

aq
y

ac i
n =mn, 4+ n"

calL
_ min
Volume poreux n
minéral

FIGURE 1.3 — Volume poreux

Cela se traduit par I’équation suivante sur les nombres de moles :

ny = nid + ntin, (1.1)

En appelant M; la masse molaire de ’élément e; (kg/mol) I’équation de conservation de la masse
totale ; Lichtner, (1996) pour 1’élément e; peut s’écrire en fonction des quantités de matiere :

d(Myny) dnj?  dnjin
dt \ar T (12)

Soit, puisque les masses molaires des éléments sont constantes :

dn?q dn}ni“
dt dt

=0. (1.3)

On définit les termes suivants :

¢ = Porosité du systeme.

Ny = Nombre d’especes aqueuses.

Nyin = Nombre de minéraux.

¢m = Fraction volumique du minéral M,,.

Sm = Surface réactive du minéral M,, en (m?).

Vi = Volume molaire du minéral M,,, en (m?/mol).
min

n™ = Nombre de moles du minéral M,,.

n?q = Nombre de moles de 'espece aqueuse E;.

B1,m = Nombre de moles de I’élément e; contenu dans une mole du minéral M,,.
a;; = Nombre de moles de I'élément e; contenu dans une mole de 'espece aqueuse E;.
n;* = Quantité d’éléments e; dans la solution aqueuse en (moles).

™™ = Quantité d’éléments e; présents dans les minéraux en (moles).
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Ko, et K,,q = Coefficients cinétiques de minéralisation et de dissociation du M, en (moles/m?/an).
La quantité d’éléments e; contenue dans les différentes especes aqueuses s’écrit comme pour le sys-
teme de spéciation initiale.

Ny
= Z a it (1.4)
=1

La quantité d’éléments e¢; contenue dans les différents minéraux s’écrit comme suit :

mz’n

mm Z ﬁl mnmm (1.5)

Le schéma de discrétisation choisi est la methode des différences finies. On pose les hypotheses
suivantes :

— Les effets de la diffusion ne sont pas pris en compte.

Le terme de transport se limite au flux advectif.

— Les minéraux sont immobiles dans le volume du systeme.

— Si nous ajoutons une hypothese d’incompressibilité, la vitesse de Darcy est uniforme.
(Stumm, [1990]; Le Thiez, [1989]; Oelkers, [1996]).

Lorsque nous passons de la conception lagrangienne (référentiel mobile) & la conception eulé-
rienne (référentiel fixe) du mouvement, 1’équation (1.3) devient :

8naq . anmin

l . (n?%—]*) + l

ot ot

ou ¥ représente la vitesse globale de déplacement de la phase aqueuse dans le milieu poreux.

=0 (1.6)

La vitesse globale peut étre exprimée & partir de la vitesse de Darcy , caractéristique du milieu
poreux :

17:

(1.7)

& =

avec

mzn

P = th = Z b (1.8)

La partie concernant les minéraux peut étre explicitée

mln Nin Nmin

et on obtient apres simplification :

onit o (n
o TV () + ) BrmOm =0 (1.10)
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ou : 5
Nm
O = —— 1.11
ot (1.11)
(bm‘/tot
m = 1.12
s = 227 (1.12)
On obtient finalement la loi de conservation des éléments :
on;? - () RAe Viot 0¢m
7. i L 1.1
o +uv<®>+;ﬁl,mvm o =0 (1.13)
en cas de précipitation on a : (Cf Lasaga, [1981])
9¢ Q
™ = Ky S fon (H ) [(Z22)2m — 1]Pm 1.14
S = kS f(HO) () = 1 (114)
en cas de dissolution on a : (Cf Madé et al, [1991])
Opm Qm
= —kmaSmfm(HT)(1 = (5 1.1
o S bn(HH(1 = () (1.15)

Ces équations simplifiées représentent la base des équations du transfert réactif associant les
équations de Darcy et les équations géochimiques de dissolution et de précipitation du minéral lors
du déplacement d’un fluide dans un milieu poreux. Nous nous limitons a ceci dans le cadre de la
description du modele. Pour de plus amples études se référer a la these de (Corvisier J., [2006], et
Nourthier J., [2003]).

Nous venons de présenter brievement dans ce chapitre les différents principes du transport ré-
actif basés sur un couplage entre un module géochimique et un module d’écoulement ainsi que les
différentes équations de conservation associant les équations de Darcy et les équations géochimiques
de précipitation et de dissolution du minéral. Ces différents principes ont été implémentés dans le
simulateur COORES par 'IFP et le laboratoire de géochimie de 1’école des mines de Saint Etienne.

Le logiciel d’Etude COORES étant décrit, nous présenterons par la suite les différents réservoirs
gréseux et carbonatés utilisés dans nos études.
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Présentation des réservoirs gréseux et
carbonatés
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Dans ce chapitre, nous présenterons les données géologiques relatives aux réservoirs qui ont
été examinés dans l'optique d’'un stockage de CO2 (Annexe A). Ceux qui proviennent du Bassin
de Paris ont été étudiés dans le cadre du projet Picoref. Nous décrirons également les réservoirs
gréseux de Ravenscar (UK).

2.1 Présentation du projet Picoref - geocarbone

Le projet Picoref soutenu soutenu par I'industrie et par des organismes de recherche frangais et
cofinancé par (L’ANR) I’Agence Nationale de la Recherche a pour principaux objectifs de (Brosse
et al, [2007]) :

— Sélectionner et décrire les sites géologiques capables d’accueillir le premier stockage de COs
en France.

— Concevoir et dimensionner les premieéres opérations, pilotes d’injection de COs.
— Constituer les dossiers de site 2005-2008.

Ces études sont destinées notamment a faire le point des connaissances et a recenser les outils,
dans un domaine d’activité nouveau pour les industries d’extraction pétroliere et de stockage sou-
terrain. L’année 2005 fut une année de transition entre cette recherche de base et son application a
des projets industriels. Il s’agit désormais d’identifier des sites de piégeage du CO5 dans le sous-sol
du Bassin Parisien et de mettre au point une approche méthodologique pour I’étude d’un site.
Celle-ci comprend des aspects techniques et, examinés ici dans le contexte francais, des aspects
économiques, environnementaux, réglementaires et d’acceptabilité par la société.
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2.1. PRESENTATION DU PROJET PICOREF - GEOCARBONE

Les possibilités de séquestration du dioxyde de carbone CO2 en France se situeraient dans le
Bassin Parisien, le Bassin Aquitain, la Vallée du Rhone, que ce soit dans les d’anciens gisements
d’hydrocarbures ou dans des aquiferes profonds. D’autres cibles possibles sont les gisements de
charbon non exploitables (22 & 95 millions de tonnes de houille et 14 millions de tonnes de Lignite)
répartis dans les différentes régions (Nord Pas de Calais, Lorraine, Anjou, Loire, Dauphiné et Pro-
vence) avec la récupération possible du méthane CHy valorisable.

Le Bassin de Paris s’étend sur plusieurs centaines de kilometres (figure 2.1), et est limité au
Nord par les Ardennes, au Sud par le Morvan et le Massif Central, a I’Est par les Vosges, et a 1’Ouest
par le massif Armoricain. Sa structure profonde est assez bien connue, car plusieurs explorations
géophysiques ainsi que des sondages destinés a la production géothermale et pétroliere y ont été
effectuées. On y recense plusieurs réservoirs profonds tres étendus.

CARTE GEOLOGIQUE SIMPLIFIEE
DU
BASSIN DE PARIS

MANCHE

[ Tertiaire — ::'::“'“"
| Crétacé Jurassique
D suparieur - inférieur

Crétace
= inférieur B Trias

Jurassigue Socle
I:I supérieur :I anté-friasique

D'aprés la synthése géologique du Bassin de Paris (1980) www.mnhn.fr
et la carte géologique de la france 1/1 000 000 éme (6éme ed., 1996)

FiGURE 2.1 — Le Bassin de Paris

Principalement, deux formations ont été retenues pour le stockage géologique du CO» et sont
I'objet d’études plus approfondies pour la réalisation d’un pilote dans le projet Picoref : ce sont
les gres fluviatiles du Trias supérieur se situant environ entre 1000 et 2500 m de profondeur et les
réservoirs carbonatés du Dogger : la Dalle Nacrée, le Comblanchien et I’Oolithe Blanche. Sur la
base des données géologiques, pétrophysiques et géochimiques disponibles, nous construirons par
la suite des modeles numériques analogues de ces réservoirs par des méthodes géostatistiques, ce
qui nous permettra de simuler les hétérogénéités de leurs propriétés et d’en déduire comment les
différentes réactions interviennent dans ces formations lors de I'injection du COs.
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CHAPITRE 2. PRESENTATION DES RESERVOIRS GRESEUX ET
CARBONATES

Dans le cas des réservoirs gréseux (figure 2.2), a savoir les gres fluviatiles du Trias supérieur, des
études menées par I'IFP et le BRGM ont permis de recueillir des informations sur la pétrophysique
des réservoirs. Cependant le manque de données géochimiques ne nous permet pas de nous caler sur
les gres fluviatiles du Bassin de Paris. Nous avons donc décidé d’utiliser les données pétrophysiques
et géochimiques existantes du réservoir gréseux de Ravenscar dont les analyses géochimiques ont
été effectuées au laboratoire de géochimie du centre SPIN. (Maréchal et al., [2000]).

S—
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3000- [ ] Perméabilités faibles 3000
/ Principaux réservoirs
= = = ] ] = ]

Albian Keuper Lusitanian Wealdian Rhetian Dogger Buntsandstein
sable gres sable sable gres carbonate gres

FIGURE 2.2 — Différents réservoirs du Bassin de Paris (Gestaco report 2003)

2.2 Présentation des réservoirs carbonatés du Dogger

Les réservoirs carbonatés du Dogger (figure 2.3) sont situés dans les formations de la Dalle
Nacrée, du Comblanchien et de I’Oolithe Blanche. Des puits d’observation et/ou d’exploitation ont
fourni des données pétrophysiques et quelques données minéralogiques sur ces réservoirs.
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2.2. PRESENTATION DES RESERVOIRS CARBONATES DU DOGGER
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FIGURE 2.3 — Les aquiferes carbonatés du Dogger dans I'étude Picoref. Avec la Dalle Nacré, le

Comblanchien et 1’Oolithe Blanche qui représentent les 3 réservoirs carbonatés du Dogger.

Ces réservoirs du Dogger sont essentiellement constitués de carbonates composés :

— de calcite faiblement magnésienne (largement dominante), en grains de tailles différentes ; cf.

(Brosse et al., [2003]) pour leur représentation dans les modeles,

— de dolomie qui est présente d’'une maniere sporadique en profondeur et est largement dissoute

(dédolomitisée) dans les affleurements des niveaux analogues,

— d’une fraction silicatée qui est faible dans la plupart des réservoirs du Dogger, mais dont
l’abondance augmente du Bathonien (Oolithe Blanche, Comblanchien) jusqu’au bas du Cal-
lovien (Dalle Nacrée) qui héberge les réservoirs productifs. Les données chimiques indiquent
que cette fraction silicatée ressemble a celle des roches nettement plus argileuses qui consti-
tuent la couverture des gisements d’hydrocarbures (le Callovo-Oxfordien).

La Dalle Nacrée, qui se situe dans le Callovien inférieur, est constituée de calcaires granulaires
gris intercalés de marnes. Avec une épaisseur de 10 & 28 m, une porosité de 0 & 19 % et une per-

méabilité comprise entre 0.01 et 920 mD, on la retrouve sur tout ’ensemble du Bassin de Paris.

Le Comblanchien, qui se situe dans le Bathonien supérieur, est composé de calcaire beige de type
mudstone, déposé dans un milieu marin restreint. On note la présence de stylolithes et de fissures.
Ce facies est le plus souvent treés peu perméable, sauf lorsqu’il est (tres localement) dolomitisé. Avec
une épaisseur de 50 a 60 m, il est présent sur une large partie du Bassin Parisien :
Paris jusqu’a I'Est de Reims). Sa porosité varie entre 0 et 22 % et sa perméabilité de 0.01 & 3800 mD.

L’Oolithe Blanche se situe dans le Bathonien supérieur, avec une épaisseur d’environ 70 a 80
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m. Composée de calcaires granulaires blancs a oolithes, et déposée dans un environnement marin
de plateforme agitée, sa porosité varie entre 0 et 27 % avec une permdéabilité comprise enre 0.01 et
63 mD. Elle est présente sur tout le Bassin Parisien.

Nous avons eu acces via 'IFP aux données pétrophysiques de 4 sondages de 1’Oolithe Blanche
et 3 sondages du Comblanchien, et eu la possibilité d’échantillonner pour la géochimie en roche un
sondage peu profond dans les mémes formations : le sondage LCV de Ravieres.

Dans ’Oolithe Blanche nous avons pour la pétrophysique le puits : La Saulsotte 1/SAU1 com-
pris entre 1798.10 m et 1811.90 m soit 29 échantillons; le puits de St-Martin de Bossenay 1/SMB1
entre 1436.35 m et 1542 m soit 79 échantillons ; le puits de St-Martin de Bossenay 7 entre 1439.50
m et 1447.50 m soit 18 échantillons; le puits de St-Martin de Bossenay 201 entre 1470.70 m et
1478.90 m soit 33 échantillons.

Dans le Comblanchien nous avons le puits de St-Martin de Bossenay 1/SMBI1 entre 1390.10 m
et 1435.75 m soit 128 échantillons; le puits de St-Martin de Bossenay 201/SMB201 entre 1431.58
m et 1470.40 m soit 129 échantillons. Le puits de St-Martin de Bossenay 7/SMBT entre 1395.60 m
et 1438.50 m soit 108 échantillons.

Grace au traitement des données pétrophysiques (porosité, perméabilité) recueillies, cette étude
a permis de faire un bilan synthétique des résultats déja disponibles sur les propriétés matricielles
des trois aquiferes du Dogger carbonaté. Ceux-ci varient selon la nature des carbonates et selon
leur degré de cimentation (Delmas J., [2007]) :

— les calcaires oolithiques lorsqu’ils sont peu cimentés, sont tres perméables. Ils sont bien re-
présentés dans la Dalle Nacrée. Lorsqu’ils sont cimentés comme c’est le cas des calcaires de
I’Oolithe Blanche, la perméabilité reste faible.

— les mudstones/wackestones qui forment P’essentiel du Comblanchien présentent une micro po-
rosité de type calcaire crayeux, généralement mal connectée, mais les phénomenes de micro
fissurations, tres fréquents dans ces calcaires, augmentent fortement leur perméabilité effec-
tive; les zones dolomitisées sont également des zones de grande perméabilité et des drains
horizontaux potentiels dans le Comblanchien.

Le sondage LCV de Ravieres a permis d’obtenir des données géochimiques et de reconstituer
sur cette base la minéralogie simplifiée des réservoirs. Une étude préliminaire a montré que les
réservoirs carbonatés sont essentiellement constitués de calcite, de dolomie et d’éléments silicatés :
a savoir la kaolinite, la chlorite magnésienne, l'illite et le quartz. Nous allons dans la suite de notre
étude et dans les chapitres suivants reconstituer la minéralogie du réservoir en nous basant sur des
analyses chimiques effectuées sur le sondage LCV de Ravieres. Nous partons d’un sondage carotté
dans lequel des analyses chimiques ont été effectuées de maniere systématique tous les metres, ce
qui permet de tracer un log géochimique (figure 6.1) sur 70 metres selon la verticale.

La roche est majoritairement constituée de calcite légerement magnésienne. Les composants sili-
catés, minoritaires mais d’abondance variable, ont une composition chimique pratiquement constante
ce qui se traduit sur les projections chimiques (figure 2.4) par une courbe de mélange. Nous avons
pu vérifier que les caractéristiques chimiques de la fraction silicatée étaient similaires a celles du
Callovo-Oxfordien, et que leur minéralogie est donc probablement la méme. Cette minéralogie a été
calée sur les données DRX disponibles dans les échantillons les plus argileux, provenant du toit du
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réservoir, (Kohler, [2006]).

La présence et la répartition de la dolomie dans ces réservoirs obéissent a une logique assez
différente : la dolomie n’est présente que de maniere sporadique, et forme des lentilles dans les
réservoirs, bien visibles dans les carrieres de la région de Dijon. Lorsque la dolomie est absente,
les compositions chimiques restent groupées le long d’une droite de mélange calcite-silicates, méme
pour le constituant Mg (figure 2.5) ; lorsque la dolomie est présente, elle est assez abondante et les
compositions s’écartent nettement de la courbe de mélange calcite-silicates. Cette distribution treés
contrastée justifie le fait que, par la suite, mous serons amenés a utiliser des modeles de répartition
seuillés pour la dolomie.

Les minéraux qui ont été utilisés pour représenter toute la gamme des compositions des roches
comprennent calcite, dolomie, clinochlore, kaolinite, illite et quartz. Les compositions des roches
sont cohérentes avec cet assemblage simplifié et peuvent étre converties directement en proportions
minérales a travers un calcul normatif, basé sur les proportions relatives de K (illite), Mg (clino-
chlore), Al restant (kaolinite) et Si résiduel (quartz).

En appelant TMS le total des minéraux silicatés, on a : l'illite = 47.9% de TMS, la chlorite =
11% de TMS, le quartz = 32.9% de TMS et la kaolinite = 8.2% de TMS. En réintroduisant dans
cette estimation les proportions de calcite et de dolomie déduites des teneurs moyennes en Ca et Mg,
on obtient la minéralogie moyenne suivante, exprimée en 6,51% d’illite, 1.49% de chlorite, 4.47%
de quartz, 1.11% de kaolinite, 2.40% de dolomie et 64.01% de calcite en proportions volumiques.
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2.3 Présentation des gres du Ravenscar Group

Les gres de Ravenscar sont considérés comme de bons réservoirs et couramment considérés
comme des analogues de surface des réservoirs exploités par les compagnies pétrolieres en Mer du
Nord. Ces gres ont retenu notre attention du fait de leur description sédimentologique et pétrophy-
sique détaillée et de leur accessibilité (Maréchal, [2000]).

Ces gres d’age Jurassique Moyen se sont déposés dans le Bassin de Cleveland, et affleurent sur
la cote anglaise au Nord-Est du Yorkshire face a la Mer du Nord. Les gres fluvio-deltaiques du
Ravenscar Group ont été étudiés pour caractériser la distribution spatiale et les dimensions des
différents corps sédimentaire (Eschard et al, [1988]; [1994] ; Alexander, [1992]) et pour comprendre
leur évolution diagénétique. Ces formations se sont déposées entre I’Aalénien (180 millions d’an-
nées) et le Bathonien (160 millions d’années) présentant une alternance de niveaux continentaux et
marins avec un faible taux de sédimentation (20 m par million d’années) selon (Mjos et Presthlom,
[1993]).

Les sites de Ravenscar (RV) ont été étudiés en détail par les sédimentologues de I'IFP. Nous
disposons d’observations de surface (falaises cotieres) et de sondages carottés. Des plugs disponibles
ont permis de mesurer les propriétés pétrophysiques. Des prélevements ont permis de mesurer les
variations de composition chimique. Sur le site de Ravenscar, 18 sondages ont été réalisés suivant
une grille au maillage variable, les sondages RV18 et RV10 (figure 2.10) parmi les plus profonds
présentent 'intérét de traverser une grande partie des formations.

Le quartz constitue la principale composante des gres, qui sont dans I’ensemble tres matures. 11
représente 50 & 90 % du volume minéral (Kantorowicz, [1985] ; Lott et Humphreys [1992]) sous forme
de grains essentiellement monocristallins d’environ 200 p,,, de diametre qui sont parfois recouverts
en surface par des oxydes ou des argiles plaqués sur les grains. On note aussi la présence d’argile
secondaire (kaolinite) ayant précipité dans les pores.
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FIGURE 2.6 — (Log minéralogique RV10 de Ravenscar ; avec SiOq, K2y, M go, Na20, AlyO3, FesOs
représentant les principaux oxydes du sondage RV10.)

On rencontre également la présence de feldspath dans ces gres : ce dernier est quasi absent dans
les échantillons de la formation Scalby, mais il est plus abondant dans les formations sous-jacentes
et dans les niveaux peu perméables. Dans la plupart des réservoirs gréseux de la formation, le seul
feldspath identifié en diffraction X et analysé en micro sonde électronique est une albite pratique-
ment pure. Cette albite de taille voisine de celle du quartz se présente sous deux formes : une forme
vacuolaire avec une micro porosité importante dans laquelle il ne subsiste du cristal initial qu’une
trame, et une forme peu poreuse d’aspect chagriné en lumiére naturelle et légerement moiré en
lumiére analysée. La composition chimique presque pure de ces feldspaths et les observations textu-
rales laissent penser que les grains de feldspath initiaux ont été partiellement dissous et/ou albitisés
(Boles, [1984]; Walker, [1984]; Saigal et al., [1988]). En effet la premiere texture est typique des
feldspaths détritiques plagioclases dont la dissolution suit les plans de clivage. Il ne reste que du
feldspath purement sodique. Le second type de texture suggere qu’il s’agit de feldspath potassique
remplacé par l'albite (Walker, [1984]; Saigal et al., [1988]).

Les minéraux argileux présents dans les niveaux tres perméables sont essentiellement la kaolinite

et l'illite. Les niveaux gréseux plus fins ont un cortege de minéraux argileux plus varié comprenant
kaolinite, illite (ou du mica) et également du chlorite en faible quantité. De nombreuses publications
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font état de la présence de kaolinite secondaire (Glasmann et al., [1989]) ; (MacAulay et al., [1993]) ;
(Beaufort et al., [1998]) sous deux formes : (1) 'une vermiculaire est généralement considérée comme
le résultat de l'altération précoce ou superficielle de lillite (Kantorowicz, [1985]) ; (MacAulay et al.,
[1993]); (2) lautre en forme de feuillets (booklets), accordéons peu étendus, constitués par 'em-
pilement régulier de plaquettes dont la taille assez homogene est majoritaire et considérée comme
due a une diageneése profonde.

La sidérite se retrouve sous deux formes dans les niveaux gréseux. Elle est présente sous la forme
de petites concrétions de sidérites a structure radiale; (Kantorowicz, [1985] et [1990]). Chimique-
ment elles sont riches en fer et peuvent contenir une faible portion de manganese, de magnésium
et de calcium. On trouve également la sidérite sous la forme de petits cristaux entourant les grains
détritiques et souvent oxydés.

Nous avons dans ce chapitre choisi et caractérisé les différents réservoirs gréseux et carbona-
tés utilisés pour le stockage géologique du COs. Une description géochimique a été effectuée et
nous a permis de déterminer les différentes compositions minéralogiques des réservoirs. Ce qui nous
permettra dans la suite de représenter la variabilité minéralogique de ces champs a deux dimensions.

La réalisation des simulations déterministes du transfert réactif nécessite de fixer un maillage

dans 'utilisation du simulateur COORES. Ainsi nous allons montrer au chapitre suivant, comment
s’est effectué le choix du maillage utilisé dans le simulateur.
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Chapitre 3

Influence d’un maillage régulier dans
I’utilisation du logiciel COORES

Sommaire
3.1 Présentation des simulations dans le cas homogéne .. ... ... ... 23
3.2 Simulations en présence d’aquifere mobile . . ... ... ... ... .. 27
3.3 Comparaison des différents maillages : cas de la porosité . ... .. .. 29
3.4 Comparaison des résultats des deux systémes étudiés . . ... ... .. 31

Nous avons utilisé le logiciel COORES (COz Reservoir Environmental Simulator) pour nos
simulations déterministes. Afin de passer du probleme d’écoulement continu réel & un probléeme
discret pris en compte par le logiciel, il est nécessaire de mailler le domaine considéré. Le maillage
doit pouvoir restituer les différentes géométries du site. Nous avons utilisé des maillages cartésiens,
réguliers et orthogonaux pouvant étre raffinés localement. Nous avons comparé plusieurs types de
maillages cartésiens, du plus grossier au plus fin, en vue de définir les maillages les mieux adaptés a
nos conditions d’étude. Nous sommes partis d’un maillage avec des conditions initiales homogenes,
ce qui nous a permis de retenir les maillages pertinents, c¢’est-a-dire ceux qui représentent au mieux
le réservoir sans trop de perte d’information.

3.1 Présentation des simulations dans le cas homogene

Il est important d’utiliser le maillage le mieux adapté pour nos simulations. Nous travaillons
dans cette partie sur un milieu initial homogene. Nous considérons un réservoir en majorité carbo-
naté constitué de 15% de porosité et d’un rapport en proportion volumique de 95% calcite et de
5% de quartz. La perméabilité a été fixée a 80 mD.

Nous allons comparer 'influence des différents maillages fins et grossiers lors de l'injection du
CO42 dans COORES. Nous avons dans un premier temps injecté du CO5 pendant une année, et
avons observé par la suite pendant une longue période les différents résultats obtenus. Nous avons
choisi volontairement d’analyser ici les résultats obtenus au bout de 1000 ans.

Dans un second temps nous avons injecté du COsy pendant une année, et avons considéré un
réservoir géologique constitué d’un aquifére mobile dans le sens ouest-est, entrant en contact avec

23



CHAPITRE 3. INFLUENCE D’UN MAILLAGE REGULIER DANS
L’UTILISATION DU LOGICIEL COORES

le gaz et modifiant ’équilibre du systeme. Nous avons observé au bout de 1000 ans les différentes
réactions qui en découlent dans les différents maillages. Nous considérons uniquement des maillages
réguliers dans toute la suite de notre projet. Nous travaillons ici dans un champ de dimension
2000 * 2000 m. Dans la pratique lors du calage des maillages certains raffinements peuvent étre
effectués a certains endroits du champ, comme les puits d’injection ou de production afin de mieux
représenter les phénomenes induits et limiter la perte d’information due au maillage grossier Cf
(De Lucia M., [2008]) qui utilisa les maillages de Voronoi. Le choix du type de maillage dépend
donc du probleme a traiter. Un maillage radial serait par exemple mieux adapté autour d’un puits
ol I’écoulement est radial comme cet exemple présenté ci-dessus. Cependant le nombre de mailles
limité ne nous permet pas de raffiner un maillage radial autour du puits. Dans les probléemes traités
par la suite, nous avons simulé un champ horizontal & deux dimensions dans lequel I’écoulement de
laquifere s’effectue de 'amont vers I’aval, les lignes de courant sont donc horizontales. un maillage
régulier est donc adapté. Nous effectuerons uniquement nos simulations sur des maillages réguliers
trés pratiques a mettre en place dans le logiciel COORES. Nous comparerons donc uniquement les
maillages réguliers, figure 3.1.
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FIGURE 3.1 — Présentation des différents maillages

Nous considérons donc des grilles régulieres de dimension 2000 * 2000 m pour tous les maillages :

Nous avons dx = dy = 24.69m ce qui nous donne le maillage 81 * 81 mailles.
Nous avons dx = dy = 32.78m ce qui nous donne le maillage 61 % 61 mailles,
Nous avons dx = dy = 48.78m ce qui nous donne le maillage 41 x 41 mailles,
Nous avons dz = dy = 95.23m ce qui nous donne le maillage 21 % 21 mailles,
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Nous avons dxr = dy = 181.81m ce qui nous donne le maillage 11 * 11 mailles,

— Description de la simulation

1. Un puits d’injection est centré dans le réservoir de 2000 * 2000m, avec un débit de 100 m?3/j.
2. Par exemple dans le maillage (81 x 81) le puits est centré a la position (z =41; y = 41).
3. Du COs est injecté dans le réservoir.

4. Apres relaxation, on observe au bout de 1000 ans les différents résultats obtenus sur les
minéraux.

On a une augmentation de la porosité dans le réservoir, due a la dissolution de la calcite dans le
milieu et aussi un accroissement de la fraction volumique du quartz. On observe ici uniquement les
résultats du maillage (81-81), (figure 3.2), les résultats des autres maillages ont été mis en annexes
B2.
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FI1GURE 3.2 — Résultats pour le maillage 81 & 81

— On compare les résultats des simulations des maillages, on s’intéresse ici & la porosité.
Les résultats des simulations des différents maillages sont comparés deux a deux. Nous avons calculé
la carte des écarts obtenus par passage du maillage grossier au maillage fin (figure 3.3). Les symétries
des résultats sont bien respectées. Nous avons défini la valeur statl qui est la racine carrée de ’erreur
quadratique moyenne, en comparant les maillages on a :

1
St = | = AR C )2
aty 2 E: (poronc (i, j) — poronr (i, j))
17]6[1777']
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avec porop;g = porosité du maillage grossier.
et poropyrp = porosité du maillage fin.
n nombre de mailles selon (OX) du maillage équivalent au produit des deux maillages.

Différence maillage 21 - 11

10 Différence maillage 41 - 11
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FI1GURE 3.3 — Comparaison des maillages grossiers & fins

On obtient donc les résultats suivants :

1. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 21
Statl = 2.05 % 1075

2. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 41
Statl = 2.36 x 107°

3. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 61
Statl = 2.614 % 1075

4. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 81
Statl = 2.724 % 107°

— Evolution de l'erreur lors du changement de maillage.

Nous avons tracé I’évolution de l'erreur lors du changement de maillage (statl)(figure 3.4). On
peut déterminer I’évolution d’une courbe d’erreur qui part du maillage 11 au maillage 81 en abscisse,
et en ordonnée jusqu’a Statq(11-81). Ainsi par symétrie, le maillage 81 est choisi comme référence.

On obtient I’évolution de la courbe d’erreur de passage d’un maillage grossier au maillage fin comme
le montre les résultats figure 3.4.
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Cas de la porosité
X 10° Passage du maillage fin au maillage grossier
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F1GURE 3.4 — Comparaison des maillages grossiers & fins

— Interprétation et analyse des résultats

1. Dans le cas de la porosité, en prenant le maillage 81 comme référence on remarque que ’erreur
augmente lorsque le maillage devient de plus en plus grossier. Mais il apparait néanmoins
stable pour des maillages se situant aux alentours de 81 a 61.

2. La courbe d’erreur évolue en plusieurs étapes avec une stabilisation pour les maillages autour
de 81 :61 mailles.

3. Il ressort que les erreurs sont tres faibles de I'ordre de 107> dans le cas de la porosité.

4. Elles se situent principalement sur la zone de réaction du fluide, ot 'on obtient le maximum
d’erreur.

Avant de conclure, nous allons poursuivre la comparaison des maillages, en considérant un autre
systeme homogene se trouvant dans un aquifére mobile.

3.2 Simulations en présence d’aquifere mobile

Le puits injecteur est centré sur le champ (figure 3.5). L’injection du gaz se fait de fagon radiale,
mais vu que l'aquifere se déplace de 'amont vers I’aval comme dans les cas que nous étudierons
dans la suite, nous avons décidé d’utiliser ici un maillage régulier.

Le puits injecteur de gaz est ouvert pendant 1 année avec un débit de 100m?3/j. Aprés fermeture
du puits nous continuons a observer 'activité de I’aquifere mobile dans le réservoir pendant 1000
ans. Comme conditions aux limites pour mettre en mouvement ’aquifére nous avons choisi une
pression de 112 bar en amont du réservoir c6té x = 0 et de 110 bar en aval c¢6té x = 2000. On
observe les résultats obtenus a t = 1000 ans :
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FIGURE 3.5 — Présentation du systeme avec aquifere

On visualise ici uniquement (figure 3.6) les résultats obtenus pour le maillage 81, les autres
résultats ont été mis en annexes B.2.2.
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FiGURE 3.6 — Résultats obtenus pour le maillage 81 a t = 1000 ans
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3.3. COMPARAISON DES DIFFERENTS MAILLAGES : CAS DE LA POROSITE

La dissolution de la calcite entraine une augmentation de la porosité. La dépression introduite
dans ce probléme entraine 'aquifere vers I’aval du systéme, a droite sur les figures.

3.3 Comparaison des différents maillages : cas de la porosité

Différence maillage 21 - 11 x 10 Différence maillage 41 - 11

450
400
350
300
250
200
150
100

50 100 150 100 200 300 400
nombre de mailles nombre de mailles
Différence maillage 61 - 11 x10™" Différence maillage 81 - 11 x10™

100 200 300 400 500 600 - 200 400 600
nombre de mailles nombre de mailles

FiGURE 3.7 — Comparaison des maillages : cas de la porosité

Les maillages plus fins permettent de mieux visualiser nos résultats (figure 3.6 et 3.7) et caracté-
risent bien ’écoulement en minimisant la perte d’information. On obtient les résultats statistiques
suivants en utilisant les critéres de comparaisons définis précédemment :

1 . .
Staty = w2 Z (porome(i, j) — poromr(i, j))?
i,j€[1,n]

1. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 21
Statl = 2.99 % 1075,

2. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 41
Statl = 3.565 * 107°

3. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 61
Statl = 3.95 % 107°

4. Passage du maillage grossier 11 au maillage fin 81
Statl = 4.176 * 10~°

Contrairement a I’étude précédente, on a utilisé ici un systéeme avec aquifere mobile se déplacant
de I’amont vers I’aval apres injection du gaz sous I’action de la dépression. Cependant comme nous
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le montrons par la suite, nous retenons le maillage le plus fin comme celui qui restitue au mieux le
comportement du réservoir sans trop de perte d’information (figure 3.8).

Cas de la porosité ‘_Cas de_la poros!te
%10 Passage maillage fin au maillage grossier llage fi maillag
T T T T T TR

=
a

Erreur changement de maillage
Erreur changement de maillage

i i 5
G "o 70 0 50 an a0 20 10 10

A n B0 60 40 30 20 10
Nombre de mailles Nombre de mailles

FIGURE 3.8 — Evolution de l'erreur lors du changement de maillage

Nous avons également observé la durée des simulations (figure 3.9), celle-ci évolue de maniere
exponentielle avec le maillage. Ainsi plus le nombre de mailles est élevé, plus la durée des simulations
est grande. Il nous faut donc un bon compromis entre le temps, durée des simulations et le nombre
de mailles & utiliser. (De plus la version de COORES utilisée durant la these est limitée en nombre
de mailles (=~ 10000 mailles)

Durée des simulations en fonction du nombre de mailles
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FIGURE 3.9 — Evolution du temps des simulations en fonction du maillage

— Interprétation et analyse des résultats dans le cas de ’aquifére mobile

En analysant la courbe d’erreur, on remarque également qu’en prenant le maillage 81 comme
référence, 'erreur augmente lorsque le maillage devient de plus en plus grossier. Mais elle apparait
faible pour des maillages aux alentours de 81 :61 (interprétations identiques au 1" cas étudié).
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3.4. COMPARAISON DES RESULTATS DES DEUX SYSTEMES ETUDIES

En définitive, dans 1’étude du cas homogene, il ressort que les erreurs de passage du maillage
fin au maillage grossier sont faibles. L’aquifere mobile, et la différence de pression imposée aux
extrémités du réservoir ont permis a ’eau présente dans le réservoir au contact du gaz injecté,
d’atteindre plus d’espace ce qui entralne une réaction chimique plus importante. L’évolution des
courbes d’erreur (Statl) montre que si le maillage devient de plus en plus grossier, alors 'erreur
augmente.

Dans la plupart des cas étudiés il ressort que pour des maillages compris entre 81 et 70, les ob-
servations apparaissent mieux discrétisées et les erreurs du changement de maillage restent stables.
On aura donc intérét a travailler sur des maillages discrétisés plus finement pour mieux représenter
nos résultats.

PS : Des expériences supplémentaires ont montré que si ’on utilisait une grille aux alentours
de 100 mailles dans un réservoir composé de plusieurs minéraux le temps de calcul devient tres

important.

Ainsi pour nos études futures nous choisirons de travailler aux alentours du maillage 80, pour
limiter les temps de calcul dans le cas hétérogene et avoir des résultats mieux discrétisés

3.4 Comparaison des résultats des deux systemes étudiés

Comparaison des deux systemes:
s 10° Passage du maillage fin au maillage grossier

erreur

nombre de mailles

FIGURE 3.10 — Comparaison des erreurs du maillage pour les deux systémes

En comparant les deux systémes avec injection de gaz (figure 3.10), nous sommes passés d'un
cas simple, a un cas plus complexe avec déplacement d’un aquifere de ’amont vers ’aval du réser-
voir. L’erreur est plus importante dans le cas 2. Ainsi on peut affirmer que lorsque la modélisation
du systeme étudié devient plus complexe, on aura tendance a faire des erreurs lors de sa représen-
tation. On aura donc intérét a utiliser un maillage discrétisé plus finement pour réduire la perte
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d’information due a la complexité du probleme. Si les conditions des simulations le permettent, on
gagnerait a raffiner ici avec un maillage de type radial (Voronoi) autour du puits tout en combinant
avec un maillage de type rectangulaire par la suite. Mais comme nous ’avons expliqué plus haut
le nombre de mailles limité (=~ 10000 mailles) ne nous permet pas de raffiner autour du puits et
d’utiliser un maillage radial (qui serait le mieux adapté ici car celui ci suivrait la direction des lignes
de courant d’injection du gaz).

Aussi il faut noter que plus le nombre de mailles est élevé, plus le temps de calcul des simulations
augmente. Il faut donc trouver un bon compromis entre le temps de calcul des simulations et le
choix du nombre de mailles.

Lors du passage de la grille de simulation géostatistique a la grille de simulation d’entrée du
logiciel COORES, il est judicieux de simuler la grille géostatistique sur un maillage tres fin dans
le cas ou l'on traite de différents maillages ou si le maillage est irrégulier ou si le milieux est hé-
térogene; (De Lucia, [2008]) et de passer par la suite, par homogénéisation (Le Loc’h, [1987]) au
maillage grossier utilisé dans COORES. Dans notre étude nous utilisons un maillage régulier de 80
* 80 mailles, qui est un bon compromis entre la durée des simulations et la discrétisation du modele.
Nous avons donc décidé de simuler directement le champ géostatistique sur la grille d’entrée 80 * 80
de COORES. Nous n’effectuerons donc pas de changement d’échelle de maillage (comme expliqué
en annexe B3) et nous attribuerons également les valeurs mesurées sur carotte a la maille.

Nous allons donc par la suite simuler les réservoirs géologiques de stockage du COs. Des para-
metres géostatistiques seront déterminés et calés au modele, ce qui nous permettra de reconstituer
les réservoirs géologiques. Nous nous intéresserons au Dogger du Bassin de Paris et au réservoir
gréseux de Ravenscar.
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Les différents réservoirs carbonatés et gréseux étant présentés dans les chapitres précédents, nous
allons dans cette partie reconstituer les variabilités minéralogiques et pétrophysiques des champs
horizontaux a deux dimensions de ces différents réservoirs en se servant des analyses géochimiques
recueillies dans les sondages verticaux.

Ainsi dans le chapitre 4, nous déterminerons la minéralogie des réservoirs gréseux en utilisant
les échantillons recueillis dans le sondage de Ravenscar. Un calcul simple nous a permis de passer
des données géochimiques & la minéralogie. Un pré-traitement statistique sera effectué (Analyse
en Composantes Principales) par la suite sur les données et permettra de regrouper en différents
poles les données pétrophysiques et minéralogiques. Des études géostatistiques multivariables seront
également effectuées et permettront de simuler conjointement les variables corrélées. Finalement un
coefficient multiplicatif sera appliqué sur les portées et permettra le passage du champ vertical au
champ horizontal & deux dimensions.

De méme dans le chapitre 5, nous présenterons la construction du champ pétrophysique (poro-
sité, perméabilité) a deux dimensions en utilisant également les données recueillies sur le sondage
de Ravenscar. Un modele linéaire de corrégionalisation permettra d’obtenir les champs corrélés.
Finalement en utilisant la relation de fermeture (équations 4.1 et 4.2), nous déduirons par bouclage
les champs de quartz a 2 dimensions.

Dans les chapitres 6 et 7 nous nous intéresserons a la construction des champs horizontaux a
deux dimensions du réservoir carbonaté inspiré du Dogger du Bassin de Paris. Nous modéliserons
tout d’abord les minéraux silicatés, issus du sondage vertical de Raviéres, par la suite nous ap-
pliquerons un coefficient multiplicatif sur la portée, ce qui nous permettra de passer aux champs
horizontaux & deux dimensions. Nous représenterons également les champs de dolomie présents
dans le réservoir en appliquant un seuillage afin d’obtenir un champ seuillé en forme de ’taches
de léopard’. La calcite majoritaire dans le réservoir, sera déterminée en bouclant sur les autres
minéraux. On déterminera finalement dans le chapitre 7 les champs couplés de la pétrophysique.

Une remarque importante a faire sur la pétrophysique, est le passage des données mesurées
sur carottes, aux valeurs pétrophysiques attribuées a la maille de dimensions DX = DY = 12.5m.
En pratique, dans les méthodes géostatistiques, cela correspondrait a effectuer un changement de
support de la petite carotte au grand maillage du champ et a calculer ainsi, la valeur régularisée
a attribuer a la maille. Cette valeur régularisée de la perméabilité est par définition inférieure a la
valeur initiale mesurée sur carotte.

Cependant dans nos études nous n’avons pas effectué de régularisation et avons décidé d’affecter
directement la valeur mesurée sur carotte a la maille. En effet celle-ci étant supérieure a la valeur
régularisée, le fluide aurait donc tendance a circuler aux endroits les plus perméables (poreux). Ainsi
il est logique de garder et d’attribuer les grandes valeurs (réelles) mesurées de la pétrophysique au
maillage du champ.
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Chapitre 4

Reconstitution de la minéralogie du
réservoir gréseux basée sur les
données de Ravenscar.
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Nous allons reconstituer dans ce chapitre la minéralogie du réservoir gréseux. En partant de
I’analyse géochimique de Ravenscar nous avons déterminé la minéralogie du réservoir et reconstitué
apres traitement statistique les champs hétérogenes a deux dimensions.

Les analyses géochimiques effectuées sur le sondage RV10 de Ravenscar disponible au laboratoire
de géochimie, (Maréchal, [2000]) ont permis de déterminer et de représenter les principaux oxydes
contenus dans la matrice en fonction de la profondeur. Connaissant la composition minéralogique
du réservoir gréseux, que nous avons définie dans la partie 1.2.2, nous déterminons la variabilité
minéralogique du réservoir. Par un calcul simple de normalisation en se servant des oxydes du
sondage RV10 figure 4.1, nous avons déterminé la composition minéralogique du réservoir. Comme
nous pouvons 'observer sur la figure 4.2, on a représenté les différentes variations des minéraux en
fonction de la profondeur, a savoir : la chlorite, la kaolinite, le K-feldspath, 'albite et la sidérite,
auxquels on associe le quartz, la porosité et la perméabilité. Les données représentées sur la figure
4.1 sont exprimées en proportions massiques et sont extraite du sondage RV10 de Ravenscar.
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CHAPITRE 4. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE DU RESERVOIR
GRESEUX BASEE SUR LES DONNEES DE RAVENSCAR.

4.1 Passage des données géochimiques a la minéralogie

Oxydes dans I'analyse géochimique
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Profondeur (m)

60 L ol I Lol L Lol L ool L Lo
10 10" 10° 10 10° 10°
Proportions massiques ()

FIGURE 4.1 — Principaux Oxydes (SiO2, K20, MgO, NasO, AlyOs, FesO3) extraits de ’analyse
géochimique
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FIGURE 4.2 — Variation minéralogique, porosité et perméabilité du réservoir gréseux
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4.2. PRE-TRAITEMENT STATISTIQUE DES DONNEES

En pratique, nous sommes partis de la proportion massique d’oxydes recueillie dans les échan-
tillons (100g de la matrice gréseuse), ce qui nous a permis dans un premier temps de déterminer la
proportion volumique des minéraux dans la matrice gréseuse. Le quartz étant majoritaire dans ces
réservoirs gréseux, les éléments minoritaires ont été déterminés premierement et la proportion de
quartz déduite par la suite. En notant ¢™%7¢ ]a proportion volumique des minéraux dans 100g de
la matrice gréseuse et connaissant les valeurs de la porosité dans le sondage, un calcul simple nous
permet de déterminer les proportions volumiques réelles a utiliser dans le logiciel COORES. La

contrainte imposée par le simulateur COORES est de respecter la relation de fermeture suivante :

Z ¢min + poro = 1 (41)
avec : '
Omin = z%”“ * (1 — poro) (4.2)

Avec ¢pmin = fraction volumique du minéral et poro = porosité.

Si cette relation de fermeture est respectée nous pouvons conserver nos données en entrée sans
passer par 1’étape de normalisation effectuée par COORES. Ce qui nous permet de controler nos
données et d’affecter les valeurs que I’on désire sans que le simulateur COORES ne les modifie (Voir
annexes C normalisation). En effet dans le simulateur lorsque les données d’entrées sont supérieures
a 1, celui-ci effectue une série de normalisation afin de respecter la relation de fermeture.

4.2 Pré-traitement statistique des données

— Rappel sur 'analyse en composantes principales.

L’analyse en composantes principales (ACP) est une méthode factorielle car la réduction du nombre
de caracteres ne se fait pas par une simple sélection de certains d’entre eux, mais par la construc-
tion de nouveaux caracteres synthétiques obtenus en combinant les caracteres initiaux au moyen
des facteurs. C’est une méthode linéaire car il s’agit de combinaisons linéaires. Lorsque plusieurs
variables sont tres corrélées, 1’essentiel de l'information peut étre contenu dans une composante
principale. La deuxieme composante sera représentée par une droite perpendiculaire a la premiere.
Ce deuxieme axe, ou deuxieme composante principale, se définit comme la droite qui explique une
partie de I'information restante. Le reste des informations est expliqué par les N-1 composantes
principales. Le principe est basé sur la détermination des droites qui maximisent la somme des
carrés des projections. Le pourcentage de variance décroit de la lere a la niéme composante.

— Application aux données du réservoir gréseux.
On effectue tout d’abord une analyse en composantes principales sur les données recueillies dans
le sondage de Ravenscar dans le but de rechercher d’éventuelles corrélations entre les variables
en entrée du simulateur. On considere les différents oxydes qui nous ont permis de reconstituer
la minéralogie du réservoir gréseux a savoir : KoO, NasO, MgO, FesOg, et Al;O3 dont on exclut
volontairement le SiOg car celui-ci est par définition anticorrélé aux autres oxydes.

37



CHAPITRE 4. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE DU RESERVOIR
GRESEUX BASEE SUR LES DONNEES DE RAVENSCAR.

Comme nous 'avons expliqué plus haut le SiO9, étant majoritaire, est déterminé par différence
des autres oxydes sur 100 g de la matrice gréseuse. Nous voulons représenter la minéralogie sim-
plifiée du réservoir, Nous avons donc retenu 5 oxydes représentatifs qui permettront de représenter
cette minéralogie simplifiée, auxquels nous associons la perméabilité et la porosité. Ce qui nous
conduit a 7 variables en entrée de notre analyse en composantes principales. La profondeur est
située entre 12 et 58 m environ 46 m.

Dans les méthodes de traitement statistique, il est recommandé de travailler sur données gaus-
siennes. Nous travaillerons ici sur les valeurs logarithmiques des échantillons. Nous avons décidé
d’associer les données pétrophysiques aux différents oxydes. Toutes ces informations ayant des uni-
tés de mesures différentes, nous décidons de centrer et de réduire les données afin d’éviter qu’'une
variable ait plus de poids que les autres. On note cependant que la réduction et le centrage peuvent
exagérer l'influence des faibles valeurs.

— Analyse et interprétation des résultats obtenus.
On observe les différentes valeurs propres qui représentent les variances expliquées du systeme
(figure 4.3).

Variance expliquée des différentes composantes
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FIGURE 4.3 — Variance expliquée des différentes composantes. La courbe en rouge représente la
variance cumulée des composantes.

On choisit de représenter les composantes 1 et 2 qui caractérisent environ 90% du sytéme. Nous
avons 80 données(individus), localisées dans des profondeurs entre 12 et 58 m auxquelles on attribue
7 échantillons représentés par la (minéralogie + pétrophysique), (figure 4.4 et 4.5).
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Nuage des paramétres sur le plan des axes principaux 1&2
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FIGURE 4.4 — Corrélation des différents parametres. Apparition de trois grandes classes : (porosité
et perméabilité) et (NasO, AL2Os, K20, Mgp) et (Fe203)
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FIGURE 4.5 — Nuage des positions sur les principaux axes

Les différentes composantes principales étant difficilement interprétables ici, nous nous conten-
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tons d’observer que la majorité des positions se retrouvent dans le premier cadran de la porosité
et perméabilité qui représentent les fortes valeurs de porosité et de perméabilité selon la premiere
composante figure 4.5. Nous sommes donc en présence d’un réservoir tres poreux et perméable.

En observant les résultats obtenus sur le cercle de corrélation, les données peuvent se regrouper
en trois grands poles :

— Le pole pétrophysique constitué de la porosité et de la perméabilité.
La porosité et la perméabilité se regroupent tout en se dissociant de la minéralogie du réser-
VOIr.

— Le pole FeyOg3 représentant la sidérite.

— Et le pole caractérisé par KoO, NaoO, MgO, et AloO3 qui détermine les minéraux silicatés
(albite, k-feldspath, kaolinite, clinochlore).

Ce résultat est logique car le feldspath potassique (k-feldspath) et ’albite (feldspath sodique) font
partie de la grande famille des feldspaths, et comme nous l’avons mentionné précédemment, le
feldspath se retrouve sous ces deux formes dans le réservoir. La corrélation avec la kaolinite traduit
le fait que la formation secondaire de la kaolinite est due en partie a la dissolution des feldspaths.
Il est correct que ces minéraux silicatés soient corrélés entre eux. Dans la suite nous simulerons
séparément ces trois poOles et nous déduirons le quartz en utilisant la relation de fermeture.

4.3 Modélisation géostatistique du pole silicaté

On modélise les variogrammes du pole silicaté, a savoir celui de ’albite, du kfeldspath, du cli-
nochlore de la kaolinite et également les variogrammes croisés correspondant. On utilise un modele
sphérique, et on se cale sur les premieres valeurs des variogrammes expérimentaux calculés sur les
valeurs gaussiennes (logarithmiques) des proportions minéralogiques. En effet dans I’analyse vario-
graphique, seules les premieres valeurs des variogrammes expérimentaux sont les plus importantes
dans le choix du modele.

NB : En pratique il serait judicieux de se caler sur plusieurs sondages verticaux avant de déci-
der du modéle final & adopter. Cependant le manque de données géochimiques adéquates ne nous
permet pas de le faire, nous nous contenterons uniquement de ce sondage de Ravenscar pour re-
présenter la variabilité minéralogique. Il est aussi important de noter que ceci ne représente qu’un
modele simplifié de la minéralogie.

On peut remarquer d’une part que dans les différents modeles obtenus il apparait une cyclicité
et une linéarité a la fin des variogrammes traduisant une non stationnarité dans les données expéri-
mentales. Le découpage du réservoir vertical en deux grands réservoirs nous a conduit & regrouper
des zones d’'unités différentes ce qui a conduit a I'apparition de ces phénomenes de non stationarité
dans les variogrammes (figure 4.6 a 4.10). D’autre part le découpage entrepris est tres utile car cela
nous a permis d’avoir des données suffisantes pour réaliser des modélisations géostatistiques. Ce qui
n’aurait pas été possible dans le cas d’'un découpage unitaire réduisant ainsi les données initiales
pour I'étude. Dans I'étude variographique seules les premieres valeurs du variogramme permettent
de représenter au mieux le variogramme, on peut voir ici que le dernier point des variogramme est
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représenté par 3 couples de variables donc peu significatif.

Variogramme albite Variogramme kFeldspath

—Variogramme expérimental
—Variogramme modélisé
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FIGURE 4.6 — Variogrammes verticaux albite et Kfeldspath
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FIGURE 4.7 — Variogrammes verticaux clinochlore et Kaolinite
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FIGURE 4.8 — Variogrammes verticaux croisés Kfeldspath/Kaolinite et Kaolinite/Clinochlore
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FIGURE 4.9 — Variogrammes verticaux croisés Albite/KFeldspath et Albite/Clinochlore
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FIGURE 4.10 — Variogrammes verticaux croisés Albite/Kaolinite et KFeldspath/Clinochlore

On obtient donc apres modélisation les variogrammes suivants :

Yawite = 0.05 % Pep(h) 4+ 0.225 « Sph(h/6) (4.3)
VK feldspath = 0.1 ¥ Pep(h) + 0.2 x Sph(h/6) (4.4)
YClinochiore = 0.15 % Pep(h) + 0.35 % Sph(h/6) (4.5)
YK aolinite = 0.05 % Pep(h) + 0.03 x Sph(h/6) (4.6)

On calcule les variogrammes croisés, on obtient en tenant compte des contraintes du modele :

YAlvite—K feldspath = 0.06 * Pep(h) + 0.14 x Sph(h/6)

Y Albite—Clinochlore = 0.06 Pep(h) +0.17 * Sph(h/ﬁ)
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4.4. MODELES GEOSTATISTIQUES MULTIVARIABLES UTILISES

YAite—Kaolinite = 0.04 x Pep(h) + 0.08 x Sph(h/6) (4.9)
YK Feldspath—Clinochlore = 0.1 ¥ Pep(h) 4 0.25 * Sph(h/6) (4.10)
YK Feldspath—Kaolinite = 0.05 * Pep(h) + 0.07 x Sph(h/6) (4.11)
YClinochlore—Kaolinite = 0.05 % Pep(h) + 0.09 x Sph(h/6) (4.12)

4.4 Modeles géostatistiques multivariables utilisés

Dans I’étude multivariables, les structures des variogrammes croisés ne sont pas indépendantes
des structures simples. Elles ne doivent pas étre modélisées indépendamment. Ceci est nécessaire
pour assurer la positivité des variances des combinaisons linéaires. Il existe différents modeles géo-
statistiques ; nous présentons ceux utilisés dans la suite; (Chiles J.P., P. Delfiner, [1999]).

Dans le cas du modele de corrélation intrinseque, toutes les structures simples et croisées sont
proportionnelles entre elles.

Yij (h) = bijy(h) (4.13)
En ’écrivant sous forme matricielle on obtient la forme suivante :
1i(h) m2(h) ... y1p(h) bi1 b2 bip
721:(h) 722:(h) . ’72:0:(}1) _ 5?1 5?2 . b?p ~(h) (4.14)
Yr(h) yp2(h) .. Ypp(h) bp1 b2 bpp

On se place dans les hypotheéses de stationnarité le variogramme et la covariance dépendent
uniquement de h soit on a :

Ciy(h) = bisp(h) (4.15)

o p(0) =1 (4.16)

En partant de la définition de la covariance on obtient dans le cas stationnaire :
Cl](h) == COU[Zi(.T), Zj(£ + h)] (4.17)

by = Cij(0) = Covl Zi(x). Z; ()] (1.18)

La matrice des paliers (b;;) représente la matrice des variances-covariances des variables au méme
point.

bi1 bia ... blp
bo1 bog ... bo

bij=1| . . . L (4.19)
byt bz .. by

Cette matrice doit étre définie positive (équations 4.22 et 4.28). Cette condition est vérifiée si
'on aboutit & une factorisation des variables qui consiste en la décomposition des variables Z;(z) en
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combinaison linéaire de facteurs Y, spatialement non corrélés. Dans le cas stationnaire on obtient,
avec :

E[Y,(2)] = 0 (4.20)

Zi(x) = aigYq(x) +m; (4.21)

La factorisation assure donc la définie positivité de la matrice (b;;) on a :
Var(d XiZi(x)] =Y () Miaig)*Var([Yy(x)] (4.22)
i q i

Dans la méthode de factorisation du modele de corrélation intrinseque, le nombre de facteurs utiles
est inférieur ou égal au nombre de variables. Le modele est entierement spécifié par le variogramme
v(h) et la matrice des variances-covariances (b;;) qui doit étre semi-définie positive. Les variables
peuvent alors étre interprétées comme des combinaisons linéaires de facteurs non corrélés qui ont
tous le méme variogramme (h). On pourra déterminer apres ajustement du y(h) les b;; et a;q
correspondants.

Dans le modele linéaire de corrégionalisation, toutes les structures simples et croisées sont des
combinaisons linéaires des mémes composantes structurales de base. La variable est considérée
comme une combinaison linéaire des composantes normalisées (variance 1) correspondantes. Géné-
ralement un modele linéaire de corrégionalisation peut s’écrire en terme de variogrammes :

(g (h)) = (b5 (h) (4.23)

k

Les i,j,k représentent des indices et non des exposants. Les ¥ (h) représentent des structures de base
par exemple de différentes échelles. En terme de covariance dans le cas stationnaire on obtient :

Cij(h) =) _(05)C*(h) (4.24)
k
Cij(h) = (¥5;)p" (h) (4.25)
k
avec :
pF0) =1 (4.26)
Les variables peuvent donc étre décomposées en différentes échelles de la fagon suivante :
Zi(x) =) ZF(x) +m; (4.27)
k

ou chaque composante & I’échelle k, Zf (z) est en corrélation intrinseque. Ainsi les (bfj) qui repré-
sentent la matrice de variances-covariances doivent donc étre semi définie positive, a savoir :

k [1k 1k
|bij‘ < biibjj (4.28)

En définitive, il est important de noter que dans le modele linéaire de corrégionalisation, a 1’échelle
k, les Zf(a:) sont en corrélation intrinseque, il est donc possible de factoriser les composantes
intrinsequement corrélées. Ceci assure la (semi) définie positivité des matrices bfj On obtient alors
la. décomposition en facteurs :

Zi(z) = Z Z aquqk(x) +m; (4.29)
ko g
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4.5. PRINCIPE DE LA SIMULATION BI-GAUSSIENNE : LOI PERMEABILITE
POROSITE

ou les qu () de méme k ont la méme structure v*(h) et ot :

bl = D alyal, (4.30)

(Wackernagel H., [1993])

Nous avons présenté précédemment les modeles multivariables, qui vont nous permettre de
simuler conjointement plusieurs variables. Nous allons définir ici le principe de la simulation bi-
gaussienne qui est un cas particulier, du cas multivariables dans le cas ot ’on s’intéresse uniquement
a deux variables et qui est souvent utilisé pour la simulation du couple perméabilité-porosité.

4.5 Principe de la simulation bi-gaussienne : Loi perméabilité po-
rosité

On peut définir pour des champs aléatoires gaussiens Y et Yx de porosité et de perméabilité
la relation suivante :

Y =pYs+ /(1 —p?).R (4.31)

cov(Yg,Y,
p= Yk, Yy) (4.32)
OK * 0¢
— Avec p coeflicient de corrélation entre les champs gaussiens Y et Yy,
— R une variable aléatoire gaussienne telle que Yy et R restent indépendants.

— Avec ok et 04 écart-type des champs gaussiens de perméabilité et de porosité.

La porosité étant une grandeur additive, on applique ensuite la transformation lognormale de
moyenne arithmétique constante My et d’écart type o4 sur Yy, ce qui nous donne le champ lo-
gnormal de porosité tel que :

¢ = M,.e7s Y78/ (4.33)

La perméabilité n’étant pas additive, on applique ici la transformation lognormale de moyenne
géométrique constante Mg = €K et d’écart type o sur Y g, ce qui nous donne le champ lognormal
de perméabilité tel que :

K = emetorYi (4.34)

Dans COORES, une mise a jour dynamique est effectuée en vue de prévoir I’évolution de la
perméabilité lorsque la porosité est modifiée a cause des différentes réactions chimiques de précipi-
tation et de dissolution qui ont lieu dans le réservoir. Plusieurs modeles définissant des lois K (¢)
ont été implémentés et peuvent donc étre utilisés pour faire évoluer la perméabilité : nous nous
intéresserons particulierement au modele de Kozeny-Carman utilisé.

Laloi K(¢) de Kozeny-Carman permet de faire évoluer la perméabilité en fonction de la porosité.
La perméabilité peut étre prédite par des lois empiriques en tenant compte du modele capillaire et
hydraulique. C’est ainsi qu’une relation a été proposée par Kozeny (1927) et modifiée par la suite
par (Carman, [1937], [1956]) dont le résultat est connu sous le nom de ’équation de Kozeny-Carman.
Cette équation a été développée apres avoir considéré qu’un milieu poreux est un assemblage de
tubes capillaires dans lesquels ’équation de Navier Stokes peut étre utilisée.
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Elle stipule que la conductivité hydraulique K dépend de la porosité, de la surface spécifique
S? exprimée en m? par m? de solide, et d'un facteur Ky, (la constante de Kozeny-Carman) K
s’exprime ici en m?. Carman a ensuite montré que la constante de Kozeny Ky, s’écrit en fonction
de la tortuosité 7 des chenaux et d’un facteur représentant la forme des pores S,y :

Ss
Koz = ! (4‘35)
La loi de Kozeny Carman s’écrit donc (Lagneau V., [2000]) :
¢3
K = 4.36
Kyo252(1 = ¢)? ( )

On a donc une relation linéaire entre k et ﬁ (Chapuis P., [2003]).

Ainsi en utilisant cette équation déterministe, linéaire de Kozeny Carman, on aboutit dans le
logiciel COORES a I’équation de mise a jour dynamique de la perméabilité lorsque la porosité est
modifiée. La perméabilité résultante K est donc fonction de la perméabilité initiale simulée Kg, de
la porosité initiale ¢ ainsi que de la porosité a I'instant (t) modifiée par les réactions chimiques. Il
n’y a donc pas de discontinuité si ¢ = ¢y.

K = f(Ko, ¢o, ) (4.37)
K ¢ 3,1=00,9
Ko_(qﬁo) (1_¢) (4.38)

Ou K représente la perméabilité.
7 la constante de tortuosité.
S, la surface spécifique exprimée en m? par m? de solide.
¢ la porosité.

4.6 Détermination des coefficients de la fonction Pep(h)

On remarque que les différents variogrammes simples et croisés dépendent tous de la fonction
Pep(h) et de la fonction Sph(h/6). On utilise ici un modele linéaire de corrégionalisation comme
défini précédemment ou les coefficients de chaque fonction Pep(h) et Sph(h/6) sont en corrélation
intrinseque et bien définis positifs. On s’intéresse dans un premier temps & la fonction Pep(h) et
on obtient apres résolution des équations du modele linéaire de corrégionalisation (voir en annexe
D.1), les différentes composantes de 'effet de pépite dans la minéralogie (équations 4.39 a 4.42) qui
sont exprimées en proportion volumique.

albite; : 0.223 x Ypepi(h)

(
kfeldspathy : 0.268 x Ypep;(h) + 0.16 x Ypepa(h) (44
clinochlore; : 0.268 x Ypepi(h) + 0.188 « Ypepa(h) + 0.307 * Ypeps(h) (4.41
kaolinitey : 0.178 x Ypepi(h) + 0.013 x Ypepa(h) 4+ 0.01 x Ypeps(h) + 0.13 x Ypepy(h) (4.4
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4.7 Détermination des coefficients de la fonction Sph(h/6)

On détermine de méme les coefficients pour la fonction sphérique Sph(h/6), (voir annexe D.2).

albites : 0.474 % Ysphy (h) (4.43)
Ekfeldspathsy : 0.295 % Ysphi(h) + 0.336 * Yspha(h) (4.44)
clinochlores : 0.358 * Ygphy(h) 4+ 0.429 x Ygpha(h) 4+ 0.194 x Ysphs(h) (4.45)

kaolinites : 0.168 * Ysphl(h) + 0.013 % Ysphg(h) + 0.009 % Ysphg(h) + 0.0391 % ngh4(h) (4.46)

On tient a préciser que la solution n’est pas unique et que cela dépend également des choix
utilisés pour les coefficients lors de la résolution des équations. Finalement en combinant les fonctions
pépites et sphériques on obtient la minéralogie déterminées par les équations (4.47 a 4.50) :

albite = 0.223  Ypep; (h) + 0.474 % Ysphy (h/6) (4.47)

kfeldspath = 0.268 « Ypepy (h) +0.16 % Ypepa(h) +0.295 + Ysphy (h/6) + 0.336 * Yspha (h/6) (4.48)
clinochlore = 0.268 * Ypepy (h) + 0.188 % Ypepa(h) + 0.307 + Ypeps (h) + 0.358 + Ysphy (h/6) (4.49)
+0.429 * Yspha(h) + 0.194  Ysphs(h/6)
kaolinite = 0.178 * Ypepy(h) 4+ 0.013 « Ypepa(h) + 0.01 « Ypeps(h) + 0.13 * Ypeps(h)  (4.50)
+0.168 * Ysphi(h/6) + 0.013 * Yspha(h/6) + 0.009 * Ysphs(h/6) + 0.0391 % Yspha(h/6)

En réalité les champs des minéraux simulés doivent étre a valeurs réelles positives. Nous utilisons
la transformation lognormale & moyenne arithmétique constante pour simuler la minéralogie. Voir
les définitions des différentes transformations lognormales utilisées en annexes (B.1.2 et B.1.3). On
peut observer les résultats dans les figures (4.11, 4.12, 4.13, 4.14).

4.8 Passage aux champs horizontaux a 2 dimensions

L’objectif de cette partie consiste a transposer la modélisation effectuée sur le sondage vertical
au champ horizontal a deux dimensions tout en conservant les caractéristiques essentielles de la
variabilité minéralogique. Un cas similaire a été étudié par (Fournier, Rapport IFP) sur les réser-
voirs gréseux ou la question du choix du rapport entre la variabilité verticale a une dimension et la
variabilité horizontale s’est posée. L’auteur a considéré dans son exemple sur les réservoirs gréseux,
qu’une portée de 10 m verticale correspondrait a environ 500 m & I’horizontal.

En effet la sédimentologie nous apprend que les phénomenes géologiques contribue a 1’étalement
de la variabilité verticale dans le plan horizontal a deux dimensions.

Si nous prenons également l’exemple des réservoirs carbonatés du Dogger dans le Bassin de
Paris, on note que le choix des portées repose, en partie sur la connaissance géologique de I’environ-
nement. En effet des observations effectuées dans le Dogger ont permis de comprendre la répartition
sédimentologique des minéraux.
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Les travaux entrepris sur la paléogéographie du Dogger par (Collin P.Y., [2007]) ont montré qu’il
existe une proportionnalité entre la répartition verticale des faciés et leur répartition horizontale
comme nous pouvons le voir sur la (figure 4.11). Des analogues du Dogger aux Bahamas ont
également confirmé ces observations. Ainsi dans le cas du Dogger, une portée verticale de 10 m
correspondrait a une portée horizontale de 300 m.

« . BNt SRR . A : £y
Carriére_de Massangis - Bqurgogﬁéztj o W
P.Y Collin 2007 - travaux Picoref -». " ' I *

FIGURE 4.11 — Justification du passage au champ a deux dimensions

Dans les réservoirs gréseux, nous utilisons la proportion appliquée par Fournier dans ses études
ou une portée de 10 m verticale correspondrait a 500 m a I’horizontal. La moyenne et la variance
restent inchangées. On simule les champs sur un maillage 80 * 80, avec DX = DY = 12.5 m. Ce
qui correspond & un champ horizontal de 1000 * 1000 m.

Ainsi la portée verticale de 6 m correspond & 300 m sur le champ horizontal ce qui équivaut &
une portée de 24 mailles dans le champ vertical a 2 dimensions.

On simule les champs qui correspondent & un champ d’effet de pépite et a un champ de vario-
gramme sphérique, auxquels on applique une transformation lognormale a moyenne arithmétique
M fixée.

Quatre champs de variogrammes sphériques, et pépitiques seront ainsi simulés pour représenter
les champs d’albite, de k-feldspath, de clinochlore et de kaolintite. Ces champs unitaires seront de
moyenne 0 et de variance 1 et vont permettre de représenter les différents champs des minéraux
avec les moyennes et variances associées. On obtient les graphes qui représentent la composante des
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effets de pépite (figure 4.12) et des modeles sphériques (figure 4.13).
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FIGURE 4.12 — Champ des effets de pépite
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FIGURE 4.13 — Champ des modeles sphériques

On détermine la minéralogie des silicates (figure 4.14 et 4.15). La portée est fixée ici a 24 mailles.
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FIGURE 4.14 — Champs, histogrammes et variogrammes d’albite et de clinochlore simulés
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FIGURE 4.15 — Champs, histogrammes et variogrammes de kaolinite et de kfeldspath simulés
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On observe les nuages de corrélation entre les différents minéraux simulés, figure 4.16. Les
champs silicatés s’obtiennent par une combinaison des modeles sphériques et pépitiques. Ce qui nous
donne finalement les champs (voir figure 4.14 et 4.15), obtenus sur un maillage 80*80. Nous avons
simulé ici les champs des proportion minéralogiques de k-feldspath ; de kaolinite ; de clinochlore; et
d’albite de portée = 24 mailles et de paliers déterminés par les équations des modeles linéaires de
corrégionalisation définis précédemment. Les différents variogrammes horizontaux a deux dimen-
sions des proportion minéralogiques ont étés représentés (figure 4.15 et 4.15). Les champs sont bien
corrélés entre eux (voir graphe 4.16). Nous avons donc reconstitué par notre méthode géostatistique
les champs corrélés de la minéralogie.

4.9 Modélisation géostatistique du pole sidérite

Nous simulons dans cette partie le champ logarithmique de la sidérite. On modélise le vario-
gramme de sa fraction volumique issue du sondage vertical. On précise que 'unité en abscisse du
variogramme est une distance représentée en metre (m), et 'ordonnée est représentée par I'unité de
la variance qui est le carré de 'unité de la fonction utilisé, (ici le carré de la proportion volumique
du minéral considéré). On obtient :

Ysiderite = 0.2 % Pep(h) 4+ 0.7 x Sph(h/10) (4.51)

Variogramme log (sidérite)

Variogramme expérimental

71l S S

Variogramme modélisé

0 2 4 B g 10 12 14 1B 18 20
Distance en (m)

FIGURE 4.17 — Variogrammes verticaux : expérimental et modélisé de la sidérite

Le variogramme expérimental vertical présente une tendance linéaire traduisant des effets non
stationnaires. (Nous avons expliqué précédemment dans le chapitre 4.3, que la non stationnarité
dans le modele est due au fait que nous avons regroupé différentes unités géologiques afin d’obtenir
des données suffisantes pour modéliser le variogramme). On décide néanmoins de le modéliser par
un variogramme sphérique, (stationnaire) de grande portée. On modélise les premiers points par
un variogramme sphérique de portée maximale limitée par la moitié de la longueur du champ. On
obtient la portée de 10 m, un modele sphérique de variance = 0.7 et un effet de pépite = 0.2.
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4.10. PASSAGE AU CHAMP HORIZONTAL DE SIDERITE A 2 DIMENSIONS

4.10 Passage au champ horizontal de sidérite a 2 dimensions

Comme dans les cas précédents on utilise la proportion appliquée par Frédérique Fournier dans
ses travaux, ou une portée de 10 m verticale correspond a 500 m a ’horizontale. On simule ainsi le
champ de sidérite sur une grille de maillage 80 * 80, avec DX = DY = 12,5 m. La portée maximale
verticale de 10 m correspond a la portée maximale sur le champ horizontal, soit 40 mailles. Nous
simulerons donc le champ de sidérite horizontal & deux dimensions défini par un effet de pépite de
variance 0.2 et d'un modele sphérique de portée 40 mailles de variance = 0.7 et de moyenne M =
0,0029. On obtient donc le champ figure 4.18 :

w Champ de sidérite Variogramme log (sidérite) 2000 Histogramme sidérite
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FIGURE 4.18 — Variogramme et histogramme du champ de sidérite

Synthése partielle du chapitre /

Nous sommes partis de ’analyse géochimique extraite du sondage de Ravenscar qui nous a per-
mis de construire la minéralogie du réservoir gréseux composé de kaolinite, d’albite de k-feldspath
de clinochlore de sidérite et de quartz. Un pré-traitement statistique de ces données a été effectué
permettant de regrouper les variables de méme nature, ainsi on a abouti a trois grands poles : le
pole pétrophysique représenté par la perméabilité et la porosité, le pole de la sidérite et le pole des
silicates représenté par l’albite le k-feldspath, la kaolinite et le clinochlore.

Ces différents poles ont été simulés conjointement en utilisant les modeles linéaires de corré-
gionalisation que nous avons définis précédemment comme une combinaison linéaire des modeles
pépitiques et des modeles de variogrammes sphériques. Ce qui nous a donné les champs finaux
souhaités.

Dans la suite de ’étude nous allons nous intéresser a la modélisation du champ pétrophysique

représenté par le couple perméabilité porosité que nous allons simuler conjointement avec le modele
adapté.
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CHAPITRE 4. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE DU RESERVOIR
GRESEUX BASEE SUR LES DONNEES DE RAVENSCAR.
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Chapitre 5

Construction d’un champ
pétrophysique du modele inspiré de
Ravenscar

Sommaire

5.1 Modele linéaire de corrégionalisation : détermination de la pétrophysique 56

5.2 Détermination du champ de quartz : Utilisation de la relation de fer-
meture . . . . . . v v i i i e e e e et e e e e e e e e e e e e e, D8

Nous allons déterminer dans cette partie le pole 3 défini par les champs de porosité et de
perméabilité. On utilise les données recueillies sur le puits RV10 de Ravenscar. On travaille sur les
transformées logarithmiques et on déduit les différents variogrammes. (Les unités en ordonnée des
variogrammes sont les carrés des unités de la fonction utilisée. Pour la perméabilité nous avons des
mD?, et pour la porosité des proportions volumique?). On obtient la figure 5.1 :

Variogramme perméabilité Yariogramme porosité
T T T T T T T 0.045

10 T

Variogramme expérimental| -7~
Variogramme modélisé

Variogramme expérimental
Variogramme modélisé

i i i : i H H H i H i H H H
0 2 4 [} 3 10 42 14 16 18 20 N 2 3 5 s 10 1z 14 16 18 20
Distance en [m) Distance en {m)

Yariogramme croisé porositeé & perméabilité

Variogramme expérimental| |
Variogramme modélisé

aQ 2 4 & 2 10 12 14 16 18 20
Distance en (m)

FIGURE 5.1 — Etude variographique de la pétrophysique (porosité et perméabilité)
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CHAPITRE 5. CONSTRUCTION D’UN CHAMP PETROPHYSIQUE DU
MODELE INSPIRE DE RAVENSCAR

@
=]
g=

Yporosite = 0.007 % Pep(h) 4+ 0.01 « Sph(h/6) (5.1)
permeabilite = 1.2 % Pep(h) +3.1x Sph(h/G) (52)
Ypermeabilitexporosite — 0.07 Pep(h) +0.1 = Sph(h/ﬁ) (53)

Ces équations définissent un modele linéaire de corrégionalisation, et vérifient bien les conditions
d’un modele défini positif. Les variogrammes simples et croisés sont de méme structure. Les variables
porosité et perméabilité sont liées. Nous allons les simuler conjointement.

5.1 Modele linéaire de corrégionalisation : détermination de la
pétrophysique

On utilise le modele linéaire de corrégionalisation pour déterminer les champs de perméabilité

et de porosité (voir résolution en annexe D3). Au final, on obtient les champs gaussiens auxquels

on applique une transformation lognormale & moyenne géométrique constante pour le champ de
perméabilité et a moyenne arithmétique constante pour le champ de porosité :

porogauss = 0.0837 x Ypepy (h) + 0.1 x Ygph (h) (5.4)

permgauss = 0.836 * Ypepy(h) + 0.707 * Ypepa(h) + Ysphi(h) + 1.44 « Yspha(h) (5.5)
On applique les transformations lognormales de moyenne arithmétique constante My = 0.25
pour la porosité et de moyenne géométrique constante e”** = 6.6 pour la perméabilité, ce qui nous

donne les champs finaux de la pétrophysique : Poro = 0.25ePor09@uss=0.085 ot Pepp, = epermgauss+6.6

Avec porogauss et permgauss les champs gaussiens de porosité et de perméabilité.

Champ de porosite Variogramme de la porosité Histogramme de la porosité

I I I I

oo oo

I I I I
0 5 10 15 20 25 30 35 40 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45
Longueur du champ en mailles Distance en mailles Valeurs de la porosité

FIGURE 5.2 — Variogramme et histogramme du champ de porosité simlué
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5.1. MODELE LINEAIRE DE CORREGIONALISATION : DETERMINATION
DE LA PETROPHYSIQUE

Champ du log(perméabilité Variogramme de la perméabilité

Histogramme de perméabilité

)
e

FIGURE 5.3 — Variogramme et histogramme du champ de perméabilité

On a donc obtenu les champs de porosité et de perméabilité simulés avec le modele linéaire de
corrégionalisation. La perméabilité n’étant pas un champ additif, nous avons utilisé la loi lognormale
a moyenne géométrique constante pour déterminer la perméabilité. Et la loi lognormale & moyenne
arithmétique constante pour la porosité car celle-ci est une grandeur additive.

corrélation perméabilité & porosité

Perméabilité (mD)

10 \ \
0.2 0.25

|
0.3 0.35
Porosité

0.4 0.45 0.5

FIGURE 5.4 — Corrélation perméabilité porosité dans le réservoir gréseux

Ainsi comme nous 'avons expliqué au chapitre 4.5 et dans les équations 4.37 et 4.38, une mise
a jour dynamique de la perméabilité est effectuée lorsque le porosité varie selon la loi de Kozeny
Carman implémentée dans le code de transport réactif COORES.
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CHAPITRE 5. CONSTRUCTION D’UN CHAMP PETROPHYSIQUE DU
MODELE INSPIRE DE RAVENSCAR

5.2 Détermination du champ de quartz : Utilisation de la relation
de fermeture

On utilise la relation de fermeture définie précédemment (équations 4.1, 4.2). Tous les autres
minéraux, ainsi que la porosité, ont été déterminés. Ainsi par différence et bouclage a 1, on déduit
la fraction volumique de quartz dans le réservoir gréseux. On obtient bien une moyenne de la
proportion volumique du quartz d’environ 65% ce qui est bien réaliste et en accord avec les analyses
chimiques dans le réservoir gréseux.

Champ de quartz s Variogrammes log(quartz) Histogramme quartz
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FIGURE 5.5 — Variogramme et histogramme du champ de quartz obtenu

Syntheése partielle chapitre 5.

Au final on a donc reconstitué la variabilité du réservoir inspiré du modele de Ravenscar en uti-
lisant le modele linéaire de corrégionalisation. Ces données seront par la suite utilisées dans notre
simulateur COORES afin d’étudier le comportement du réservoir lors de I'injection de COs.

On s’intéresse dans la suite a reconstituer un réservoir carbonaté inspiré du Dogger du Bassin
de Paris comme nous venons de le faire avec les données de Ravenscar.
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Chapitre 6

Reconstitution de la minéralogie d’un
réservoir carbonaté inspiré du Dogger
du Bassin de Paris

Sommaire

6.1 Détermination des minéraux silicatés
6.2 Passage au champ a deux dimensions
Détermination des silicates de la Dalle Nacrée
6.2.2 Détermination du champ de dolomie
6.2.3 Détermination du champ de calcite

6.2.1

....................

Nous allons reconstituer dans cette partie le réservoir carbonaté a partir des principaux éléments
géochimiques provenant du sondage LCV de Ravieres fournis par I'IFP. Les analyses effectuées dans
la roche de couverture ont permis de déterminer les proportions des minéraux silicatés (I1.2). On
s’intéresse au réservoir A (figure 6.1). On peut voir (figure 6.1) que les oxydes représentés sont pro-
portionnels entre eux. Ceux-ci vont nous permettre par un calcul simple de reconstituer les différents
silicates. La variabilité verticale permettra de déterminer également les champs hétérogenes.

6.1 Détermination des minéraux silicatés

Oxydes dans le sondage de Ravieres

— A203

—K20

— Fe203

Cchelld logarithmique

10°

) 10° 10"
Proportions massiques ()

10"

Oxydes dans le sondage de Ravieres

20
1
Comblanchien — 30{Q----------- oo
e g
G = G Y
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S 3
) QB2
c S D e e e e e e e e e e =
S g
2} § 3
L 0
= o ——A203 |
o Fe203
O — MO | ___
——K20
_— © ‘ ‘ ‘ Echglle linéaire
Calcaire de 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1
Semizelles Proportions massiques ()

FIGURE 6.1 — Oxydes dans le sondage LCV de Ravieres et réservoir A sélectionné pour 1’étude.
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CHAPITRE 6. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE D’UN RESERVOIR
CARBONATE INSPIRE DU DOGGER DU BASSIN DE PARIS

Ce réservoir carbonaté est constitué de carbonates composés essentiellement de calcite magné-
sienne, de dolomie et de minéraux silicatés ou argileux composés d’illite, de chlorite, de kaolinite et
de quartz. Les différentes proportions des minéraux silicatés présents dans le toit du réservoir ont
ét¢é définies et ajustées aux données DRX Kohler (2006) (voir section 2.3 et figures 2.5 et 2.5). Les
minéraux silicatés se répartissent dans les carbonates tout en gardant leurs proportions respectives.
Les données extraites du sondage de Ravieres se limitent au Comblanchien et a 1’0Oolithe Blanche.
On fait 'hypothese que cette proportion entre silicates reste la méme dans le Comblanchien, la
Dalle Nacrée et ’Oolithe Blanche avec une proportion importante et variable de carbonates. L’ob-
servation du log minéralogique (figure 6.1) fait apparaitre des zones de non stationnarité (1, 2,
3). En effet, la moyenne dans ces différentes zones est non constante. Il semble donc judicieux
pour notre étude, afin d’éviter un phénomene de lissage, de diviser le log minéralogique en plusieurs
zones assez homogenes, (ordre de grandeur des réservoirs pétroliers) de quelques dizaines de metres.

Les réservoirs de la Dalle Nacrée sont plus intéressants a étudier car ceux-ci contiennent environ
17% de minéraux argileux en moyenne contrairement & ceux de 1’Oolithe Blanche ot ’'on a moins
de 1% de minéraux argileux. Cependant, le manque de données exploitables pour les échantillons
verticaux de la Dalle Nacrée, nous a conduit a utiliser et a adapter le variogramme des silicates de
I’Oolithe Blanche, pour modéliser celui de la Dalle Nacrée. On a fait les hypotheses selon lesquelles
les proportions relatives des silicates sont les mémes dans les réservoirs de 1’Oolithe Blanche et ceux
de la Dalle nacrée, et aussi que la variabilité des silicates reste inchangée bien que ceux-ci n’ont pas
les mémes environnements de dépot. A partir de ces données nous avons crée un réservoir synthé-
tique qui contiendra des distributions réalistes des différentes fractions minéralogiques. L’Oolithe
Blanche et la Dalle Nacrée bien que n’ayant pas les mémes environnements de dépots : deux para
séquences avec de l'argile pour la Dalle nacrée, et plusieurs para séquences en dunes oolithiques sans
changement minéralogiques pour ’Oolithe blanche), ont des compositions minéralogiques propor-
tionnelles. On étudie le réservoir A de I’Oolithe Blanche dont les données disponibles permettent
de déduire celles de la Dalle Nacrée. On détermine le variogramme du logarithme du total des
minéraux silicatés dans le réservoir A (figure 6.2) de I’Oolithe Blanche. (PS nous ne disposons pas
de données globales permettant de représenter tout le réservoir minéralogique et pétrophysique en
allant de la Dalle Nacrée du Comblanchien et de 'oolithe Blanche).
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FIGURE 6.2 — Variogramme du total des minéraux silicatés
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6.2. PASSAGE AU CHAMP A DEUX DIMENSIONS

vrars = 0.08 ¥ Pep(h) + 0.08 + Sph(h/5) (6.1)

6.2 Passage au champ a deux dimensions

Les variations identiques des oxydes figure 6.1 nous ont permis apres un calcul normatif d’obtenir
une proportionnalité entre les différents minéraux argileux et silicatés. Nous simulons le champ
total des minéraux argileux (ou silicatés que nous appelons TMS) et nous déduisons par la suite
les proportions d’illite, de quartz de chlorite et de kaolinite. Les analyses chimiques ont montré que
lillite = 47.9% de TMS, la chlorite = 11% de TMS, le quartz = 32.9% de TMS et la kaolinite = 8.2%
de TMS. Le passage au champ horizontal a deux dimensions s’effectue selon une connaissance du
réservoir étudié, et de I’environnement de dépot du bassin sédimentaire et sur la base de différentes
observations effectuées sur le terrain (Collin P.Y., [2007]). Dans le cas des réservoirs carbonatés,
une portée de 10 m a la verticale correspondrait & 300 m dans le champ horizontal. Ainsi notre
portée verticale de 5 m correspond a 150 m sur le champ horizontal. Si nous travaillons dans un
champ de 1000 m * 1000 m, sur un maillage 80 * 80 avec dx = dy = 12.5 m, on obtient une portée
de 12 mailles dans le champ horizontal a 2 dimensions . Ainsi nous simulons le champ lognormal
TMS (figure 6.3) a moyenne arithmétique constante M = 0.0034, et de variogramme correspondant
yryms = 0.08 « Pep(h) + 0.08 x Sph(h/12) et déduirons par la suite les différents minéraux argileux
proportionnels au TMS comme expliqué précédemment.

Variogramme du log (TMS OB) Histogramme TMS (OB)
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FIGURE 6.3 — Variogramme du log(TMSOB), histogramme et champ du (total des minéraux sili-
catés de 1’Oolithe Blanche).

6.2.1 Détermination des silicates de la Dalle Nacrée

Nous avons fait les hypotheses selon lesquelles la proportion relative des silicates reste la méme
dans les différents réservoirs et que la variabilité est inchangée. Ainsi connaissant les différentes
proportions des éléments argileux dans la Dalle Nacrée, et leur moyenne, on déduit le variogramme
et le champ correspondant du total des minéraux silicatés (TMS) dans la Dalle Nacrée, (figure 6.4).
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Largeur du champ en mailles

CHAPITRE 6. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE D’UN RESERVOIR
CARBONATE INSPIRE DU DOGGER DU BASSIN DE PARIS
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FIGURE 6.4 — Variogramme et histogramme du champ des silicates de la Dalle Nacrée

6.2.2 Détermination du champ de dolomie

La présence de dolomie a été observée dans le Comblanchien et en faible partie dans ’Oolithe
Blanche. Celle-ci se repartit par des taches d’environ 50 & 100 m en moyenne espacées par du vide
(absence de dolomie), d’environ 50 & 100 m. En gros la taille de la tache de dolomie de longueur
(d) est espacée d’environ 1 a 2 (d) fois de vide comme des taches de 1éopard.

Pour représenter ce type de configuration, nous allons simuler un champ horizontal lognormal de
variogramme gaussien, de moyenne = 0.025 (calée sur les échantillons), de portée = 4 mailles, avec o
= 0.05, (figure 6.5). Finalement pour obtenir le champ de dolomie semblable aux taches de léopard
souhaités, on applique un seuil au champ précédent pour les valeurs supérieures a S = 0.023. Ces
valeurs ont donc été déterminées par essai-erreur. C’est-a-dire apres avoir effectué plusieurs séries
tests, celles-ci ont permis d’obtenir des champs de dolomie se rapprochant de la réalité comme le
montre la figure 6.6 :
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FIGURE 6.5 — Variogramme et histogramme du champ de dolomie avant seuillage
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Champ de dolomite apres seuillage

6.2. PASSAGE AU CHAMP A DEUX DIMENSIONS

Histogramme dolomite sedillée
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FIGURE 6.6 — Variogramme et histogramme du champ de dolomie obtenu apres seuillage

6.2.3 Détermination du champ de calcite

Nous allons déterminer dans cette partie la proportion minéralogique de calcite dans le réser-
voir. En supposant que tous les autres minéraux définis précédemment sont calculés en proportion
volumique, c’est-a-dire sur 100% de la matrice solide, on déduit la proportion de calcite par diffé-
rence. Ces différents champs seront donc associés au champ de porosité et redimensionnés lors de
l'utilisation du logiciel COORES afin de respecter la relation de fermeture (comme nous I’avons
effectué dans le cas du réservoir gréseux). On obtient donc :

calcite = 1 — (illite + chlorite 4+ quartz + kaolinite + dolomie) (6.2)

Ce qui nous donne la proportion de la calcite dans la matrice solide suivante, (figure 6.7) :
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FIGURE 6.7 — Variogramme et histogramme et proportion de la calcite dans la matrice solide

Synthese partielle chapitre 6

Nous sommes partis dans ce chapitre des données géochimiques recueillies sur le sondage de
Raviére et avons déterminé par la suite la variabilité des différents minéraux silicatés présents dans
les réservoirs carbonatés du Dogger. Une analyse géostatistique a été effectuée et les champs hori-
zontaux a deux dimensions ont été déterminés. Des champs de dolomie seuillés ont également été
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CHAPITRE 6. RECONSTITUTION DE LA MINERALOGIE D’UN RESERVOIR
CARBONATE INSPIRE DU DOGGER DU BASSIN DE PARIS

simulés en accord avec les observations effectuées sur la répartition de la dolomie dans les réservoirs.

La proportion de dolomie simulée ici se repartie sur la moitié du champ. On peut remarquer
qu’en jouant sur la valeur du seuil une grande ou une faible répartition spatiale de la dolomie dans
le champ.

On observe également une discontinuité en bordure des taches de dolomie dans le réservoir due
a I’absence, ou a la présence de dolomie. Les observations et les échantillons prélevés ont montré
une proportion volumique importante de dolomie dans les taches, ce qui justifie cette discontinuité
observé dans le champ.

Par la suite nous allons nous intéresser a la détermination des champs de porosité et de per-

méabilité en les simulant conjointement en utilisant les méthodes de simulation de la géostatistique
multivariables.
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Chapitre 7

Détermination du champ de porosité
et de perméabilité du réservoir
carbonaté
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7.3 Conclusiondelapartie IT .. ... ... ... ... 0000, 68

7.1 Application au réservoir de la Dalle Nacrée

Nous avons recueilli les données pétrophysiques de la Dalle Nacrée étudiées par (Delmas J.,
[2007]).

6 L ¥ T
.. o t

Permeabilité horzontale (mD)

[REEShi—s == - =———
0.1 9k anl™ = Wt | u s |

0 2 4 6 8 10 1294 16 18 20 2224 26 28 3
Porosité horizontale (%)

+ grainstones packstones  ® wackestones mudstones

FIGURE 7.1 — Diagramme perméabilité porosité en fonction des caractéristiques des grains de

couleurs différentes dans la Dalle Nacrée. ( Jocelyne Delmas, Rapport IFP Mars 2007)
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CHAPITRE 7. DETERMINATION DU CHAMP DE POROSITE ET DE
PERMEABILITE DU RESERVOIR CARBONATE

Ces données vont permettre de déterminer le coefficient de corrélation p, entre la porosité a la

perméabilité. Il existe plus de 2900 valeurs informées en texture dans le diagramme de corrélation
ci-dessous (figure 7.1). Nous allons modéliser la partie concernant uniquement les réservoirs de la
Dalle Nacrée, ou on retrouve les grandes valeurs de porosité et de perméabilité. Ce qui correspond
aux valeurs encadrées en pointillés sur le graphe, avec un coefficient de corrélation p = 0.83. Et une
moyenne = 20 mD pour la permdéabilité et de 14% pour la porosité.
Cependant, nous ne disposons pas de données verticales suffisantes de la pétrophysique de la Dalle
Nacrée. Ce manque de données exploitables de la pétrophysique nous a conduit a émettre certaines
hypotheses et a adapter les données de I’Oolithe Blanche aux réservoirs de la Dalle Nacrée (figure
7.2). Ainsi on choisit d’attribuer la méme variabilité de la porosité de 1’Oolithe Blanche a la Dalle
Nacrée. Nous faisons aussi 'hypothese selon laquelle les champs de porosité et de perméabilité
définissent un modele linéaire de corrégionalisation : les structures simples et croisées sont des
combinaisons linéaires des mémes composantes structurales de base.

L, . s . Variogramme de la porosité
Porosité mesurée sur I'Oolithe Blanche it 9 P
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1455 . R S . = | i i /\ // \‘
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1460 |- P 4 / /\ / R ) 5
S — 0.02 / ! L
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1465 |- S 4 ; )/ N ¥
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1475 |- T - 4
2 0.005
1480]- o 4
0
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Valeurs de la porosité (%)

FIGURE 7.2 — Modélisation de la porosité : Sondage et variogramme verticaux représentés.

On obtient ainsi le variogramme correspondant du champ gaussien de la porosité :
Yporo = 0.007 x Pep(h) + 0.018 x Sph(h/5) (7.1)

On utilise également pour le passage aux champs a deux dimensions la méme transformation
linéaire effectuée comme dans le cas de la minéralogie ou 10 m a la verticale correspondrait a
300 m a l'horizontale. Ainsi notre portée verticale de 5 m (metres) correspondrait & 12 mailles
dans le champ horizontal de maillage 80 * 80, avec dx = dy = 12.5 m. (Collin P.Y., [2007]) (voir
justification section 4.8 et figure 4.11). On simule par la suite en utilisant la méthode bi-gaussienne
expliquée précédemment, les champs de porosité et de perméabilité, (figure 7.3), qui correspondent
aux réservoirs de la Dalle Nacrée. Le variogramme du champ horizontal a 2 dimensions s’écrit donc :

Yporonerizentar = 0-007 % Pep(h) 4 0.018 x Sph(h/12) (7.2)
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7.1. APPLICATION AU RESERVOIR DE LA DALLE NACREE
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FIGURE 7.3 — Variogramme et histogramme des champs de perméabilité et de porosité simulés

Corrélation Perméabilité vs Porosité

Perméabilité

Porosité

FIGURE 7.4 — Corrélation perméabilité porosité

On peut visualiser le nuage de corrélation (figure 7.4) entre les champs de perméabilité et de
porosité. Dans la pratique, lors de 'utilisation du code de transport réactif COORES, nous calerons
les conditions aux limites du systeme de telle sorte que la vitesse d’avancement de l'aquifere soit
fixée & environ 1 & 2 m /an, vitesse d’avancement des eaux souterraines du Dogger.
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7.2 Bilan et détermination des données en entrée du logiciel CO-
ORES

En résumé, nous sommes partis de la proportion massique des oxydes recueillie dans les échan-
tillons (100g de la matrice du réservoir). Ce qui nous a permis de déterminer la proportion volumique
des minéraux dans la matrice du réservoir. La calcite étant majoritaire dans ces réservoirs, les élé-
ments minoritaires ont été déterminés premierement et la proportion de calcite déduite par la suite.
Nous avons déterminé également les champs de porosité et de perméabilité. En utilisant finalement
la contrainte de fermeture imposée par COORES on obtient les proportions volumiques réelles a
utiliser.

7.3 Conclusion de la partie II

Au final nous avons reconstruit dans cette partie des champs hétérogenes & deux dimensions
qui vont nous permettre d’effectuer des simulations déterministes pour le stockage géologique du
COa. Nous avons tout d’abord reconstitué la minéralogie du réservoir gréseux en utilisant les échan-
tillons des sondages de Ravenscar. Une analyse en composantes principales a été effectuée et nous
avons regroupé les variables d’entrée en trois différents poles. Ces pOles ont été simulés par la suite
conjointement par les méthodes de simulations géostatistiques multivariables en vue de respecter
et de garder la corrélation existante entre ces variables.

Nous nous sommes intéressés de méme a la reconstitution des champs hétérogenes a deux di-
mensions des réservoirs carbonatés inspirés du Dogger du Bassin de Paris. Nous avons utilisé les
analyses géochimiques du sondage de Ravieres afin de déterminer la variabilité des silicates dans
le réservoir. Des observations et des analyses ont montré que la dolomie se repartit sous forme de
taches espacées; ce qui nous a conduit a utiliser un seuillage pour représenter le champ hétérogene
de dolomie. Les champs couplés de la pétrophysique ont aussi été simulés; on peut noter que nous
avons appliqué ici un coefficient multiplicatif, et nous sommes passés du sondage vertical au champ
horizontal hétérogene a deux dimensions . En effet les observations et les travaux entrepris sur
le Dogger ont montré qu’il existe une proportionnalité entre la répartition des facies verticaux et
horizontaux, (Collin P.Y., [2007]).

Les différents réservoirs hétérogenes gréseux et carbonatés ont donc été simulés, ceux-ci pourront
donc étre utilisés comme variables initiales en entrée du simulateur COORES. Nous effectuerons
par la suite, dans la troisieme partie, des simulations déterministes en utilisant le code de transfert
réactif COORES. Les études se focaliseront principalement sur les réservoirs carbonatés du Dogger
du Bassin de Paris, ceux-ci étant principalement a 1’étude dans le projet Picoref.
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Troisieme partie

Analyse et interprétation des résultats
du transfert réactif
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Dans cette partie nous allons analyser les résultats des simulations du transfert réactif apres
utilisation du code de calcul COORES.

Nous allons tout d’abord définir dans le chapitre 8 les différents parameétres opérationnels de
stockage que nous avons retenus et qui vont nous permettre d’analyser et d’interpréter en sortie de
COORES les résultats des simulations déterministes.

Dans le chapitre 9, nous interpréterons les résultats obtenus, nous présenterons tout d’abord
trois différents scénarios du transport réactif, et étudierons le comportement de ces réservoirs dans
ces configurations différentes. Des comparaisons avec le réservoir homogene seront effectuées. Nous
montrerons 'influence de la variabilité pétrophysique et minéralogique sur ces parametres de sto-
ckage définis. Des études de sensibilité seront également effectuées sur les portées et nous montrerons
leur impact sur les parametres définis en sortie. L’effet de 'aquifere mobile sera également étudié
et nous montrerons son impact sur les résultats de sortie.
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Chapitre 8

Choix et définition des différents
parametres opérationnels de stockage

Sommaire
8.1 Diminution du carbone stocké sous forme gazeuse ... ... ...... 72
8.2 Nombre de moles de carbone stocké (précipité) dans la matrice . ... 73

8.3 Variation du nombre de moles de carbone contenues dans ’eau du
FESEIVOIT & v v v v i e i e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e 73

8.4 Variation entre le flux de carbone entrant et le flux de carbone sortant. 74
8.5 Variation moyenne de la porosité du réservoir de stockage . ... ... 74

Nous allons définir dans ce chapitre différents parametres dits opérationnels qui permettront
de comparer les différentes simulations, de comprendre et de déterminer l'effet de la variabilité
initiale des réservoirs géologiques sur le stockage du CO,. Ces parametres représentent des valeurs
mesurables de sortie de notre systéme obtenues apres différentes simulations. Ainsi nous définirons :

1.) Le Cgaz qui représente le nombre de moles de COq résiduel.

2.) Le nombre de moles stockées dans la matrice solide du réservoir noté CS.

3.) La variation de la quantité de carbone contenue dans l’eau du réservoir noté Ceau.

4.) La différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous entrant,
notée Caqu.

5.) La variation moyenne de porosité du réservoir de stockage notée Di fporo-

On peut voir sur le schéma (8.1) le bilan d’échange de carbone entre les différentes phases.
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matrice
solide

Aquifére mobile

FiGure 8.1 — Echange de matiere entre les différentes phases

Nous avons défini dans 1’étude du réservoir carbonaté, un réservoir initial dans lequel nous avons
injecté du COg2. (Nous définirons plus en détails dans les chapitres suivants 1’état initial du réservoir
carbonaté). Cet état initial constitué en partie du CO; dissous dans I'eau du réservoir et du reste
occupant environ 10% du volume des pores. Il se produit différents transferts de carbone entre les
3 phases : solide, gazeux et liquide du réservoir (Cf figure 8.1). Nous pouvons faire un bilan et
déterminer les flux entre les différentes phases. Le gaz résiduel, stocké initialement dans les pores
va réagir avec les minéraux et continuer a se dissoudre dans I’eau du réservoir. Sa quantité va donc
diminuer dans le temps.

8.1 Diminution du carbone stocké sous forme gazeuse

On peut donc définir et déterminer ’évolution du COs résiduel contenu dans le réservoir. Les
fichiers de sortie de COORES nous fournissent la densité pg; du CO2 ce qui va nous permettre de
déterminer la quantité (nombre de moles) de COy contenue dans une maille de volume Vcell noté

Cgazm(tz(J) .

Nous travaillons sur un maillage 80 x 80 avec dx = dy = 12.5 et dz = 10m. On pourra aisément
calculer le volume d’une cellule. Mais nous décidons pour simplifier le probleme de normaliser et
de travailler sur un volume de cellule Vecell = 1m3. On détermine par la suite le COq total initial
stocké dans le réservoir :

80 80

Coaz(t =0) = > Coazm(t =0,,y) (8.1)

z=1y=1
Cette quantité de gaz va progressivement diminuer sous 'action de 'aquifére mobile et des
différentes transformations minéralogiques qui interviennent dans le réservoir. On pourra donc
déterminer a I'instant t la quantité de carbone restant sous forme de COy dans le volume poreux.
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8.2. NOMBRE DE MOLES DE CARBONE STOCKE (PRECIPITE) DANS LA
MATRICE

80 &0
Cgaz(t) = Z Z Cgazm(ta r,y) (8.2)
z=1y=1

Avec Cygm(ry = nombre de moles de CO2 dans une maille a I'instant t.

8.2 Nombre de moles de carbone stocké (précipité) dans la ma-
trice

L’un des intéréts pratiques de notre étude est d’évaluer la capacité de stockage de notre réservoir.
Ainsi un réservoir peut étre meilleur s’il a une bonne capacité de stockage du CO». La précipitation
de carbonates (dolomie et calcite) dans le réservoir déterminera sa capacité de stockage. Dans les
équations géochimiques du transfert réactif, on assiste a une série de réactions de dissolutions et
de précipitations des différents minéraux. La calcite et la dolomie sont essentiellement les minéraux
susceptibles de stocker du carbone solide. On effectue un bilan des différentes transformations de
la matiére et on détermine ainsi le carbone total stocké dans la matrice. La variation de carbone
stocké dans la matrice se calcule en evaluant d’abord le contenu en carbone porté par les solides
dans chaque maille :

(bcalcite (t) 9 ¢dolomie(t)
16_6 * Vmcalcite 16_6 * deolomie

Cmol(t) = Veell * ( (8.3)

dans lequel

— VMealeite désigne le volume molaire de la calcite = 36.93¢m3 /mol
— VMgolomie désigne le volume molaire de la dolomie = 64.35¢m?> /mol

Nous travaillons sur un maillage 80*80 donc on effectue la somme sur tout le maillage pour
déterminer le carbone total stocké dans la matrice solide

80 80

CSior(t) =Y > Cmol(t) (8.4)

z=1y=1

On peut également calculer le nombre de moles de carbone contenues dans ’état initial du
systeme (t = 0).
Ainsi on définit par différence le carbone stocké dans la matrice que nous notons C'S :

CS = CSpor(t) — CSpor(t = 0) (8.5)

8.3 Variation du nombre de moles de carbone contenues dans ’eau
du réservoir

On pourra calculer par la suite la variation de composition de I'eau du réservoir, précisément

la variation du carbone contenu dans I’eau du réservoir, ce qui nous permettra d’effectuer le bilan

carbone et de déterminer le nombre de moles de carbone évacuées par I’aquifere. On détermine le
nombre de moles de carbone contenues dans ’eau du réservoir on obtient :

Ceauy,(t) = 1000 * Veell x me(t) x ¢(t) (8.6)
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soit :
80 80

Ceau(t) = Z ZCeaum(t) (8.7)
11

A Tinstant initial on a t=0. Ce qui permet par différence de déterminer la variation du carbone
contenu dans ’eau du réservoir.

On a choisi également Veell = 1

— mc(t) = molalité du carbone a 'instant t

— ¢ fraction volumique de I'’eau présente a l'instant t dans le réservoir
Ceau(t) nombre de moles de carbone contenues dans ’eau pour chaque maille.

8.4 Variation entre le flux de carbone entrant et le flux de carbone
sortant.

Nous allons déterminer dans cette partie la quantité de carbone (Caqu) qui représentent la
différence entre le flux de carbone entrant et le flux de carbone sortant. En effet dans notre modele
nous avons représenté un aquifere qui se déplace a la vitesse d’environ 1m/an, qui correspond a la
vitesse de déplacement des eaux souterraines dans le Bassin Parisien du Dogger carbonaté. Ainsi
cet aquifere dans son déplacement entrainera les éléments chimiques dissous et contenus dans ’eau.
Une partie du carbone dissous n’aura pas le temps de précipiter et sera donc entralnée par cet
aquifere mobile. En considérant les échanges possibles du systeme décrit (figure 8.1), on détermine
la différence de flux entre la quantité de carbone dissous sortant et entrant via la phase aqueuse.
Ainsi on déduit que la variation de carbone des différentes phases du systéme est égale a la variation
du flux de carbone dissous Cgqy :

Cagu = Ceau(t = 0) — Ceau(t) + CSior(t = 0) — CSior(t) + Cyaz(t = 0) — Cyaz () (8.8)

8.5 Variation moyenne de la porosité du réservoir de stockage

Il est important de connaitre dans le réservoir les zones ou la précipitation est majoritaire et
celles ou la dissolution I’emporte. Ce qui permet de prévoir d’éventuels colmatages du réservoir et
fissures pouvant entrainer les fuites dans le réservoir. Nous allons donc observer la variation de la
carte de porosité finale et initiale pour détecter ces différentes zones et montrer si elle représente un
danger pour le stockage. Nous définirons également la valeur de la variation moyenne de porosité
dans le réservoir et analyserons son évolution en fonction du temps.
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Analyse des résultats des simulations
déterministes dans les réservoirs de
stockage.
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Nous évaluerons ici ’effet de la distribution initiale des minéraux et de la pétrophysique dans les
réactions chimiques induites par le stockage du CO2 en aquifere. L’injection du CO4 supercritique
dans un réservoir génere une quantité importante d’eau acide, contaminée par le gaz dissous, et
notre but est de contraindre la neutralisation a long terme de cette eau par les réactions avec la
roche. Les réactions en question dépendent de la minéralogie du réservoir considéré, mais aussi de
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DETERMINISTES DANS LES RESERVOIRS DE STOCKAGE.

la maniere dont les fluides sont mis en mouvement, et ces mouvements sont dictés par ’architecture
du réservoir et le design des opérations d’injection puis, a long terme, par 'activité naturelle de
l'aquifere. Pour modéliser I’évolution d’un site de stockage, il faut ainsi combiner une représentation
du réservoir incluant la géométrie, la pétrophysique et les mouvements de fluides avec une repré-
sentation chimique décrivant sa minéralogie et la composition des eaux.

Les réactions chimiques que nous avons choisi de simuler prennent pour cadre un réservoir hypo-
thétique du Dogger du Bassin de Paris dont la minéralogie, principalement carbonatée, est discutée
dans le chapitre précédant. Ce cadre permet d’attribuer des valeurs réalistes aux conditions P, T,
aux vitesses de circulation de l’eau, a la chimie de ’eau en place et a la minéralogie, et permet
d’introduire pour la pétrophysique et la minéralogie une variabilité spatiale calée sur les données
de puits et de surface. La perspective de I'injection de COy dans un site pilote du Bassin Parisien
(Brosse et al., [2007]) constitue la principale motivation de ce choix. Les simulations bénéficient
ainsi de I’ensemble des données compilées a cette occasion sur les propriétés physiques des réser-
voirs, les flux des fluides et la chimie des eaux, a partir des données sur la production des champs
d’hydrocarbure du Bassin Parisien et de I’exploitation géothermale de ses aquiferes (Rojas et al.,
[1989]).

9.1 Conditions aux limites et scénarios du transport réactif

La construction de ces scénarios résulte d’une appréciation des mouvements de fluides et des
réactions chimiques associées lors de I’évolution d’un site de stockage en réservoir carbonaté (Garcia
et al., [2009]). Dans le souci de nous affranchir autant que possible des configurations propres a
chaque site et des scénarios d’injection, nous nous sommes limités ici aux réactions a long terme
induites par 'activité naturelle de I’aquifere et sélectionné trois scénarios qui, sans prétendre donner
une image exhaustive des effets attendus sur un site de stockage réel, nous paraissent représenter
des modalités typiques de son I’évolution a long terme.

Le scénario (1) correspond a la neutralisation statique du gaz par réaction avec ’eau en place
et avec les minéraux présents. Ce scénario peut étre traité en systeme fermé avec un simulateur
0D. Les réactions chimiques se produisant pendant les étapes d’injection du COz (quelques années)
sont évaluées en premier lieu. Elles fournissent comme résultat intermédiaire une prédiction de la
chimie de I'eau lorsque le gaz a arrété sa migration, et que 'activité de I’aquiféere devient la princi-
pale force motrice du mouvement des fluides et des réactions chimiques. L’évolution a long terme
dans le cas (1) représente typiquement la minéralisation d’un volume de gaz accumulé dans un
piege structural, en ’absence de mouvement convectif de la phase aqueuse. Cette vision statique de
I’évolution a long terme ne serait pas tres pertinente dans le cas d’un aquiféere trés puissant comme
la formation d’Utsira (mer du Nord), dans lequel divers travaux montrent que la convection de
Peau enrichie en gaz dissous doit jouer un role dans la disparition du gaz a long terme (Lindeberg
& Bergmo, [2002]). 11 est néanmoins beaucoup plus réaliste dans le cas des réservoirs plus minces
et plus compartimentés qui caractérisent la partie supérieure du Dogger.

Les scénarios (2) et (3), figure 9.1, font intervenir le transport des constituants par une phase
aqueuse et son couplage avec la dissolution ou la précipitation des minéraux, et les déplacements
d’eau envisagés sont ici liés exclusivement a 'activité des aquiferes. Les deux scénarios étudiés ici
sont (2) le balayage par I'eau de I'aquifere d’un volume du réservoir contenant du COq supercritique
a saturation résiduelle et (3) le balayage par I’eau saturée en COz dissous des portions de réservoir

76



9.2. SYSTEME GEOCHIMIQUE DU DOGGER SIMPLIFIE

situées a l’aval du site de stockage.
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i
> ﬁ > >
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|
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FIGURE 9.1 — Présentation des différents systemes étudiés

Le scénario (2) représente ici I’évolution & long terme d’une portion du réservoir située autour
de linjecteur de gaz, une fois que l'injection a été stoppée et que la fraction mobile du CO;y a été
déplacée vers le toit du réservoir de stockage par les forces gravitaires. Dans ce cas, I’aquifere mobile
vient balayer un volume de réservoir dans lequel le CO4 restant est pour l'essentiel immobile, piégé
par les forces capillaires. Dans le scénario (2), 'eau de l'aquifére élimine progressivement ce CO,
résiduel, tout en réagissant avec les minéraux du réservoir. On notera que dans ce scénario, c’est
une eau non contaminée (i.e. neutre) qui envahit un systéme contenant du CO2 en exces et une eau
acide, contaminée par le gaz.

Dans le cas (3), a 'inverse, on considére que I’eau qui envahit le systéme a été rendue acide a
I’amont du domaine par réaction avec le gaz. C’est donc une eau contaminée par le CO4 dissous qui
envahit une portion de réservoir dont 1’état initial est neutre. Les réactions se produisent en milieu
saturé. Le scénario (3) représente ici I’évolution d’un domaine situé a I’aval du site de stockage, qui
n’est pas directement touché lors de la période d’injection, ni lors de la remontée gravitaire du gaz,
mais qui va étre influencé a long terme par le panache d’eau acide généré par l'injection et mis en
mouvement par le déplacement de I'aquifere.

Dans les scénarios (2) et (3) les réactions sont induites par des mouvements d’eau et leurs
impacts sur les propriétés des réservoirs sont évalués dans les simulations a 2 dimensions. Nous
utilisons un réservoir carré plan de 1 km? discrétisé en 80x80 mailles, soumis & un flux constant de
3 m3/jour en amont et & une pression de 150 bar en aval. La température du réservoir est fixée a
60C & 1500 m de profondeur, conditions proches de celles du site pilote étudié dans le Bassin de
Paris (Brosse et al. 2007).

La porosité et la perméabilité que nous avons attribuées a ce réservoir est discutée dans les cha-
pitres précédents. Par souci de simplification (bien que ce choix puisse étre discuté), la saturation
résiduelle en CO5 a été fixée & 10% pour le scénario 2. Les simulations sont stoppées au bout de
2000 ans, et les états initiaux et finaux des réservoirs sont comparés.

9.2 Systeme géochimique du Dogger simplifié

Le systéme chimique choisi pour les simulations comprend HoO, CO9, Cl, S (sulfate), Si, Al,
Ca, Mg, K et Na. Le Fe et le soufre sous forme réduite ont été écartés dans la mesure ou 'on
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désire représenter des réactions acide-base plutdt que des réactions redox. Les roches du Dogger
sont représentées ici par deux carbonates et quatre silicates dont la combinaison en proportions
variables reproduit l’essentiel des variations de composition chimique enregistrées en roche totale
dans les sondages et les analogues de surface du site Picoref (Brosse et al., [2007]).

Les carbonates sont une calcite légerement magnésienne (C'ag g9 M go.01(CO3)2) et la dolomie.
Les silicates argileux sont représentés par une illite (K¢ ¢Si3.5Al2.3M go.25010(OH)3), la kaolinite
(Si2Als05(0OH)y4), et le clinochlore (SigAleM g5019(OH)g). La forme minéralogique choisie pour
représenter la silice est la cristobalite, qui est la forme cristalline en équilibre avec les eaux du bassin
actuelles (Azaroual et al., [1997]) plutot que le quartz, qui est effectivement présent dans les roches
mais hors d’équilibre avec les eaux actuelles.On notera que cet assemblage minéral ne contient ni
minéral sodique (en accord avec les teneurs extrémement basses en NasO analysées dans les roches)
ni anhydrite, ce qui a pour conséquence d’interdire les échanges entre fluide et roche pour Na et S
et confere a ces constituants un comportement de traceur dans les simulations, au méme titre que Cl.

Nous avons construit une eau initiale du Dogger en équilibre avec les minéraux ci-dessus en pre-
nant en compte la concentration en chlorures, en sulfate et en Na dissous des eaux échantillonnées
sur le site du projet Picoref. Les concentrations qui résultent de ce choix sont raisonnablement si-
milaires & celles compilées par (Rojas et al., [1989]), du point de vue des fugacités de CO; calculées,
et des rapports élémentaires K/Na et Ca/Mg. Le systéme minéralogique et chimique ainsi construit
comporte nombre de simplifications. Des modeles plus détaillés ont été proposés par (Gaucher et
al., [2006]) pour décrire la minéralogie et la chimie des eaux du Callovo-Oxfordien. Les simplifica-
tions faites ici traduisent le compromis qui a été trouvé pour capturer les éléments principaux d’un
systeme réactif tout en gardant sa complexité chimique dans des limites raisonnables. Les réactions
chimiques qui sont autorisées dans le cadre de nos simulations ne couvrent pas toutes les réactions
envisageables, mais seulement les réactions acide-base, qui a partir d’un assemblage hors d’équilibre :

Eau + CO;(g) + Calcite + Dolomie + Clinochlore + Illite + Kaolinite + Silice conduisent en
vertu de la regle de Gibbs a I’élimination de 1'une des phases présentes.

On notera que ’assemblage calcite-dolomie-clinochlore-kaolinite-cristobalite constitue a lui seul
un tampon de fCOs a P, T fixées, et que la fugacité du gaz en équilibre avec ces solides est assez
basse (1072 bar) et incompatible avec la présence de COg supercritique. Des lors que les silicates
sont présents en quantité suffisante, la regle des phases indique que le gaz doit disparaitre de ’as-
semblage final et la concentration en COq dissous doit revenir a une valeur faible. Inversement, si
la proportion de silicates est trop faible, I'un d’entre eux pourra étre éliminé et le systéme final &
I’équilibre comportera un exces de gaz supercritique et une forte concentration en COs dissous. Par
souci de simplification, nous faisons 'hypotheése qu’aucun nouveau minéral n’est formé comme une
conséquence des réactions et que les produits secondaires de la minéralisation du COy (kaolinite,
cristobalite et dolomie) sont déja présents dans la roche initiale. Cette hypothese est spécifique au
cas considéré et ne serait guere défendable si I’assemblage minéralogique comportait du feldspath
et non uniquement des argiles. Elle permet d’éviter les difficultés de modélisation (nucléation au
lieu de croissance, (Corvisier J., [2006]) inhérentes a la formation d’un minéral nouveau dans les
simulations.
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9.3 Evolution du scénario 1 (systéme fermé)

L’évolution de l'assemblage minéralogique type du Dogger et de la composition de 'eau en
présence de COs supercritique est présentée ici. La figure 9.2 montre 1’évolution sur 10000 ans
des fractions volumiques des minéraux et du gaz, de la chimie de I’eau du réservoir, et des indices
de saturation des minéraux a 60C, 150 bar. La séquence de neutralisation est influencée par des
vitesses de réaction des différents solides et peut étre décrite en cing étapes :
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FIGURE 9.2 — Séquence de neutralisation de I’exces du CO9 par I’assemblage minéralogique. Evolu-
tion des éléments contenus dans I'eau (K, Na ,Ca, Mg, S, Si, Al C, Cl, H") par des codes couleurs,
des fractions volumiques et des indices de saturation des minéraux dans le réservoir.(Calcite, illite,
chlorite, cristobalite, kaolinite, dolomie, porosité et ¢co, ).

— Etape 1 : L’eau neutre initiale se met en équilibre avec le gaz et la calcite, ce qui réduit la
quantité de gaz libre et augmente les teneurs en Ca et C dissous tout en abaissant le pH.
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— Etape 2 : L’eau réagit avec la dolomie, s’enrichit en Mg et s’appauvrit Ca en reprécipitant un
peu de calcite.

- Etape 3 (moyen terme) : L’eau reste en équilibre avec le gaz libre et les deux carbonates;
elle réagit lentement avec l'assemblage de silicates et maintient une chimie pratiquement
constante sur des dizaines d’années, en consommant une quantité négligeable de gaz libre.
Nous postulons ici que cette étape se poursuit bien au-dela des opérations d’injection, et des
déplacements du gaz dus aux effets gravitaires. La composition de ’eau prise a ce stade de
son évolution représente un point de départ raisonnable pour les réactions a long terme, et
c’est précisément cette composition qui sera utilisée dans les simulations dynamiques pour
représenter l’eau initiale dans le cas 2 et ’eau injectée dans le cas 3.

— Etape 4 (post-injection) : la dissolution de l'illite commence a étre perceptible a la fin de
I’étape 3, et conduit & un enrichissement substantiel du fluide en K, qui devient le cation do-
minant a la fin de I’étape 4. Cette réaction permet au pH de baisser légérement et aux deux
carbonates de commencer a précipiter, sans pour autant que le gaz en exces soit consommé de
maniere substantielle. Pendant cette étape, le fluide précipite de la kaolinite (pratiquement a
Péquilibre) et de la cristobalite (sursaturée). On notera que dans un contexte minéralogique
différent, contenant du feldspath sodique (gres), ce stade de ’évolution serait marqué par un
fort enrichissement de la solution en Na au lieu de K, qui joue ici le role du cation basique le
plus rapidement extrait de la roche.

~ Etape 5 (minéralisation) : enrichissement en K de la solution culmine, induit une chute sub-
stantielle du pH, la précipitation des carbonates et la consommation du gaz en exces. Une
fois que le gaz libre est épuisé, la quantité de carbone dissous diminue jusqu’a la valeur im-
posée par ’assemblage calcite-dolomie-clinochlore-kaolinite-cristobalite, le pH devient neutre
et l'exces de K est reprécipité comme illite secondaire.

Dans ce scénario de neutralisation, l'illite et la chlorite participent a la séquestration minérale
du CO4 en fournissant des cations, et la kaolinite et la cristobalite en capturant les éléments Al et
Si. La chlorite reste tres loin de I’équilibre avec ’eau du réservoir pendant ’essentiel de la séquence
et elle est largement consommée pendant ’étape 5.

Il est parfaitement possible d’imaginer que cette séquence soit interrompue si I'un des silicates
pourvoyeurs de cations (illite ou chlorite) vient a étre épuisé. Dans ce cas, I’eau du réservoir pourra
conserver indéfiniment une chimie similaire a celle de I’étape 3 ou 4. Cette situation adviendra si
la quantité de silicates est faible (la roche carbonatée est tres pure) ou si la quantité de COg a
minéraliser est élevée (forte porosité, saturation en gaz élevée).
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9.4 Etude du scénario 2 :

9.4.1 balayage par l’aquifere d’un réservoir a champ de dolomie seuillé conte-
nant du CO, a saturation résiduelle

On simule ici un réservoir carbonaté contenant un champ de dolomie seuillé, construit en utili-
sant les méthodes présentées dans la partie 2. On observe et analyse les réactions qui se produisent
dans ce champ lorsqu’il est soumis au balayage de l'aquifere. En ’absence de balayage, le systeme
évoluerait comme indiqué sur la figure 9.2 entre les étapes 3 et 5. L’eau de l'aquifere étant neutre,
elle a la capacité de dissoudre le gaz résiduel, et il apparait un front de dissolution du gaz qui migre
vers 'aval au cours du temps (figure 9.3). Dans le domaine ou le gaz a été éliminé, les réactions
chimiques cessent puisque le fluide qui circule est I'eau (neutre) de 'aquifere, en équilibre avec
I’assemblage minéral.

Variation relative{ de _Ia porosité Variation relative de la porosité
valeurs négatives
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Contact eau-gaz

40 50 60 70 80 0 20 30 40 50 60
Longueur du champ en mailles Longueur du champ en mailles
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valeurs négatives

Largeur du champ en mailles
N
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Ficure 9.3 — Contact eau-gaz et variation de porosité.

La figure 9.3 montre la variation de la porosité a t = 500 ans et t = 1000 ans, alors que le front
de dissolution du gaz résiduel se trouve encore a 'intérieur du domaine d’étude. La variation de
la porosité est positive presque partout (la dissolution des minéraux ’emporte) sauf le long d’une
frange tres étroite dans laquelle la variation est négative (précipitation). Cette frange est localisée
juste a coté du front de dissolution du gaz et elle suit ce dernier dans son déplacement vers ’aval
au cours du temps.
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FIGURE 9.4 — Variation des variables & t = 2000 ans

A t = 2000 ans (figure 9.4), le gaz résiduel a complétement disparu du domaine d’étude, et plus
aucune réaction n’a lieu car 'eau qui circule est en équilibre avec les minéraux.

La précipitation de la dolomie est tres faible de 1'ordre de 10~7, la majorité de carbonate pré-
cipité se fait essentiellement sous forme de calcite et est de ordre de 1074, On peut cependant
observer une légere dissolution de la calcite en amont du réservoir.

La dissolution du clinochlore s’effectue dans tout le réservoir, ainsi en dehors de la dolomie et
de la calcite, les réactions avec les autres minéraux comme ’on peut voir ici contribuent a modifier
la porosité finale. Celle-ci a légerement augmenté dans tout le réservoir (figure 9.4), ce qui signifie
que la dissolution est majoritaire. On remarquera que la variation de porosité qui a été générée est
plus faible a 'amont qu’a ’aval du domaine d’étude. Cette dissymétrie résulte du fait que le gaz
résiduel est plus rapidement éliminé dans le domaine amont et que par conséquent les réactions
chimiques y sont arrétées plus tot.

On a donc une série de réactions de précipitations et de dissolutions qui interviennent dans
le réservoir carbonaté considéré dont le bilan est la modification de la porosité dont la variation

reste tres faible. On compare les moyennes et les écart-types obtenus en fin de simulation (figure 9.5).

Les moyennes et les écart-types sont légerement modifiés. Les modifications les plus importantes
sont dans la perméabilité, la kaolinite et le clinochlore. On décide de comparer dans la suite les
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FIGURE 9.5 — Comparaison des moyennes et des écart-types
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variogrammes finaux et initiaux de la kaolinite et du clinochlore (figure 9.6).
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FIGURE 9.6 — Observation des différents variogrammes et nuages de corrélations

Le nuage de corrélation du champ de porosité montre une I
le réservoir, comme ’attestent les valeurs des moyennes et des écart-types qui restent inchangées.
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On note aussi que les variogrammes a t0 et t2000 restent confondus. Au vu de ces résultats on peut
affirmer que la variation de la porosité reste faible dans le champ (figure 9.6).

On a représenté uniquement par la suite les variogrammes du clinochlore et de la kaolinite dans
lesquels apparait une modification de la structure. En effet on a une dissolution du clinochlore rela-
tivement importante dans le réservoir modifiant ainsi la structure spatiale du champ de clinochlore :
les variogrammes a t0 et t2000 sont distincts. De méme la kaolinite précipite dans le réservoir, on
peut distinguer les variogrammes a t0 et t2000.

9.4.2 Bilan et analyse des différents parametres opérationnels

La figure 9.7 présente I’évolution dans le temps de la réponse du domaine & son balayage par
I’eau de 'aquifere.
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FIGURE 9.7 — Observation des différents parametres opérationnels

Le gaz résiduel diminue progressivement jusqu’a disparaitre au bout de 2000 ans. Le carbone
stocké sous forme de calcite et de dolomie augmente tres rapidement les 500 premieres années et de
maniere logarithmique et se stabilise a la fin de la simulation. La variation entre le flux de carbone
sortant et le flux de carbone entrant est trés important, et représente plus de 80 fois le carbone
stocké dans le réservoir. La variation de porosité décroit les premieéres années ce qui signifie que la
précipitation est majoritaire dans le réservoir, elle augmente par la suite de maniére linéaire.
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9.4. ETUDE DU SCENARIO 2 :

Cependant en vue de comparer nos résultats avec le cas homogene et d’obtenir un systeme dont
le comportement est identique au cas homogene, nous avons décidé de ne pas mettre de seuil au
champ de dolomie et de considérer par la suite le champ de dolomie initial (non seuillé).

9.4.3 Résultats obtenus avec une répartition spatiale de dolomie non seuillée

Histogramme dolomite

Champ de dolomite x10° Variogrammes du log(dolomite)
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Ficure 9.8 — Histogramme et variogramme du champ de dolomie utilisé dans ce modele

On considere le modele géostatistique du réservoir carbonaté décrit aux chapitres 6 et 7. Ce-
pendant on décide d’utiliser le champ de dolomie hétérogene non seuillé afin de pouvoir comparer
avec le cas homogene et voir 'impact des hétérogénéités initiales sur les différents parametres de
stockage. Nous présenterons uniquement ici le scenario 2, le systéme 3 ne sera pas étudié car des
simulations réalisées (hors manuscrit) ont montré un comportement en terme de réactions iden-
tique au cas 2 non seuillée en dissolvant de la calcite, de la chlorite, entralnant la précipitation de
la dolomie. La figure 9.8 représente le champ de dolomie initiale non seuillé :

On se place toujours ici dans le scénario 2 ou 'aquifere se déplace dans le réservoir contenant du
gaz a saturation résiduelle, avec le systeme géochimique décrit précédemment. La figure 9.9 montre
Pévolution de mya (molalité de Na) qui est un traceur et qui permet de visualiser I'invasion du
réservoir par l’eau venant de ’aquifere. On peut ainsi voir ’apparition de chemins préférentiels dus
a la variabilité du champ de perméabilité (De Lucia M., [2008]).
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FIGURE 9.9 — Evolution de I’aquifere dans les réservoirs du Dogger du Bassin de Paris.
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FIGURE 9.10 — Evolution du gaz résiduel dans les réservoirs du Dogger du Bassin de Paris.
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La figure (9.10) montre I’évolution du gaz résiduel dans le réservoir, et la comparaison avec
la figure (9.9) montre que le front d’élimination du gaz est dans ce cas en phase avec le front de
remplacement de 1’eau initiale par 'eau de l'aquifére (nettement plus pauvre en Na). Au contact
avec le gaz, I’eau est acidifiée et il apparait des réactions de précipitation et de dissolution dans le
réservoir. Le gaz réagit avec les minéraux de la matrice et le carbone est stocké dans le réservoir. 11
se dissout aussi dans ’eau du réservoir et est évacué par I'aquifere. Au bout de 2000 ans on assiste a
la disparition presque totale du gaz résiduel et on aboutit & un état final du réservoir sans gaz, avec
une légere modification de la matrice du réservoir. Nous nous limitons aux réactions entrainant le
stockage du carbone dans la matrice solide, globalement décrites par la réaction (non équilibrée)
suivante :

Clinochlore + Calcite + COz(g) = Kaolinite + Silice + dolomie + H20O (9.1)

Dissolution de la calcite (t2000 - t0) x 107

0 S —— Dissolution du clinochlore dans la matrice x 107
¥ T 80
v i L) T L1
Ry =
70 Y. " 0.5
8 @ 70
= = L -
g% g o0 =3 *
.
c ¥ -
=4
g 50 o 5 - - 1.5
o J -
15 £ iy A
g Ew BT S
S 5 O I
30 =] - B - ) | ~
2 3w e Thpts]
> . - “
S 20 3 a
% =) 20 r o= - - 4 -3
K] g . - =
10 10 . ‘_...\_ 4 3.5
L R
PR -,

10 60 10 20 30 40 50 60 70 80
Longueur du champ en mailles Longueur du champ en mailles

Variation de la dolomite (t2000 - t0) x10° Variation de la porosité (t2000 - t0)

o
=)

30

Largeur du champ en mailles
N
S

Largeur du champ en mailles
5
5

=
o

Longueur du champ en mailles

Longueur du champ en mailles

FIGURE 9.11 — Dissolution et Précipitation des minéraux (calcite, clinochlore, et dolomie ). Varia-
tion des fractions volumiques et de la porosité t fina - tinitiai-

La variation de la porosité est trop faible de I'ordre de 10~ & 1073, figure 9.11, pour colmater
ou entrainer des risques dans le réservoir. On n’a donc pas de modification considérable de la struc-
ture du réservoir. Le comportement des autres minéraux comme le quartz, la kaolinite et l'illite est
présenté en annexe E1. On observe bien la dissolution de l'illite, la précipitation de la kaolinite et
celle du quartz, comme décrit dans I’équation 9.1 ci-dessus.

Dans la précipitation de la dolomie, le clinochlore fournit du Mg et la calcite fournit du Ca, alors
que la kaolinite et la cristobalite servent a stocker du Al et du Si produits. Ces réactions modifient
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légerement la structure spatiale des minéraux .

On peut confirmer ces tendances en observant les graphes de corrélation et les variogrammes
présentés sur la figure 9.13. La dolomie précipite, tandis que le clinochlore et la calcite se dissolvent.
On peut remarquer en observant les différents variogrammes qu’on obtient une légere modification
des variogrammes finaux et initiaux des champs de dolomie et du clinochlore. Cependant ceux de
la calcite restent confondus.
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FIGURE 9.12 — Analyse variographique de la minéralogie et nuage de corrélation. Comparaison des
variogrammes finaux et initiaux

Le long du front de disparition du gaz résiduel (figure 9.10), il apparait des réactions relative-
ment plus importantes que dans le reste du réservoir (figure 9.14). On y remarque une dissolution
substantielle de la calcite et une précipitation de dolomie (figure 9.11), dont la combinaison conduit
a une diminution tres locale de la porosité, que I’on peut voir se déplacer avec le front.
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FIGURE 9.13 — Variation de la porosité et évolution de la courbe de contact aquifere-gaz a différents
instants t500, thOO et t1500.

La figure 9.13 montre la variation de la porosité dans le réservoir a t = 2000 ans (bilan de la
précipitation et de la dissolution des différents minéraux présents dans le réservoir).

9.4.4 Bilan et analyse des parameétres opérationnels

Nous étudions ici les variations temporelles des différents parametres opérationels (figure 9.15).
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FIGURE 9.14 — Variation de la porosité, évolution du gaz résiduel, bilan total de carbone stocké
dans le réservoir, différence entre le flux de carbone dissous entrant et sortant.

La différence entre le flux de carbone entrant et sortant est nettement plus importante que le
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carbone stocké dans la matrice du réservoir, soit plus de 80 fois. Les différentes réactions chimiques
de précipitation et de dissolution des minéraux dans le réservoir entrainent une modification de la
porosité moyenne. La précipitation de la dolomie 'emporte sur les autres réactions et on assiste
au cours du temps a la diminution de la porosité dans le réservoir. Le gaz résiduel initialement
présent dans le réservoir se dissout, une partie va précipiter sous forme de carbonate et I’autre sera
entrainée par 'aquifere mobile. Ce gaz résiduel va donc diminuer jusqu’a sa disparition du réservoir
considéré. Le systeme a ainsi réussi a éliminer le gaz résiduel au bout de 2000 ans en modifiant
légerement la matrice solide du réservoir.

La comparaison des résultats obtenus avec un champ de dolomie seuillé et non seuillé fait ap-

paraitre des différences de comportement chimique importantes. La porosité augmente et la calcite
précipite dans le premier cas, la porosité diminue et la dolomite précipite dans le second.
Ces différences ne sont malheureusement pas intérprétables uniquement en termes de processus géo-
chimiques. Elles résultent en partie de limitations du code de calcul, et de I'impossibilité pratique
de rendre les deux cas strictement comparables du point de vue de la réactivité de la dolomie. La
répartition des fractions volumiques initiales détermine de fait (pour des raisons de programmation)
la surface réactive des solides dans chaque maille et ceci a pour effet de conférer artificiellement une
faible réactivité chimique a la dolomie dans les simulations ou elle est seuillée. Il en résulte que la
dolomie réagit tres peu avec la solution dans le cas seuillé et que la séquence de réaction est assez
différente.

Nous venons de montrer dans cette section le comportement du réservoir lors du passage d’un
aquifere dans un milieu contenant du COs en saturation résiduelle. Nous avons pu voir que la
différence entre le flux de carbone sortant et entrant est 80 fois supérieure au carbone solide stocké
dans le réservoir. Ceci nous conduit a I'idée que le scénario qui vient d’étre décrit génere des réactions
importantes a l’aval, et nous allons étudier maintenant comment réagit un réservoir carbonaté au
balayage par une eau chargée en CO» dissous.

9.5 Etude du scénario 3 : balayage du réservoir par un fluide acide,
chargé en CO, dissous

Dans cette partie nous considérons un réservoir carbonaté dans lequel une eau chargée en CO»
se déplace (figure 9.16). Nous revenons ici & un modele de réservoir dans lequel le champ de la
dolomie est seuillé.
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FIGURE 9.15 — Présentation du réservoir carbonaté
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FIGURE 9.16 — Evolution du (Na) traceur représentant 'évolution de aquifere dans le réservoir
t= 2000 ans

L’eau injectée ici est une eau acide, sa composition correspond au stade III représenté sur la
figure 9.2. Cette eau est pratiquement en équilibre avec les carbonates, mais elle est hors d’équilibre
avec certains silicates, ce qui engendre des réactions de dissolution et de précipitation. On étudie
le comportement du réservoir lorsque cette eau traverse le réservoir et transporte vers 'aval les
produits de ces réactions, figure 9.16, figure 9.17.
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9.5.1 Analyses et interprétations des résultats des simulations

La durée de la fin des simulations étant fixée a t = 2000 ans, on observe 1’évolution de I'aquifere
a cette date. L’eau acide a envahi la quasi-totalité du réservoir, a ’exception certaines zones imper-
méables (figure 9.17). Ceci traduit bien l'effet de la variabilité de la pétrophysique ot des chemins
préférentiels ont été utilisés.

Etude de la porosité

On remarque sur la figure 9.18 que la dissolution (globale) est majoritaire sur tout I’ensemble
du réservoir sauf a I’entrée ou la précipitation I'emporte. La variation relative de la porosité est
également tres faible de I'ordre de 1073,
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FIGURE 9.17 — Evolution de la porosité dans le réservoir, corrélation porosité finale(t2000) et
initiale(t0), comparaison des variogrammes.

Les variogrammes initial (a t0) et final (& t2000) du champ de porosité restent inchangés et
confondus. (PS : On note que les variogrammes peuvent étre en général confondus si les champs
sont proportionnels.)

Cependant ici, les moyennes de la porosité a t0 et t2000 restent quasiment inchangées pz; =
0.1624 et o000 = 0.1627, et oy et o000 = 0.0306. Il n’y a pas de changement de structure signifi-
catif de la matrice. La structure n’étant pas modifiée, on peut affirmer qu’il n’y aura pas de risque
d’effondrement dans ce cas étudié.

Nous allons nous intéresser dans la suite a ’étude du comportement de chaque minéral, et de
son évolution dans le réservoir.
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FIGURE 9.18 — Evolution de la calcite dans le réservoir, corrélation calcite finale(t2000) et ini-
tiale(t0), comparaison des variogrammes.

Dans le cas de la calcite on remarque une précipitation de la calcite dans le réservoir. Cette
précipitation de la calcite est tres faible de 'ordre de 10~% en proportion volumique et n’entraine
pas de modification de sa structure spatiale. On a g = 0.6825 et o000 = 0.6827, et 049=0.0715

et o000 = 0.0714.

Aussi nous pouvons voir que les variogrammes initial (& t0) et final (& t2000) se superposent

figure 9.19.
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FIGURE 9.19 — Evolution de la dolomie dans le réservoir, corrélation dolomie finale(t2000) et
initiale(t0), comparaison des variogrammes.

Dans le cas de la dolomie figure (9.20), on remarque une légere précipitation sur les taches
de dolomie. La courbe de corrélation entre la dolomie finale et la dolomie initiale montre que les
points sont alignés sur la lére bissectrice. Les réactions sont de I'ordre de 1075 & 1075 en proportion
volumique et donc faibles. On a uy = 0.0127 et w000 = 0.0127, et 0490=0.0134 et o49900 = 0.0134.
Les variogrammes a t0 et t2000 sont confondus. Il n’y a donc pas de modification de la structure
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spatiale de la dolomie. Les études effectuées pour les autres minéraux sont en annexe E2.

Ce qu’il est important de remarquer est que dans ce systéme 3, le carbone solide est stocké
majoritairement sous forme de calcite et de dolomie comme dans I'exemple du scénario 2, examiné
précédemment. Nous avons une série de réactions de dissolutions et de précipitations dont le bilan
entraine la variation de la porosité. Ici aussi, la dissolution des minéraux est majoritaire dans le
réservoir, la calcite et la dolomie précipitent, la porosité finale diminue. Nous comparons les résultats
des scénarios 2 et 3 par la suite.

9.5.2 Comparaison des résultats obtenus avec le scénario 2 a saturation rési-
duelle en CO,
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FIGURE 9.20 — Quantité de carbone stockée (CSresl et CSres2) et variation de la porosité
(di fporo-resl et difporo.res2 dans les deux réservoirs a savoir : déplacement d’un fluide neutre
dans le réservoir saturé en COq et déplacement d’un fluide acide dans le réservoir sans CO» dissous

On compare maintenant les résultats obtenus pour le carbone stocké dans les deux types de
configuration (figure 9.12). Dans le cas de la configuration 2 avec le gaz, la quantité de carbone
stocké augmente rapidement en début de simulation puis s’atténue. En effet les réactions qui in-
terviennent dans ce réservoir sont liées a la présence du gaz, du COs piégé dans le réservoir. La
disparition du gaz n’entrainera plus le déséquilibre du systeme au contact de l'eau de 1’aquifere
mobile.

Dans le cas du réservoir balayé par un fluide acide, la source de COs est 'aquifére entrant dans
le réservoir, et elle est renouvelée continuellement pendant les 2000 ans de la durée de la simulation.
De ce fait le carbone stocké augmente de manieére linéaire, non bornée, car aussi longtemps que
I’'on a une source d’eau acide entrant dans le réservoir, les réactions peuvent se poursuivre. Les
deux courbes du carbone stocké, I'une de forme parabolique et 'autre linéaire finissent par se
croiser. Il en va de méme pour la courbe de variation de la porosité moyenne dans le réservoir.
Les résultats présentés ci-dessus ont montré des comportements différents du cas homogene : des
systemes chimiques qui réagissent par une précipitation importante de la calcite et faible pour
la dolomie ceci étant da au seuillage apporté au champ de dolomie qui modifie completement le
systeme et donne des résultats difficiles a interpréter dans les détails.
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9.6. EFFETS DE LA PORTEE SUR LES REPONSES, INFLUENCE DE
L’AQUIFERE MOBILE, ETUDE LA DISPERSION STATISTIQUE

9.6 Effets de la portée sur les réponses, influence de ’aquifere
mobile, étude la dispersion statistique

9.6.1 Influence de la portée de la dolomie et du modele choisi

On veut voir ici leffet de la portée de la dolomie sur les différents parametres opérationnels du
stockage. On effectue pour cela 8 simulations a portées différentes du champ de dolomie a tirage
aléatoire fixé. On a également utilisé un modele sphérique ici, a la place du modele gaussien de
dolomie utilisé précédemment. Les champs ainsi générés sont représentés sur la figure 9.22.

P1 =5 mailles P2 =10 mailles P3 =15 mailles

0.038 0.038

T
0.036
0.034

0.032

0.028

0.026

0.024

10 20 30 40 50 60
P6=30

FIGURE 9.21 — Champ de dolomie de différentes portées : P = 5, 10, 15, 20, 25, 30, 35, 40. a tirage
aléatoire fixé.

Les résultats des simulations pratiquées sur ces champs seront comparés d’abord au cas homo-
gene (ou toutes les valeurs des champs sont fixées a leur moyenne), et ensuite au cas d’un réservoir
sans déplacement d’aquifere. Ainsi nous pourrons voir 'effet de 'aquifere mobile sur les réponses
souhaitées.
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Carbone solide stocké dans le réservoir
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FIGURE 9.22 — Bilan carbone stocké : dans la matrice solide dans les cas (CS) homogene et (CS)
hétérogene et le cas (CS) homogene sans déplacement d’aquifere. (CS) effet de la portée de la
dolomie négligeable.
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FIGURE 9.23 — Carbone stocké dans la dolomie : dans la matrice solide dans les cas (Cdol) homogene
et (Cdol) hétérogene et le cas (Cdol) homogene sans déplacement d’aquifere. (Cdol) effet de la portée
de la dolomie négligeable.

Les résultats des simulations & différentes portées de la dolomie (pour des paliers fixés & 4.1079)
sont tous confondus (courbe en rose) figure 9.24 et 9.24. La variation de la portée de la dolomie
n’a donc aucun effet sur les différents parametres opérationnels de stockage, précisément ici sur le
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carbone stocké dans le réservoir. Nous avons utilisé deux modeles différents pour la simulation du
champ de dolomie, a savoir le modeéle sphérique et le modele gaussien, ce changement de modele
n’a également aucun effet sur les différents parametres de stockage.

En effet, la dolomie étant repartie dans tout le champ quelque soit la portée du champ de do-
lomie utilisée (champ non seuillé ici), son effet sera négligeable sur les parametres opérationnels de
sortie sélectionnés. Nous montrerons dans le chapitre IV des plans d’expériences que l'effet de la
dolomie sur les parametres opérationnels sera en partie lié a la présence ou a ’absence de dolomie
dans le champ.

On examine ensuite sur les mémes figures I'impact de la mobilité de ’aquifere. Dans le cas
ot un aquifere (neutre) balaye le réservoir (acidifié par le COgy résiduel), la quantité de carbone
stockée dans les solides est toujours inférieure au cas ou 'aquifere est immobile (courbe bleue).
Le déplacement de ’aquifere a pour effet de stopper les réactions plus tot en éliminant le gaz, et
d’évacuer les solutés nécessaires a la précipitation de la dolomie.

Sur les figures 9.23 et 9.24, on peut également comparer les résultats obtenus pour les cas ho-
mogene et hétérogene en présence d’un aquifere mobile. On remarque un écart important lié aux
hétérogénéités du réservoir. La variabilité initiale des données en entrée a donc une influence non
négligeable sur les différents parametres. Les courbes sont confondues jusqu’aux alentours de t =
800 ans et se distinguent clairement par la suite, le cas homogene conduisant toujours a une quan-
tité plus faible de C stocké dans les solides. On remarque également qu’on évacue plus de carbone
dans le cas homogene (figure 9.24). Les courbes semblent confondues jusqu’aux alentours de t =
1000 ans et se séparent par la suite.

Pour interpréter ces deux observations, il suffit de remarquer que le temps de percée de la pre-
miere digitation (dans le réservoir hétérogene) a aval du champ se situe également aux alentours de
800 a 1000 ans, selon les tirages. Comme a partir de cette date le gaz a été éliminé sur le passage de
la digitation, une partie de ’eau injectée ultérieurement va pouvoir traverser le réservoir sans étre
en contact avec le gaz. Cette eau évacuera donc moins de carbone dissous que dans le cas homogene,
ou la percée est bien plus tardive. Par voie de conséquence, moins de carbone sera évacué en so-
lution dans les cas hétérogenes, et il en restera donc davantage de disponible pour former des solides.

On notera également que la variation de la portée de la dolomie n’a aucun effet sur la quantité
de carbone entrainée par ’aquifere, les courbes sont confondues.
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FIGURE 9.24 — Evolution des autres parametres opérationnels : Cgaz homogene : évolution du gaz
résiduel dans le réservoir homogene. Cgaz hétérogene : évolution du gaz résiduel dans le réservoir
hétérogene. Cgaz hom sans aquifere : évolution du gaz résiduel dans le réservoir homogene sans
déplacement d’aquifere mobile.

La figure 9.25 montre I’évolution temporelle du gaz résiduel et de la porosité moyenne dans le
réservoir. A la fin des 2000 ans, il reste une quantité importante de COy dans le réservoir lorsque
l'aquifere est immobile. Dans les exemples traités avec un aquifere mobile le COy a completement
disparu a la méme date, ce qui souligne I'importance de 1’évacuation du gaz (sous forme dissoute)
par 'aval. On note aussi que la variation de la portée du champ de la dolomie n’a aucun effet
sur I’élimination du gaz résiduel. Aux alentours de t = 800 & 1000 ans, on note un écart entre les
cas homogene et hétérogene qui se distinguent avant de se confondre a la fin des simulations. Les
résultats obtenus sur la variation de la porosité confirment ceux obtenus sur le bilan du carbone :
leffet principal de 'aquifére mobile est de limiter la précipitation en évacuant les solutés présents
dans le réservoir. La comparaison entre les cas hétérogenes et homogene montre une fois de plus
que les hétérogénéités facilitent les réactions et la diminution de la porosité.

En définitive, nous avons montré que la variation de la portée du champ de dolomie n’a pas
d’effet sur les différentes réponses. Nous aussi avons pu voir 'effet des hétérogénéités, de la va-
riabilité initiale comparé au cas homogeéne. Nous avons traité le cas sans aquifere mobile et avons
montré I'importance de 'aquifere mobile dans I’élimination du gaz résiduel. Dans la suite de notre
étude, nous allons déterminer 'effet de la variation de la portée de la pétrophysique a tirage fixé
sur les différentes réponses. A la fin des 2000 ans, il reste une quantité importante de CO2 dans
le réservoir sans aquifere mobile, ce qui montre 'effet de ’aquifere mobile, qui va évacuer le COq
résiduel a l'extérieur du réservoir. Dans les exemples traités avec aquifere mobile le COy a comple-
tement disparu. On note aussi qu’il n’y a pas d’effet de la variation de la portée de la dolomie sur
le gaz résiduel. Aux alentours de t = 800 & 1000 ans, on note un écart entre les cas : homogene et
hétérogene qui se distinguent avant de se confondre a la fin des simulations.
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9.6.2

Présentation des simulations effectuées :
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FIGURE 9.25 — Variogramme et histogramme des champs de perméabilité pour différentes portées

P= 5, 10, 35.

On simule ici trois champs de la pétrophysique avec des portées variables P1 = 5 mailles, P2 =
10 mailles, et P3 = 35 mailles a tirages aléatoires fixés. Les autres parametres (palier, moyenne,...)
des variables initiales restent les mémes dans les 3 cas étudiés. On remarque sur la figure 9.28 que
plus la portée est grande plus les points de valeurs identiques sont éloignés.

Analyse et interprétation des résultats :
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FIGURE 9.26 — Effet de la portée de la pétrophysique : sur le carbone total stocké (bilan carbone)
et sur le carbone stocké dans la dolomie pour différentes portées de la perméabilité (P = 5, 10, 35).
Comparaison avec le carbone stocké (CS et Cdol homogene) dans le réservoir homogene et dans le
cas du réservoir homogene sans déplacement d’aquifere. (CS hom sans aquifere)
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F1GUurE 9.27 — Effet de la portée de la pétrophysique :

sur la variation de la porosité (Poro effet

portée) et sur I'évolution du gaz résiduel (Cgaz effet portée). Comparaison avec les réservoirs :
(Cgaz) homogene et (Cgaz) hétérogene et avec le cas Cgaz homogene sans aquifere mobile. Idem
dans le cas de la variation porosité

Les résultats obtenus sont comparés sur la figure (9.27). La variation de la portée de la pé-
trophysique a un effet limité sur le carbone stocké. Cet effet est nettement inférieur aux effets de
I'hétérogénéité (en comparant avec le cas homogene).
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On quantifie ces différents écarts Acg, a t = 2000 ans on obtient :
Acs(portée)= 9.08 x 103 moles de carbone

Acs(hétérogénéité /homogene)= 3.72 * 107* moles de carbone.

Ce qui nous donne un rapport tel que :
ACS(portée):iACS(hétérogénéité/homogéne).

Ainsi on peut remarquer que l'erreur commise sur le carbone solide stocké en passant du cas
homogene au cas hétérogene est plus importante que celle qui serait due a une mauvaise estimation
de la portée de la pétrophysique. Il est important de noter aussi que si la portée du champ de
pétrophysique augmente, alors on aura tendance a stocker un peu plus de carbone dans le réservoir.

Sur la figure (9.28), on distingue aussi l'effet de la portée de la pétrophysique sur le carbone
évacué par l'aquifere mobile : lorsque la portée de la pétrophysique augmente, 'aquifere évacue
moins de carbone. Pour les faibles portées, on se rapproche du cas homogene. On note aussi que
leffet de la variation de la portée de la pétrophysique et I’écart entre le cas hétérogéne et homogene
sont du méme ordre de grandeur sur le carbone entrainé par ’aquifére mobile, soit :

Acaqu(portée)= 2.19 x 10° moles de carbone
ACaqu(hétérogénéité /homogene)= 2.82¢ * 10° moles de carbone.
Ce qui nous donne un rapport tel que :
Acaqu(portée)=80%A cqqu (hétérogénéité /homogene).

On peut remarquer que la variation de la portée de la pétrophysique a un effet notable sur le
carbone entrainé par l'aquifere, contrairement au carbone stocké qui est peu sensible a ce para-
metre. En analysant les écarts un peu plus en détail, on retrouve un résultat énoncé par Macro
De Lucia : au début des simulations, les graphes correspondant a différentes portées s’alignent sur
celui du cas homogene. La premiere courbe a se détacher est celle (en jaune) pour laquelle la portée
(de la pétrophysique) est la plus grande; la divergence apparait aux alentours de t = 1000 ans,
traduisant ainsi le fait que la premiere digitation a atteint la limite aval du réservoir, et qu’a partir
de ce moment une partie du fluide injecté peut passer les domaines ou il reste du gaz, et évacuer
de ce fait moins de carbone dissous vers ’aval. Le champ de moyenne portée P = 10 diverge de
la courbe homogene aux alentours de t = 1300 ans, et finalement celui qui a la plus petite portée
aux alentours de t = 1500 ans. On peut donc affirmer que les grandes portées de la pétrophysique
favorisent la création de chemins préférentiels et que le temps d’arrivée de la premiere digitation
est réduit pour les grandes portées. Ainsi, plus la portée de la pétrophysique sera faible, moins 1’on
aura de digitations et le systeme aura tendance a se comporter comme dans le cas homogene.

En observant le graphe de la porosité, on note que les résultats obtenus pour la portée a t = 2000
ans viennent confirmer les analyses effectuées précédemment ou ’on distingue ’effet de la variation
de la portée sur la variation de la porosité moyenne et que ’on se rapproche du cas homogene pour
les petites portées.

Cependant il est important de remarquer qu’on observe un chevauchement des résultats et que
les comparaisons effectuées a t = 2000 ans donnent un résultat différent & t = 1000 ans ou la
variation de la porosité dans ’exemple homogene se trouve en dessous de toutes les autres courbes.
La courbe du gaz résiduel n’a pas été représentée car les résultats sont identiques et 1’on ne voit
pas d’effet prédominant de la portée de la pétrophysique sur la diminution du gaz résiduel.
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9.6.3 Simulations a minéralogie homogeéne.

On effectue ici une simulation en considérant des champs homogenes pour les minéraux, dont
les abondances ont été fixées aux valeurs moyennes. On utilise les mémes champs perturbés de la
pétrophysique que ceux utilisés dans le cas hétérogene. Le but est de montrer I'effet de la perturba-
tion de la minéralogie sur les parametres opérationnels en comparant les résultats au cas hétérogene
et homogene. Ces comparaisons sont présentées sur la figure 9.29.
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FIGURE 9.28 — Effet des hétérogénéités minéralogiques : Comparaison de la quantité de carbone
stockée (CS) de la différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant dans le réservoir
(Caqu) et de la variation de la porosité (Poro) dans les cas des réservoirs hétérogene et homogene
et du réservoir a minéralogie homogene.

Les résultats obtenus a t = 2000 ans montrent un écart important lors du passage du réservoir
homogene au réservoir hétérogene : voir passage de la courbe verte a la courbe violette (comme
nous I’avons expliqué également dans la section ci-dessus). Cependant on peut distinguer clairement
Peffet de la pétrophysique perturbée (passage de la courbe verte a la rouge) et voir aussi leffet de
la minéralogie perturbée (passage de la courbe rouge a la violette) sur les figure 9.30. Ainsi on peut
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affirmer que la variabilité du réservoir (le passage du cas homogene au cas hétérogene) favorise le
stockage du carbone sous forme solide dans le réservoir. On peut voir également que 'effet dii a la
perturbation de la minéralogie est plus important que celui de la pétrophysique. On quantifie ces
écarts sur le carbone stocké, on obtient :

Acs(effet de la minéralogie)= 2.39 * 10%

Acg(effet de la pétrophysique)= 1.33 x 104

De méme on peut déterminer ’écart dii au passage de la minéralogie perturbée sur la quantité
de carbone entrainée par 'aquifere :
Acaqu(effet de la minéralogie)= 9.88 x 10*
Acaqu(effet de la pétrophysique)= 1.83 x 10°

Ici Veffet de la pétrophysique est plus important que celui de la minéralogie. On peut aussi
remarquer que I’aquifere évacue moins de carbone lorsque la minéralogie est perturbée. Ces résultats
se confirment sur la variation de la porosité moyenne ou 'on peut voir que les hétérogénéités de la
minéralogie favorisent la précipitation de la dolomie ainsi que la diminution de la porosité dans le
réservoir.

9.6.4 Influence de la dispersion statistique

On étudie ici 'effet de la dispersion statistique sur les différents parameétres de stockage définis
précédemment. On effectue plusieurs simulations géostatistiques, ici environ 90, du méme réservoir
(avec les mémes lois statistiques, les mémes moyennes et variances). On obtient a chaque fois
une représentation différente du réservoir. Ces différences sont dues au tirage aléatoire servant de
germe aux simulations géostatistiques. Les résultats des différentes simulations sont comparés sur
les figures 9.30 et 9.31 pour l'évolution des parametres opérationnels du stockage. Les courbes
semblent confondues en début de simulation et commencent a diverger a partir de t = 500 ans pour
la variation moyenne de la porosité et a partir de 1000 ans pour les autres parametres. On se place
a la fin des simulations a t = 2000 ans et on analyse les écarts obtenus sur les réponses.

moles de carbone

Carbone stocké dans le réservoir Carbone stocké dans la dolomite

250000 450000
400000 -
200000 ; 4 o 350000 ” T
E= S 300000
150000 + Q P
250000 Z : :
i i S 200000 7 Effet dispersion
100000 Eftet dlspersmn 3 7 stochastique
stochastique 5 150000 7
£ 100000
50000 2 £0000
0 ‘ : : ‘
° ‘ ‘ ‘ ‘ 0 500 1000 1500, 2000
0 500 1000 1500 2000 2500 temps en années

temps en années

2500

FIGURE 9.29 — Effet de la dispersion stochastique sur le carbone stocké
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moles de carbone

Diférence entre le flux de carbone dissous
entrant et sortant
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F1GURE 9.30 — Effet de la dispersion stochastique sur les autres parametres opérationnels

On peut voir ’évolution en fonction du temps de 'effet de la dispersion stochastique sur les
parametres opérationnels. Les courbes semblent confondues en début de simulation et se distinguent
clairement a partir de t = 500 ans pour la variation moyenne de la porosité et a partir de 1000 ans
pour les autres parametres. On se place a la fin des simulations a t = 2000 ans et on analyse 1’écart
obtenu sur les réponses.

Acs(dispersion) = 3.04 x 10* moles. pucg = 1.72 % 10° avec o = 6.03 % 102 soit % = 3.5%
Acqoi(dispersion) = 6.23 x 10* moles. pos = 3.56 * 10° avec o = 1.217 * 10* soit iz =3.41%
Acaqu(dispersion) = 1.80 * 10 moles. pcs = 1.35 % 10° avec o = 4.53  10* soit 7 = 3.36%

Acgaz(dispersion) = 1.98 x 10 moles. pucs = 6.38 x 103 avec o = 5.137 x 102 soit = 80.5%

_o
Hcs

A fporo(dispersion) = 5.62 * 107, pcs = —3.06  10* avec o = 1.2 % 1075 soit ﬁ = 3.92%
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9.6. EFFETS DE LA PORTEE SUR LES REPONSES, INFLUENCE DE
L’AQUIFERE MOBILE, ETUDE LA DISPERSION STATISTIQUE

9.6.5

Influence du débit et des coefficients cinétiques

Nous allons dans cette section, effectuer une légere variation du débit et des coefficients ciné-
tiques afin d’observer leur influence sur les parametres opérationnels de stockage. On s’intéressera
ici au carbone stocké dans le réservoir que 'on comparera avec 'effet du aux hétérogénéités du
réservoir, c’est a dire au passage du cas homogene au cas hétérogene.

On se place dans les mémes conditions que le cas hétérogene et on fait varier le débit et le

coefficient cinétique tels que :
— Débit = Débit + e(= 15%D)

— Kcinétique = Kcinétique - e(= 15%K)
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F1GURE 9.31 — Comparaison des effets dus a la variation du débit de la cinétique et des hétérogé-
néités. (ACS : corresponds a 'incertitude ou a la variation obtenue sur le carbone stocké lors de la
variation du débit, des coefficients cinétiques, ou du passage au champ hétérogene.)

On remarque que les incertitudes sur le carbone stocké dans le réservoir sont du méme ordre
de grandeur lorsque 'on passe du réservoir homogene au réservoir hétérogene, et lorsque 'on fait
légérement fluctuer la cinétique et le débit d’un € = & 15% de leur valeurs initiales.
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9.6.6 Bilan des différents résultats

Les résultats montrent un effet important de la dispersion statistique sur les parametres opéra-
tionnels du stockage. Cette dispersion est souvent supérieure ou du méme ordre de grandeur que
celle qui est imputable aux effets discutés précédemment. En particulier si on s’intéresse au carbone
stocké dans le réservoir, on peut voir que cet écart est supérieur a l'effet de la variabilité de la portée
de la pétrophysique ainsi qu’aux effets de la minéralogie et de la pétrophysique, et est du méme
ordre de grandeur que les effets des hétérogénéités (voir tableau comparatif 9.32).

ACS A Cdol | ACaqu | ACgaz | Aporo
Réservoir homogéne »
Réservoir hétérogeéne
(effets des hétérogénéités) 1 3.72e4 17.46e4 | | 2.82e5 | 1 1.74e4|]| 7.71e-4
Reservoir homogéne »
(Pétro hétérogene + Minéralogie homogéne)
(effets de la pétrophysique) 11.33e4 12.69e4 | |1.83e5 | 16.80e5 (| 1.33e-5
( Pétro hétérogéne + Minéralogie homogéme)
» Réservoir hétérogéne
(effets de la minéralogie) 12.39e4 14.76e4 | 19.88e4 | 11.06e4 | |6.38e-5
Réservoir homogéne sans aquifére mobile »
Réservoir homogéne avec aquifére mobile
(effets de l'aquifére) 11.29e5 12.56e5 Hkkkok 11.95e5 | 13.61e5
Effets de la portée de la pétrophysique 19.08e3 11.65e4 | |2.19e5 | 11.73e4 | |3.41e-5
Effets de la dispersion stochastique 3.04E+04 |6.23E+04| 1.80E+05|1.98E+04|5.62E-05

Les valeurs sont en nombre de moles exceptées les variations de la porosité

Mesures inférieures aux effets de la dispersion |1 stochastique

Effets les plus importants sur les parametres industriels

Effets de la dispersion stochastique sur les parametres industriels

FIGURE 9.32 — Bilan et comparaison des effets de la variabilité initiale sur les parametres opéra-
tionnels de stockage

9.7 Cas des réservoirs gréseux

Nous avons simulé la minéralogie et la pétrophysique de réservoir gréseux avec les mémes mé-
thodes que pour les réservoirs carbonatés du Dogger (cf chapitre 4). Il aurait été possible de conduire
sur ce type de réservoir une étude analogue du stockage du COs. Toutefois, la minéralogie des réser-
voirs gréseux ne se préte pas aussi bien a cet exercice que celle des réservoirs carbonatés. En effet,
I’assemblage minéral des gres de Ravenscar ne contient pas, actuellement, les minéraux a méme
de piéger le C sous forme solide (calcite, carbonate ferrifere mixte de type magnésite ferrifere ou
ankerite, éventuellement dawsonite), ce qui nous ramene a la difficulté considérable de simuler la
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nucléation d’un ou plusieurs solides secondaires. La méme difficulté apparait pour rendre compte
de maniere réaliste des produits d’altération des feldspaths, vraisemblablement dans ce cas des
montmorillonites. Au total, pour étre pratiqué sur des réservoirs de type gréseux, I’exercice de mo-
délisation qui vient d’étre proposé aurait nécessité beaucoup de choix de modélisation contestables
et leur impact sur le résultat des simulations aurait été bien plus important que celui des incerti-
tudes pesant sur la pétrophysique ou les proportions minérales, qui constituent ’objet du présent
travail. Nous nous en sommes donc abstenus pour le moment.

9.8 Conclusion de la partie II1

La séquestration du COq dans les aquiferes salins est I'une des plus prometteuses options pour
réduire ’émission des gaz & effet de serre. Prévoir le comportement a long terme des sites de stockage
est nécessaire pour avoir ’accord de la population pour chaque opération, vue la quantité impor-
tante de CO2 qui doit étre stockée pour avoir un impact significatif sur le changement climatique.
La perturbation chimique des eaux souterraines induite par 'injection du COs sous haute pression
conduisant a ’acidification de ’eau est en ce moment a 1’étude sur plusieurs sites. Ces études se
concentrent sur les simulations numériques d’injection du gaz, leur suivi et leur conséquence sur le
milieu poreux.

Dans le cas du stockage de CO2 dans le Bassin de Paris, des simulations préliminaires sur le site
ont démontré I'importance de ’aquifere se propageant pour atténuer ’acidité de ’eau du réservoir
a moyen et long terme. Nous avons construit nos réservoirs de transfert réactif sur ces observations
en introduisant :

(1) Une représentation minéralogique du réservoir, basée sur les données géochimiques des ca-
rottes extraites des forages du Dogger. (2) Une représentation géostatistique & 2 dimensions de la
variabilité de ces réservoirs avec leurs valeurs moyennes, variance et leurs variabilités spatiales.

Nous avons défini au préalable les différents parametres opérationnels du stockage, qui nous ont
permis d’évaluer les réponses des simulations, et de comparer les effets de la variabilité initiale. Ainsi
nous avons donc pu estimer I'impact de la variation minéralogique sur la I’évolution du réservoir,
I’élimination du gaz résiduel par 'aquifere, et la minéralisation des éléments contenus dans 1’eau
contaminée par le gaz durant sa migration latérale.

Les résultats indiquent que I’hétérogénéité minéralogique détermine I’abondance et I’empla-
cement des produits solides secondaires stockés. Les simulations ont montré 'importance de la
variabilité pétrophysique dans la chenalisation du fluide acide et ses conséquences sur le lieu ou se
produisent les réactions de mineralisation.

Dans la partie suivante, nous allons mettre en place une méthodologie de plan d’expériences
permettant de détecter I'effet de la variabilité de chaque variable d’entrée du réservoir carbonaté
(& champ de dolomie seuillée) sur les différentes réponses de sortie a savoir les parametres opéra-
tionnels définis au chapitre 8.

Pourquoi utiliser la méthodologie des plans d’expériences ?

11 faut savoir en effet que la valeur de ces variables, facteurs d’entrée est incertaine : incertitudes
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induites lors de I'acquisition des données, le manque de données et également le choix du passage
des données verticales au champ horizontal. Aussi, le systeme étudié se comportant comme une
boite noire, on effectuera donc en utilisant la méthodologie des plans d’expériences des simulations
en aveugle avec plusieurs variables en entrée, en vue de connaitre les facteurs les plus influents sur
les parametres opérationnels du stockage.
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Quatrieme partie

Les Plans d’Expériences comme outil
permettant de connaitre ’effet de la
variabilité des réservoirs sur le

stockage du CO»
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Nous utiliserons dans cette partie la méthodologie des plans d’expériences afin de montrer
I'effet de la variabilité initiale du réservoir sur les différents parametres opérationnels de stockage
du COs. Ainsi, nous définirons tout d’abord les différents principes des plans d’expériences, et
montrerons par la suite comment nous pouvons l'appliquer aux réservoirs carbonatés que nous
utilisons dans nos études avec des champs de dolomie seuillés. Finalement apres avoir décrit le
plan d’expériences utilisé, nous présenterons et interpréterons les différents résultats obtenus sur
les simulations déterministes de COORES.
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Chapitre 10

Méthodologie des plans d’expériences

Sommaire
10.1 Principe de I’analyse de la variance du mode¢le linéaire . . . . . . . . .. 113
10.2 Tests statistiques, significativité dumodeéle . . . . . . ... ... .. ... 114
10.3 Description du modéle mathématique . . . . . ... ... .. ... .... 115

10.4 Plans factoriels complets et plans fractionnaires & deux niveaux 279 . 116

Les plans d’expériences sont issus de méthodes mathématiques et statistiques appliquées a 1'ex-
périmentation. Les premiers scientifiques qui se sont posés le probleme de I'organisation des essais
sont des agronomes. Ils avaient en effet beaucoup de parameétres a étudier et n’avaient pas la
possibilité de multiplier les expériences. De plus, la durée des exercices constituait une contrainte
supplémentaire forte. C’est Fischer, qui, pour la premiere fois en 1935, proposa une méthode avec la-
quelle on étudiait plusieurs facteurs. Cette méthode fut reprise puis développée par des statisticiens
et des mathématiciens qui définirent des tables d’expériences permettant de réduire considérable-
ment le nombre d’expériences a effectuer sans diminuer la pertinence de la campagne d’essais. Les
travaux du docteur (Taguchi., [1960]) ont contribué a l'extension de cette méthode. Cf les Plans
d’Expériences, (Goupy J., [1997])

Le principe des plans d’expériences consiste a faire varier simultanément les niveaux d’un ou de
plusieurs facteurs (variables d’entrée discretes ou continues du systéme) a chaque essai (simulation
ou expérimentation). Ceci va permettre de diminuer fortement le nombre d’expériences a réaliser en
détectant I'influence de leur interaction sur une variable caractérisant le résultat et appelée réponse.
Le point délicat dans 'utilisation des plans d’expériences est de minimiser le nombre d’expériences
en conservant la précision des résultats. Avant d’aborder I’étude des plans d’expériences, il convient
de préciser le vocabulaire que nous allons utiliser. Un phénomene peut étre mis sous la forme
mathématique suivante :

Y = F(z1,22,....,p) (10.1)

Y est la grandeur a laquelle s’intéresse ’expérimentateur qui relie les variables d’entrées a la va-
riable de sortie : cette grandeur est appelée la réponse ou la grandeur d’intérét. F est la fonction
qu’on ne connait pas, mais qu’on va chercher a approcher. Cette fonction mathématique relie les
facteurs x; en entrée a la réponse. Dans le cas des plans d’expériences, cette fonction mathématique
est souvent un polynéme dont nous préciserons la forme dans les paragraphes suivants. Les facteurs
sont les causes supposées ou certaines qui provoquent le phénomene. Il s’agit de tout ce qui peut
avoir de l'influence sur le phénomene. Ce sont les variables sur lesquelles 'expérimentateur peut
agir, ces variables peuvent étre continues ou discontinues. On distingue les facteurs qualitatifs, dont
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les valeurs sont discretes, des facteurs quantitatifs qui prennent des valeurs continues sur une plage
de variation, ainsi que les facteurs mesurés des facteurs controlés. Un facteur mesuré est un facteur
que l’on observe au cours de l'expérience, on ne peut pas décider a ’avance de la valeur qu’il va
prendre. Un facteur controlé est un facteur dont on peut décider de la valeur qu’il va prendre au
cours de l'expérience. Parmi I’ensemble des facteurs controlés, on peut vouloir étudier 'effet de
certains d’entre eux, on impose alors aux autres une valeur fixe pour toute I’expérimentation.

Un processus physique est un phénomeéne complexe & modéliser (figure 10.1). On souhaite obtenir
une réponse en sortie en fonction des différents facteurs en entrée du systeme. La fonction de
transfert modélisant le processus est une boite noire assez couteuse et complexe. On utilise donc un
modele mathématique empirique, simple et peu cotiteux reliant la réponse aux facteurs en entrée du
systeme. C’est 'estimation de ce modele empirique qui va nous permettre de quantifier I’influence
des variables sur la réponse, de hiérarchiser ces influences et donc de mieux comprendre certains
phénomenes avec trés peu d’expériences.

/ﬂc&&:(ﬂl]‘[[ﬁ ——> N Objectifs

[
(entrées) —f— . o (sortic) C'on}m{tl'ﬁ
facteurs Processus F _—.réponse Prévoir
X=Xy i Xp) (boite noire) / v=F(x) optimiser
\ P
/ Modéle empirique\
Simple O

Estimation -~
\L =xf+ 6‘/ validation

FIGURE 10.1 — Principe des plans d’expériences Cf (Helbert C., [2006])

Lorsqu’on étudie un facteur x;, on définit, en fonction des besoins de ’étude deux bornes : une
valeur inférieure du facteur appelée niveau bas, et une borne supérieure appelée niveau haut. On a
I’habitude de désigner par le signe - le niveau bas d’un facteur et par le signe + son niveau haut.
On appelle modalité d’un facteur les valeurs qu’on s’autorise dans le plan d’expérimentation. Les
modalités d’un facteur qualitatif sont appelées variantes, celle d'un facteur quantitatif sont appelées
niveaux.

Le domaine ot varie ’ensemble des facteurs est appelé le domaine expérimental. Ce domaine est
en général cubique ou sphérique pour les facteurs quantitatifs. On cherche & approcher le processus
réel par un modele simple sur ce domaine expérimental. Le modele simple en question est appelé
modele empirique. Une expérience est la réalisation du phénomeéne sur un jeu particulier de facteurs,
le modele empirique sera déterminé grace aux expériences du plan d’expérimentation. L’étude d’un
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phénomene physique par plan d’expériences est motivée en général par I'un des objectifs suivants :

— La quantification des incertitudes, I’analyse des risques, I’étude d’impact, hiérarchisation, sé-
lection de facteurs influents, dans ce cas on cherche a savoir quels sont les facteurs qui ont
une influence ou un impact sur une réponse donnée, on peut les classer de fagon hiérarchique
du plus influent au moins influent. On cherche & comprendre et a connaitre I'effet, 'influence
des facteurs sur la réponse, et a classer ces effets par ordre d’importance afin éventuellement
de sélectionner les facteurs les plus influents.

— Modélisation, optimisation, prévision : ici on peut chercher a prévoir les résultats que 1’on
obtiendrait sur une réponse donnée en fonction des facteurs utilisés en entrée. Ou également
on peut chercher a modéliser un phénomene physique par une équation mathématique et ainsi
décrire le comportement de la réponse sur tout le domaine expérimental.

Dans notre démarche méthodologique, afin d’obtenir des informations pertinentes, on doit :
définir des objectifs et réponses, définir des facteurs étudiés ainsi que le domaine expérimental,
construire le plan d’expériences qui nous permettra d’expérimenter les différentes simulations. Ainsi
apres une analyse des résultats, nous allons conduire si nécessaire des simulations supplémentaires
avant d’arriver a la conclusion de I’'étude.

On définit ici le principe de 'analyse de la variance du modele linéaire.
Vie [l,n],yi =x,0+ ¢ (10.2)
avec €1,... €, de loi normale N (0, 0?)
n = le nombre d’expériences & réaliser. Avec z; € RPH!
p représente le nombre de facteur du modele sans compter la constante.
On part d’un modele empirique simple Y = X3 + ¢ dont I'estimation 8 = (X'X) ' X'Y est de loi

normale N(3,0%(X’X)~!) et dont l'incertitude € caractérisée par o ne dépend que de X.
Avec e =~ N(0,0?)

Yi Z;

10.1 Principe de ’analyse de la variance du modele linéaire

Nous allons définir la qualité du modele au moyen d’un tableau d’analyse de la variance (tableau
ANOVA). De ce fait on définit les grandeurs suivantes : Soit SCT la somme des carrés des écarts
entre les mesures de la réponse et leur moyenne.

N
SCT =Y (v —9)° (10.3)
i=1

Cette somme peut étre décomposée comme une somme de deux termes :

SCT = SCE + SCR (10.4)
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ou SCR est la somme des carrés de la régression ou variation expliquée par le modele, et SCE : la
somme des carrés des résidus, ou variation inexpliquée par le modele. SCR est la somme des carrés
des erreurs entre les réponses estimées et la moyenne des réponses mesurées

N
SCR=> (5 —7)° (10.5)

i=1
SCE est la somme des carrés des écarts entre les réponses mesurées et estimées :

N

SCE =) (yi—9)° (10.6)
1=1

On définit le pourcentage de variation totale expliqué par le modele au moyen du coefficient de
détermination R? prenant des valeurs dans l'intervalle [0 1] :

SCR
2
R = 2o (10.7)
SCR SCE
Fe=<scp=1"Sor (10.8)

Le coefficient de détermination indique le degré d’alignement des données sur le modele de
régression. Par exemple pour R? proche de 1, la variation des essais est expliquée par le modele sur
lequel est basé une partie des tests statistiques couramment utilisés et évoqués (cf 10.2). C’est-a-dire
les estimations 7 coincident avec les mesures, pour R? = 0 les données ne sont pas alignées. On
construit par la suite le coefficient R? ajusté qui tient compte de la dimension de I'espace et qui est
indépendant du nombre de facteurs.

MSFE

R?L] — 1 - W (109)
SCFE
SCT

MST = (10.11)

On effectue une série de tests pour juger la qualité du modele et déterminer ’effet ou la perti-
nence de tel facteur.

10.2 Tests statistiques, significativité du modele

On considere ’hypothése de nullité suivante, Hg, telle que les coefficients explicatifs du modele
soient nuls. Cette hypothese indique que le modele n’est pas significatif.

pr=p=0=.=0=0 (10.12)

Lorsque cette hypothese Hg est vérifiée, la statistique Fc suit une loi de Fischer avec respectivement
p et (N - (p+1)) degrés de liberté. Dans la pratique on observe une valeur pour cette statistique.
Si cette valeur appartient & la queue de distribution de la loi de Fischer, 'observation est alors
trés peu vraisemblable (probabilité inférieure a 5%) sous ’hypothese nulle. Dans ce cas on rejette
I’hypothese nulle et on dit qu’il existe au moins un facteur influent et on rétient donc le coefficient
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0B; correspondant comme facteur influent.

Nous allons décrire maintenant le modele mathématique utilisé dans ’étude des plans d’expé-
riences.

10.3 Description du modele mathématique

A chaque objectif particulier correspond un modele empirique adapté, ces modeles étant en
général des polyndomes de degré 1 ou 2 (voire 3). Pour une étude d’impact on choisit un modele
polynomial de degré 1 avec ou sans interaction. Dans certains cas, on peut étre conduit & utiliser
des modeles plus complexes comme le krigeage ou les réseaux de neurones selon la complexité des
problémes & examiner. Ici le but est en effet de déterminer des effets sur la réponse c’est-a-dire on
veut détecter si la variation d’un facteur x de sa valeur minimale a sa valeur maximale entraine une
variation sur la réponse. On utilise donc le modele polynomial (équation 10.13) pour déterminer
I'effet d’un changement de niveau sur la réponse. Le modele polynomial de degré 1 sans interaction
pour deux facteurs s’écrit :

Y = o+ fiz1 + Paxa + 6,6 € N(0,07) (10.13)

soit pour un nombre général p de facteurs :

p
Y =P+ Biwi+e.e€ N(0,0%) (10.14)

=1

Le modele polynomial de degré 1 avec interactions d’ordre 2 pour deux facteurs s’écrit :
Y = B+ Biz1 + Boxa + Braz122 + €,€ € N(0,07) (10.15)

soit pour un nombre général p de facteurs :

p p
Y =060+ Z Bixi + Z Z ﬁijl‘il‘j —+ € (10.16)
=1

i=1 j>i

e € N(0,0?)

Pour des études de surfaces de réponse, on veut que le modele représente assez fidelement la
réponse dans le domaine étudié pour faire de 'optimisation, de la prévision etc. On fait donc appel
a des modeles plus riches, par exemple a des polynomes de degré supérieur a 1, qui vont permettre
de déterminer les courbures. La forme générale d’un tel modele de degré 2 est la suivante :

P p P
Y :ﬁO‘FZﬁﬂri‘ZZﬁiﬂfﬂj +Zﬁlx12 +e (10.17)
i=1 i=1

i=1 j>i

Ainsi & chaque objectif recherché correspond une famille de modeles, et par conséquent une
famille de plans. Il existe de nombreux plans qui permettent de réaliser différentes études. Nous
allons présenter dans un premier temps les plans d’expériences a 2 niveaux par facteur.
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10.4 Plans factoriels complets et plans fractionnaires a deux ni-
veaux 251

Nous nous contenterons ici de présenter les plans d’expériences factoriels complets et factoriels
fractionnaires utilisés dans notre étude. Ils sont intéressants car ils permettent d’estimer les coeffi-
cients des modeles avec le plus de précision, ils apportent le plus d’information et leurs coefficients
sont estimés indépendamment les uns des autres. Ce sont des plans d’expériences orthogonaux. De
plus ces plans permettent d’estimer des modeles complets, c¢’est-a-dire des modeles comprenant tous
les termes de toutes les interactions de tous les ordres.

Cependant, les plans d’expériences factoriels complets sont trés gourmands en nombre d’ex-
périences dés qu’il y a plusieurs facteurs & étudier. En effet il faut réaliser 2% expériences avec k
facteurs a deux niveaux. Les plans factoriels fractionnaires a deux niveaux sont tres utiles car ils
permettent de diminuer considérablement le nombre des essais. Ces plans se basent sur la notion
des plans factoriels complets. L’idée consiste a réduire le nombre d’essais en utilisant une partie des
expériences du plan complet. Ces plans factoriels & deux niveaux seront notés 28~%, ou q représente
le nombre de générateurs d’alias, on gagne en nombre d’expériences mais on perd en nombre d’effets
qu’on peut estimer Cf (Helbert C., [2006]) ; (Linder R., [2005]).

Dans la pratique on essaie de construire intelligemment le plan afin de confondre des effets
négligeables par exemple produit de 3 ou 4 facteurs, que 'on ne cherche pas a estimer avec des
effets importants qu’on désire quantifier.

Les plans d’expériences vont nous aider a quantifier I'influence de la variabilité des parametres
géostatistiques sur le stockage du COs. On modélisera la sortie (Y) en fonction des entrées (X) a
l'aide d’un modele de degré 1 et on fera un plan 25-7 qui permettra d’estimer les effets simples et
quelques interactions.

Nous avons présenté ci-dessus les plans factoriels a deux niveaux, nous nous focaliserons par

la suite a appliquer ces méthodes sur nos réservoirs d’études, a savoir les réservoirs carbonatés du
Dogger du Bassin de Paris comportant des champs de dolomie seuillés.
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Applications aux réservoirs
carbonatés
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Nous allons appliquer la méthodologie des plans d’expériences explicitée ci-dessus au cas du
transfert réactif, du stockage géologique du COsz. Nous voulons comprendre l'influence de la va-
riabilité de certains parametres d’entrée sur le stockage. Le question posée est celle de l'effet des

hétérogénéités du réservoir : portée, palier de la minéralogie et de la pétrophysique et seuillage

(dolomie)

.) Sur la variation de la porosité moyenne au cours du temps.

)
) Sur la quantité de carbone stockée au cours du temps.
)

Sur la différence entre le flux de carbone dissous sortant et le flux de carbone dissous
entrant dans le réservoir.
.) Sur la diminution du COs résiduel dans le réservoir.
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CHAPITRE 11. APPLICATIONS AUX RESERVOIRS CARBONATES

11.1 Définition des objectifs, criteres, facteurs et du domaine ex-

périmental étudié

Conditions de 'étude :

On se place dans le cadre de cette étude, dans le réservoir carbonaté du Dogger. Dans un
champ de dimensions 1000m * 1000m, avec un maillage 80*80.

Du COgq a été injecté dans le réservoir carbonaté simulé dans les chapitres 2 et reste en sa-
turation résiduelle dans le milieu poreux sous pressionde 150 bar. Une partie a été dissoute
dans l'aquifere et l'autre partie reste sous forme gazeuse et occupe 1/10°¢ du volume des
pores.

On considére un aquifere qui se déplace dans le réservoir a la vitesse de 1m/an.

Le contact de 'aquiféere et du gaz modifie ’équilibre du systéme et entraine des réactions
chimiques dans le réservoir.

Le réservoir carbonaté est composé essentiellement de carbonates, a savoir : la calcite et la do-
lomie et de minéraux silicatés : lillite, la chlorite, la kaolinite et le quartz. Nous avons défini le
réservoir a 2 dimensions (se référer aux chapitres précédents) et avons perturbé la minéralogie.

Comme on s’intéresse a 'impact de la variabilité initiale sur le carbone stocké, les facteurs
considérés sont la portée et le palier des variogrammes des données d’entrée, c’est-a-dire :

de la dolomie, seul carbonate considéré dans 1I’étude. Nous avons montré dans I'étude 9.6.1
qu’il n y’a pas d’effet de la portée du champ de dolomie (non seuillé) sur les parametres opéra-
tionnels de stockage. Ici on s’intéresse au champ de dolomie seuillé et nous voulons voir 'effet
des petites taches et des grandes taches sur le stockage géologique du CO,. (Nous n’allons pas
utiliser la calcite dans la définition du modele car celle-ci majoritaire dans le réservoir, sera
déduite des autres minéraux d’entrée en vue de respecter la relation de fermeture imposée par
le simulateur d’écoulement COORES). Des minéraux silicatés : lillite, la chlorite, la kaolinite
le quartz. Enfin La porosité et la perméabilité qu’on a simulées conjointement.

Nous avons donc défini trois poles ou variables et nous nous intéresserons a certains facteurs
qualitatifs et quantitatifs permettant de caractériser le modeéle. Pour chaque facteur quali-
tatif, il faut identifier les différentes modalités (ici on s’intéresse au seuillage de la dolomie),
ainsi qu’aux autres facteurs quantitatifs dont on quantifiera le domaine de variation. Ce sont
le palier de la dolomie (pole 1) ainsi que le palier, la portée, la pépite des silicates (pole 2), et
ceux de la pétrophysique (pole 3). Ce qui nous donne au total 8 facteurs.

On décide d’étudier le minimum et le maximum du palier et de la portée, les niveaux -1 et
+1 seront retenus, ils définissent ainsi les modalités des différents facteurs.

Pour parcourir I’ensemble du domaine d’étude il faut réaliser 28, soit 256 expériences si I’on

utilise le plan factoriel complet. Ce qui est assez long a réaliser vue la durée des simulations(4
a 5 h environ). On utilise un plan factoriel fractionnaire a 2 niveaux, soit 32 expériences ou
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simulations a réaliser.

— Le pole pétrophysique, a savoir les champs de perméabilité et de porosité, a également été
représenté dans le réservoir a deux dimensions par une réalisation d’un processus aléatoire

gaussien.

11.2 Domaine expérimental

11.2.1 Démarche préliminaire

Nous avons utilisé le variogramme des silicates de 1’Oolithe Blanche pour caractériser celui
de la Dalle Nacrée (section 7.1). En effet nous avons émis 'hypothese selon laquelle les valeurs
des silicates dans la Dalle Nacrée se déduisent de celle de I’Oolithe Blanche (section 6.1) par un
coefficient multiplicatif noté . On déduit alors que le variogramme du logarithme du total des
minéraux silicatés de I’Oolite Blanche est égal a celui du logarithme du tmsDN (total des minéraux

silicatés de la Dalle Nacrée).

Nog(tmsDN) = Vog(axtmsOB) = Vog(a)+log(tmsOB) = Vog(tmsOB)

(11.1)

Ce choix stipule que les données logarithmiques des silicates de I’Oolite Blanche et de la Dalle
Nacrée sont représentées par les mémes variogrammes dans les réservoirs de 1’Oolithe Blanche et
dans ceux de la Dalle Nacrée, figure 11.1.

Vsiticates = 0.08 % Pep(h) 4 0.08 x Sph(h/12)

Longueur du champ en mailles
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FIGURE 11.1 — Variogramme et histogramme du champ des silicates de la Dalle Nacrée

On obtient ainsi le champ total des silicates de la Dalle Nacrée avec des proportions variables
et importantes des minéraux silicatés. Les différents minéraux silicatés seront donc déduits de ce
champ simulé. En pratique, les parametres du variogramme, portée, palier, variance, moyenne, te-
neur des échantillons, calés sur les données sont imprécis, et il peut apparaitre des incertitudes dies
aux calages du modele, aux erreurs de mesures d’échantillonnage des données, de maillages...

On va donc étudier I'effet d’'une modification de ces parametres, notamment ’effet de la portée,
du palier voir Peffet de pépite sur la réponse.
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CHAPITRE 11. APPLICATIONS AUX RESERVOIRS CARBONATES

11.2.2 Encadrement du variogramme des données d’entrée

Etude du cas des silicates

On considere le champ des silicates décrit précédemment, on décide d’étudier 'effet des fluc-
tuations des différents parametres autour de leurs valeurs moyennes modélisées. On détermine les
variations supérieures et inférieures qui encadrent les valeurs moyennes des différents parametres.
Les valeurs ont été choisies de telle sorte a obtenir une légere fluctuation autour de la valeur
moyenne :

— Effet de pépite minimal = effet de pépite moyen - 0.03 = 0.05
— Effet de pépite maximal = effet de pépite moyen + 0.03 = 0.11
— Portée minimale = portée moyenne - 6 = 6

Portée maximale = portée moyenne + 6 =18

Palier minimal = palier moyen - 0.4 = 0.12

Palier maximal = palier moyen + 0.4 = 0.2

Nous avons 4 courbes avec un grand effet de pépite appelé (vario effet pepite maxi) et 4 courbes avec
un petit effet de pépite appelé (vario effet de pépite mini). On obtient donc les courbes suivantes
figure 11.2 :

Encadrement des silicates (pépite maxi) Encadrement des silicates (peplter mini)

1 1 ‘ 1 1 ! ! ! ! !
*+ Vario silicates ] b 035 * Vario silicates
Variol pgp!te maxi Variol pép!te mini
Vario2 pepite max 7 03 Vario2 pépite mini
Vario3 pépite maxi Vario3 pépite mini
Vario4 pépite maxi _— 0.25 — Vario4 pépite mini
] 0.2
— Hofkk S L b / O
- o s ot kel 0.15 D e TR Tk
. .
*
/*iy
] 01l H
/
T 0.05
10 15 20 25 30 35 40 45 0
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45

Distance en mailles Distance en mailles

FIGURE 11.2 — Encadrement du variogramme des silicates : (a grand effet de pépite et a petit effet
de pépite. variol : petit palier et petite portée; vario2 : grand palier et petite portée; vario3 : petit
palier et grande portée ; vario4 grand palier et grande portée)

On obtient ainsi les différents variogrammes qui encadrent le variogramme moyen des silicates.
Quatre variogrammes avec un effet de pépite supérieur avec des paliers et des portées variables
fixées aux valeurs définies précédemment ainsi que quatre autres avec un effet de pépite inférieur.
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11.2. DOMAINE EXPERIMENTAL

Nous avons défini ainsi un paramétrage du variogramme ~y(h) en fonction des parametres :
A1 € [0.12,0.2] qui représente les bornes du palier des variogrammes

A2 € [0.05,0.11] qui représente les bornes de l'effet de pépite des variogrammes

Az € [6, 18] qui représente les bornes de la portée des variogrammes

On a donc obtenu ’équation paramétrique suivante :

Y(h) = A2 % Pep(h) 4+ (A1 — A2) * Sph(h/As) (11.3)

Soit en factorisant on peut écrire également :

3() = Au x 32 Pep(h) + (1= 52) = Sph(h/ o) (11.4)

Les différentes figures des champs obtenus ont été placées en annexes F1 ou 'on peut voir les
configurations étudiées, des champs de grandes ou de petites portées combinées aux variations des
paliers et des effets de pépite. Au final on pourra déduire les différents minéraux argileux ou silica-
tés tels que lillite = 32.9% de TMS, la chlorite = 11% de TMS, le quartz = 32.9% de TMS et la
kaolinite = 8.2% de TMS.

On peut remarquer que ’on aurait pu choisir également un autre paramétrage par exemple en
appelant a = i—f, I’équation peut s’écrire :

v(h) = A1 * [a* Pep(h) + (1 — a) = Sph(h/A3)] (11.5)

Ce qui nous permettrait d’obtenir un paramétrage différent, et de voir l'effet du % de la pépite
dans le palier des silicates. Finalement on garde le ler paramétrage et on s’intéresse dans la suite
de I’étude au paramétrage du champ de dolomie.

Etude du cas de la dolomie :

On considere le champ de dolomie représenté par le modele de variogramme suivant avec un
effet de pépite égal a 0.
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F1GURE 11.3 — Variogramme et histogramme de la dolomie de portée et de palier moyen

On précise que le variogramme représenté ci-dessus représente le variogramme gaussien du
champ de dolomie. Nous nous intéressons au variogramme du logarithme de la dolomie dont on
veut déterminer les bornes.

Ydolomie = 0.01 = Sph(h/7) (116)

Nous avons montré précédemment dans la section 9.6.1 que la portée du champ de dolomie non
seuillé n’a aucun effet sur les différents parametres opérationnels de stockage. Aussi, comme nous
I’avons précisé dans la section 6.2.2, la dolomie se répartissant comme des taches de 1éopard, nous
voulons dans cette partie voir l'effet de ces taches sur le stockage géologique du COs.

Nous avons représenté des champs de dolomie seuillés dont les étendues, les taches de dolomie
représentent les bornes inférieures et supérieures. Nous avons simulé tout d’abord un champ de
dolomie de variogramme gaussien, de portée = 7 et de moyenne = 0.03 (déterminée par 1és échan-
tillons). On définit ensuite les bornes inférieures et supérieures qui encadrent le variogramme de la
dolomie. On décide de choisir notre portée effective maximale égale a 12 et minimale égale = 2. On
choisit pour les variances Vmin et Vmax. L’objectif étant de déterminer des champs de grandes et
de petites taches de dolomie, les valeurs des parametres choisis ont été obtenues par essai-erreur et
sont celles qui représentent au mieux les champs souhaités.

— Vmin = Vmoy - 0.004 = 0.006
— Vmax = Vmoy + 0.004 = 0.014
Avec : Vmin = variance minimale et Vmax = variance maximale.
Ce qui nous donne le paramétrage suivant :
Y(h) = Adonr * Sph(h/Ador2) (11.7)
avec Agon1 € [2,12] qui représente la portée de la dolomie

Adoi2 € [0.006 0.014] qui représente le palier de la dolomie
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11.2. DOMAINE EXPERIMENTAL

Différents champs obtenus pour les bornes de la dolomie :

Dans la pratique, comme nous ’avons précisé dans les études précédentes la dolomie se répartit
en différentes régions comme des taches de léopard, des étendues de dolomie. Nous effectuerons un
seuillage sur les champs initiaux simulés pour obtenir les champs seuillés. Nous avons encadré le
variogramme du champ moyen précédant :

— Cas des grandes portées : on considere deux champs de grandes portées P = 12 ici avec des
paliers : inférieur = 0.006 et supérieur = 0.014 correspondant.

— Cas des petites portées : on considere deux champs de petites portées P = 2 ici avec des
paliers : inférieur = 0.006 et supérieur = 0.014 correspondant.

Etude du cas des grandes portées :

Plus la portée est grande, plus la distance de corrélation entre les données sera étendue. Ainsi
afin d’obtenir des grandes taches, des grandes étendues de dolomie, on effectue un seuillage de
niveau bas sur les champs & grandes portées (de palier inférieur et supérieur).

Soit pour v3 et V4 : 81 Zgolomie < 0.019 alors Zgoomie = 0. Ce qui nous donne les champs correspon-

dants a grandes étendues spatiales de dolomie ou les proportions de dolomie sont mieux reparties.

Champ de dolomite apres seuillage Histogramme dolomite seuillée
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FIGURE 11.4 — Seuillage dans le cas des grandes portées : modele 3 (petit palier grande portée) ;
modele 4 (grand palier et grande portée).
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Le seuillage de niveau bas appliqué nous a fourni ici des champs avec de grandes étendues, ou
de grandes taches de dolomie comme on peut le voir sur les figures ci-dessus.
On obtient en effet les champs de modeles 3 et 4 apres avoir effectué un petit seuillage sur les
champs de variogramme <3 et 4. Dans le cas du champ de grand palier représenté par -4, on
remarque que les valeurs de dolomie obtenues sont plus étalées, allant jusqu’a 0.07, le seuillage a
ramené plus de valeurs & zéro, contrairement au cas avec petit palier (variance) représenté par le
variogramme 73 ou les valeurs de dolomie sont moins étalées, se limitant & 0.055. On observe dans
ce cas trés peu de valeurs nulles comme nous pouvons le voir sur les figures ci-dessus.

Etude du cas des petites portées :

Ainsi de méme comme nous venons de le faire avec les grandes portées, on étudie ici le cas
des petites portées, (des faibles distances de corrélations entre les données). Ainsi afin d’obtenir
des petites taches, des petites étendues de dolomie, on effectue un seuillage de niveau haut sur les
champs a petites portées (de palier inférieur et supérieur). Soit pour 1 et 7y si Zdolomie < 0.033
alors Zgjoiomie = 0. Ce qui nous donne les différents champs correspondants.
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FIGURE 11.5 — Seuillage dans le cas des petites portées : modele 1 (petit palier petite portée);
modele 2 (grand palier et petite portée.)

La figure 11.5 obtenue correspond bien aux champs souhaités composés de petites taches dans
le champ de dolomie. On obtient en effet les champs 1 et 2 dans le cas du seuillage maximal. Ainsi
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on peut remarquer que lorsque le palier est minimal, les valeurs sont moins étalées et se limitent a
0.07, contrairement au cas de grand palier ou les valeurs sont plus étalées et peuvent aller jusqu’a
0.12. On peut voir que la figure qui a le grand palier est plus colorée que celle qui a le petit palier,
traduisant ainsi la présence de valeurs élevées dans le champ a grand palier.

Au final on a obtenu apres avoir effectué les différents seuillages 4 champs résultants qui vont
étre utilisés dans les plans d’expériences :

— le modele 1 : champ de petite portée (seuillage de niveau haut) et petit palier
— le modele 2 : champ de petite portée (seuillage de niveau haut) et grand palier
— le modele 3 : champ de grande portée (seuillage de niveau bas) et petit palier
— le modele 4 : champ de grande portée (seuillage de niveau haut) et grand palier

Notons que les portées et le seuillage sont associés ici aux étendues spatiales de la tache de
dolomie. On parlera donc dans la suite de grandes étendues ou grandes taches ou grandes répar-
titions spatiale de la dolomie pour parler des grandes portées a seuil bas, ainsi que de petites
étendues ou tache dans le cas des petites portées a seuil haut de champs seuillés de dolomie. Le lien
que l'on fait avec la portée est que plus la tache de dolomie est grande plus la portée est élevée,
et plus la tache est petite plus la portée est faible. (On note que le seuillage est un facteur qualitatif).

Nous venons d’encadrer les champs de dolomie et de silicates en vue de réaliser les différentes
simulations du plan d’expériences. Nous allons nous intéresser par la suite a ’encadrement du va-
riogramme de la pétrophysique.

Etudes du cas de la pétrophysique :

On considere que le couple perméabilité, porosité est représenté par un modele linéaire de cor-
régionalisation comme nous ’avons expliqué dans les chapitres précédents et simulé conjointement
par le modele bi-gaussien. On décide également d’étudier ici 'effet de la variation des différents
parametres autour de leurs valeurs moyennes modélisées. On n’étudiera pas les valeurs extrémes.
On utilise le modele extrait des données de la porosité pour déterminer les variations supérieures
et inférieures qui encadrent les valeurs moyennes des différents parametres.

Yporo = 0.007 * Pep(h) + 0.018 x Sph(h/12) (11.8)
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Encadrement de la porosité (pépite sup)

Encadrement de la porosité (pépite inf)
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FIGURE 11.6 — Encadrement du variogramme de la porosité : a grand effet de pépite et a petit
effet de pépite. Variol : petit palier et petite portée; vario2 : grand palier et petite portée ; variod :
petit palier et grande portée; vario4 grand palier et grande portée)

De méme que pour les silicates et 1la dolomie on parametre le variogramme de la pétrophysique,
ici celui de la porosité. On effectue des légeres fluctuations autour des valeurs moyennes, ce qui nous
permet d’obtenir des valeurs qui encadrent les différents variogrammes. on obtient donc : Aporo1 €
[0.015 0.035] qui représente le palier de la porosité A\poro2 € [0.002 0.012] qui représente la pépite
de la porosité Aporoz € [6 18] qui représente la portée de la porosité

Y(h) = Aporo1 * [APOMQ « Pep(h) + (1 — M) % Sph(h/Aporo3)] (11.9)

)\porol porol

On obtient donc ainsi les différents variogrammes qui vont nous permettre de représenter le
couple perméabilité porosité en utilisant la simulation bi-gaussienne présentée dans les chapitres
précédents. Les différents champs ont été représentés en annexes F2.

En résumé, nous avons défini les différentes fluctuations des variogrammes en entrée (repré-
sentant les facteurs du systeéme) afin d’étudier leur effet sur les parametres opérationnels. Deux
seuillages de niveau haut et bas ont été appliqués a la dolomie représentée sous forme de taches de
léopard. Nous construisons par la suite la matrice du plan d’expériences permettant d’effectuer les
simulations du transport réactif correspondantes. Les résultats seront analysés dans les chapitres
suivants.

11.3 Construction du plan d’expériences
On construit un plan complet sur les cinq premieres colonnes. Ensuite les trois autres colonnes

de la matrice du plan d’expériences sont construites en confondant leurs effets avec ceux des inter-
actions des premieres colonnes. Les coefficients X7,...Xg correspondent aux colonnes du tableau du
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11.3. CONSTRUCTION DU PLAN D’EXPERIENCES

plan d’expérience figure 11.7)

X6:X1*X2*X3*X4

X7:X2*X3*X4*X5

X8:X1*X2*X4*X5

Ce qui nous permet de déterminer certaines interactions de notre modele et les alias suivants :

Xl*X3:X7*X8

Xl*X5:X7*X8

Xl*X6:X5*X8

Xl*X7:X3*X8

Xl*X8:X5*X6:X3*X7

X3*X5:X6*X7

X3*X6:X5*X7

On a donc les relations entre les différentes interactions obtenues ci-dessus. On ne pourra donc
pas différencier l'influence de ces différentes interactions, sauf dans le cas ot nous utilisons une
connaissance a priori basée sur la physique du probleme.

Ainsi dans le chapitre sur 'interprétation des résultats nous calculerons toutes les interactions
possibles sauf celles apparaissant dans les termes de 1’égalité a droite car elles se retrouvent déja
calculées du fait des égalités précédentes. On obtient ainsi le plan d’expériences suivant, o les
coefficients Xg, X7 Xg représentent les alias, les interactions entre les autres facteurs, figure 11.7 :
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porosité dolomite silicates
1 2 3 4 5 1234 2345 1245
palier portée pepite palier étendue spatiale palier portée  pepite
1 1 1 1 1 1 1 1
1 1 1 1 -1 1 -1 -1
1 1 1 -1 1 -1 -1 -1
1 1 1 -1 -1 -1 1 1
1 1 -1 1 1 -1 -1 1
1 1 -1 -1 -1 1 -1
1 1 -1 -1 1 1 1 -1
1 1 -1 -1 -1 1 -1 1
1 -1 1 -1 -1 -1
1 -1 1 1 -1 -1 1 1
1 -1 -1 1 1 1
1 -1 1 -1 -1 1 -1 -1
1 -1 -1 1 1 1 -1
1 -1 -1 1 -1 1 -1 1
1 -1 -1 -1 1 -1 -1 1
1 -1 -1 -1 -1 -1 1 -1
-1 1 1 -1 1 -1
-1 1 -1 -1 -1 1
-1 1 -1 1 1 -1 1
-1 1 -1 -1 1 1 -1
-1 1 -1 1 1 1 -1 -1
-1 1 -1 -1 1 1 1
-1 1 -1 -1 1 -1 1 1
-1 1 -1 -1 -1 -1 -1 -1
-1 -1 1 1 1 1 -1 1
-1 -1 -1 1 -1
-1 -1 -1 1 -1 1 -1
-1 -1 1 -1 -1 -1 -1 1
-1 -1 -1 1 -1 1 1
-1 -1 -1 1 -1 -1 -1 -1
-1 -1 -1 -1 1 -1 -1
-1 -1 -1 -1 -1 1 1 1

FIGURE 11.7 — Plans d’expériences a réaliser

11.4 Etude de la dispersion stochastique sur les différentes ré-
ponses souhaitées

Nous venons de définir les différents facteurs, c’est-a-dire les données d’entrée dont on cherche
a étudier 'impact sur le carbone stocké. Ces champs aléatoires de la minéralogie et de la pétrophy-
sique ont été simulés par la suite avec des parametres de portée et de palier différents. La dispersion
stochastique jouant un role important dans les simulations, nous allons quantifier tout d’abord cette
dispersion stochastique, afin de discriminer la part de variance du modele linéaire et des variables
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11.4. ETUDE DE LA DISPERSION STOCHASTIQUE SUR LES DIFFERENTES
REPONSES SOUHAITEES

de la part de variance due & la dispersion stochastique.

Nous avons utilisé en effet un modele empirique simple avec un degré d’interaction, on a :

Y =8« X +e¢ec N(0,0?) (11.10)

. 2 . . . ‘oz ez ) -
La variance o7 comprend la variance de dispersion (répétabilité) noté, O dispersion BINSI que la

variance d’inadéquation du modéle noté, telle que :

2
UlnadequaMOd

2 _ 2 2
Oc = Udispersion + UInadequa]V]Od

(11.11)

Le répétabilité ou dispersion statistique s’apparente a une erreur de mesure dans le contexte
des expériences réelles (# des simulations numériques). En effet lorsque nous effectuons plusieurs
simulations géostatistiques du méme champ (avec les mémes lois statistiques, les mémes moyennes
et les mémes variances), on obtiendra a chaque fois différentes représentations de ces champs. Ceci
est di au phénomene aléatoire des simulations que nous appelons effet de la dispersion statistique.

Aussi erreur d’inadéquation du modele vient du fait qu’on essaie de modéliser un phénomene
complexe a l'aide d’un modele empirique tres simple (degré 1 avec interaction). Cette modélisation
doit donc étre prise en partie avec précaution, ainsi le terme résiduel contient cette part de mauvais
ajustement.

On note que cr?hspemon < 02 < 0% (Plan d’expériences).
On considére donc finalement la relation suivante selon (équations 11.10 et 11.11) :

2 2 2 _ 2 _ 2 2 2
Oy = UZ B:i X to. =0y = UZ B: X; + O dispersion + 0 I'nadequanioq (1112)

On note :

2 _ 2 2
Ovariables = JZ B: X + O I'nadequansoq (1113)

Ce qui nous permet d’obtenir au final I’équation suivante :

2 2 2
Oy = Udispersion + Oyariables (1114)

Avec o2 la variance correspondante due aux effets des variables.

variables

Nous effectuerons une centaine de simulations en se placant dans les mémes conditions. Ensuite
apres avoir effectué des simulations déterministes avec COORES, nous analyserons les résultats
obtenus pour les différents parametres opérationnels de stockage. Chaque réponse contient une
erreur de méme nature qu’une erreur de mesure dans le contexte expérimental classique par rapport
au contexte numérique dans lequel on est.
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CHAPITRE 11. APPLICATIONS AUX RESERVOIRS CARBONATES

11.4.1 Cas du carbone solide stocké

Effet de la dispersion stochastique
30000 sur le carbone stocké dans le réservoir

25000

20000 -

15000 +

10000

Moles de carbone

5000 -/}

0 500 1000 1500 2000 2500
Temps en années

FIGURE 11.8 — Résultats obtenus sur 100 simulations montrant ’effet de la dispersion stochastique
sur le carbone stocké dans la matrice

On peut voir leffet de la dispersion sur le carbone stocké dans la matrice, figurell.8. L’écart
entre les résultats augmente durant le premier millénium et devient stable par la suite. Nous étudions
les résultats obtenus au bout de 2000 ans et déterminons I'incertitude, ’écart type du a leffet
de la dispersion, figure 11.9.(PS : on remarque que les résultats sont supérieurs a ceux obtenues
dans les expériences voir figures 9.30 et 9.31. En effet nous avons ici un champ de dolomie seuillé
contrairement au cas de la section 9.6.4 ou nous travaillons dans un champ de dolomie non seuillé.
Les résultats obtenus sont donc différents.

X 10° Effet de la dispersion Histogramme du carbone solide stocké
2.8 T T T T T

o ; [ e —— gtz
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FIGURE 11.9 — Analyse de l'effet de la dispersion sur le carbone solide stocké

On obtient ¢ = 1297.3 avec la moyenne m = 22196 moles ce qui correspond a un rapport de
7 —(.0584 ~ 6%

mean
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11.4. ETUDE DE LA DISPERSION STOCHASTIQUE SUR LES DIFFERENTES
REPONSES SOUHAITEES

11.4.2 Cas de la différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant
dans le réservoir

Effet de la dispersion stochastique sur la diférenc e entre le flux de carbone
dissous sortant et entrant dans le réservoir

1800000

1600000

1400000

1200000

1000000

800000 -
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600000
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200000

0 T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500

Temps en années

FIGURE 11.10 — Résultats obtenus sur 100 simulations montrant 'effet de la dispersion sur la
différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant dans le réservoir.

Nous pouvons voir 'effet de la dispersion sur le carbone évacué par I'aquifere, figure 11.10.
L’écart entre les résultats augmente au cours du temps jusqu’a la fin des simulations. Nous étudions
les résultats obtenus a t = 2000 ans afin de déterminer l'incertitude, 1’écart-type du a l'effet de la
dispersion, figure 11.11.

Histogramme de la différence de flux entre le

X« 10° Effet de la dispersion 15, carbone dissous sortant et entrant dans le réservoir
-l | ' m =11538900 |
W 1.8} R | | | |
g m+ 20 Sigma = 85670 | o
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e | IS A I S m-o L o
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S aspy [k 4 il ' m_o]
g }MWLL\/ﬁﬁE&L\IMTm ol . N
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12} .
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moles de carbones evacué x 10°

Nombre de simulations

F1GURE 11.11 — Analyse de l'effet de la dispersion sur la différence entre le flux de carbone dissous
sortant et le flux de carbone dissous entrant dans le réservoir.

On obtient 0 = 85670 et la moyenne m = 1538900 moles, ce qui représente un rapport de
2 = (.0502

mean
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11.4.3 Cas de la variation moyenne de la porosité

Dispersion stochastique sur la variation moyenne de la porosité
0.0004

0.00035 -

0.0003 +

0.00025
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FIGURE 11.12 — Résultats obtenus sur 100 simulations montrant 1’effet de la dispersion stochastique
sur la variation moyenne de porosité

On observe ici la dispersion stochastique sur la variation moyenne de la porosité dans le réservoir,
figure 11.12. On se place a t = 2000 ans et on analyse les résultats obtenus, figure 11.13.

1044 Effet de la dispersion Histogramme de la variation de la porosité

3.8F -

2.8+ i
L L v L L 3 3.1 3.2 33 34 35 3.6 3.7
0 20 40 60 80 100 120 .. o y
. . Variations moyennes de la porosité x10*
Nombre de simulations
FIGURE 11.13 — Analyse de l'effet de la dispersion sur la variation de la porosité
On obtient o = 1.65 % 107° et la moyenne m = 3.29 * 10~%, ce qui correspond & un rapport de
—7— = 0.0557
ean
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11.4. ETUDE DE LA DISPERSION STOCHASTIQUE SUR LES DIFFERENTES

REPONSES SOUHAITEES

11.4.4 Cas de la diminution du gaz résiduel

Effet de la dispersion stochastique sur la diminuti

on du gaz résiduel
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FIGURE 11.14 — Résultats obtenus sur 100 simulations montrant 1’effet de la dispersion stochastique
sur la diminution du gaz résiduel

On peut observer ici l'effet de la dispersion sur la diminution du gaz résiduel, figure 11.14. L’écart
entre les résultats augmente et devient stable a la fin des simulations. On se place également ici a
t = 2000 ans et on déduit 'incertitude due a la dispersion, figure 11.15.
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FIGURE 11.15 — Analyse de leffet de la dispersion sur la diminution du gaz résiduel

On obtient ici o = 7381 et la moyenne m = 12943 moles, ce qui correspond a un rapport de

= 0.5703.

mean

133



CHAPITRE 11. APPLICATIONS AUX RESERVOIRS CARBONATES

Encadrement des différents résultats

On utilise les résultats bruts fournis par les différentes simulations (voir sections 11.4.1 & 11.4.4)
et on détermine les différents % des données pour lesquelles les résultats sont compris entre :

M—-—c<M< M+o (11.15)

et également
M—-20<M< M+20 (11.16)

Dans les résultats suivants, on présente successivement les % compris entre les deux formules (M=o ;
M + 20) et calculées a partir des données.

Ainsi pour le carbone stocké (CS), 67.69% soit (68%) des valeurs sont telles que :
2.09 % 10" < CS < 2.35 * 10* (11.17)
94.95 % soit (95%) des valeurs sont telles que :

1.96 % 10* < CS < 2.48 x10* (11.18)

Soit pour la différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant (Caqu), on a 78% des
valeurs sont telles que :

14 % 10° < Caqu < 16 % 10° (11.19)

Aussi soit (95%) des valeurs sont telles que :
13.6 % 10° < Caqu < 17 % 10° (11.20)
Ainsi pour la variation moyenne de la porosité (Difyo,), 65% des valeurs sont telles que :
3.12%107* < Difporo < 3.45 % 10e~* (11.21)
Aussi on a (95%) des valeurs telles que :
2.96 % 10™* < Di fporo < 3.62 %1074 (11.22)
Pour la diminution du gaz résiduel, 77% des valeurs sont telles que :
5562 < C'gas < 20324 (11.23)
Aussi on a (95%) des valeurs telles que :
0 < Cgas < 27705 (11.24)
Nous venons d’estimer la variance due a la dispersion statistique. Nous déterminerons par la suite

la variance obtenue apres avoir effectué les 32 simulations du plan d’expériences afin de déterminer
leffet réel de la variance expliquée sur 'interprétation des résultats.
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11.5 Synthese des résultats des plans d’expériences

11.5.1 Etudes préliminaires

On examine ici avant toute interprétation la variance obtenue sur les parametres opérationnels
apres avoir effectué les différentes simulations du plan d’expériences. On rappelle que 1'objectif ici
est de montrer la pertinence des résultats et de déterminer la part de la dispersion (statistique) sur
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FIGURE 11.16 — Détermination de la variance des résultats des simulations

Ainsi on compare ces résultats avec ceux obtenus dans I’étude de la dispersion statistique, figure
11.16. On soustrait l'effet de la dispersion, et on aboutit a la part de la variance expliquée dans les
simulations des plans d’expériences. Ce qui nous donne :

_ - 4 .42 _ +9. ol 2 _ +6 .
Dans le cas du carbone stocké, on a : o7, ;. = 4.44 107 ; aussi O gispersion = 1-68 %1077 ce

. 2
qui nous donne o .

= 4.44%107Y soit plus de 99% de la variance expliquée par le modele

du plan d’expériences. Les résultats sont donc exploitables pour le carbone solide stocké.

— Dans le cas de la variation de la porosité moyenne, on a :
=2.72%10710: ce qui nous donne o

2
Udispersion

2
variabl

€S

02 e = T.11 %1078

; aussi

= 7.09 %« 1078 ; soit plus de 99% de la

variance expliquée par le modele du plan d’expériences. Les résultats sont donc exploitables

pour la variation de la porosité moyenne.

Les autres résultats qui présentent une part importante de la variance due a la dispersion statistique

135



CHAPITRE 11. APPLICATIONS AUX RESERVOIRS CARBONATES

ont été traités en annexes G.4 et G.5.

Au final on remarque que les réponses telles que le carbone stocké et la variation de la porosité
moyenne seront trés significatives avec une variance expliquée de plus de 99% dans le simulation
des plans d’expériences en excluant 'effet de la dispersion stochastique.

Nous allons nous intéresser uniquement a ’exploitation de ces deux réponses. Les autres telles
que le carbone entrainé par l'aquifere et la diminution du gaz résiduel, seront influencées par un
effet important de la dispersion stochastique. Elles ont donc été traitées en annexes G4 pour le
carbone évacué par I'aquifere, et en annexe G5 pour la diminution du gaz résiduel.

Dans ces cas on peut remarquer qu’entre deux réalisations différentes du méme champ gaus-
sien, les résultats peuvent étre tres différents, voir supérieurs au cas ou 'on faisait varier un des
parametres des variogrammes initiaux.

11.5.2 Analyse des résultats obtenus sur le carbone stocké.

Comme nous 'avons spécifié précédemment on veut détecter si la variation d’un facteur x de
sa valeur maximale a sa valeur minimale entraine une variation sur la réponse. On fait 'hypothese
d’un modele polynomial (de degré 1 avec interaction) pour déterminer 'effet d’'un changement de
niveau sur la réponse. (Une étude détaillée a été effectuée et est présentée en annexe G1).

Y = o+ Biz1 + Poxg + Prazizat + € (11.25)

avec € ~ N(0,02)

soit pour un nombre général p de facteurs :

p
Y =08+ Biwi+e (11.26)
=1

Les coefficients 3; correspondent a la moitié de la variation espérée de la réponse quand le facteur
passe de sa valeur minimale & sa valeur maximale. Nous allons nous intéresser ici au carbone stocké
dans la matrice du réservoir. On observe ’évolution en fonction du temps des différents coefficients
estimés afin de déterminer ceux qui ont un impact sur le carbone stocké, figure 11.17.
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Effet des coefficients sur le stockage du carboned  ans la matrice du réservoir
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FIGURE 11.17 — Evolution en fonction du temps des différents coefficients : des parametres d’entrée
et de leurs interactions (X7, Xa, X3, ...X4.Xg) ayant un impact sur le carbone stocké dans le réservoir

En analysant le graphe 11.17, on remarque une évolution des différents coefficients en fonction
du temps. Cependant trois d’entre eux sortent du lot et peuvent clairement se différencier. Ce sont
ceux de Xy, X5 et 'interaction X4*Xs.

On remarque qu’a t = 400 ans, la variation de X5, (étendue de la tache ou portée de la dolo-
mie) de sa valeur minimale & sa valeur maximale entraine une variation d’environ 10.000 moles de
carbone solide stocké dans la matrice.

A t = 1000 ans on note une variation d’environ 25.000 moles de carbone et & 2000 ans d’environ
38.000 moles de carbone. Ainsi on peut noter une évolution croissante du nombre de moles de car-
bone solide stocké dans la matrice en fonction du temps et lorsque X5 passe de sa valeur minimale
a sa maximale.

On se place dans la suite de ’étude a t = 2000 ans et on veut déterminer l'influence des
parametres d’entrée sur le carbone stocké. Ainsi, seuls les parametres de la dolomie X4, X5 et I'in-
teraction X4*X5 ont une influence importante sur le stockage du carbone.

Dans la construction de notre modele X5 représente ’étendue de la tache de dolomie, ou la
portée du champ de dolomie seuillé et X4 le palier de la dolomie. Le seuillage et le palier de la
dolomie sont donc les parametres qui ont un effet important sur le stockage du carbone sous forme

solide dans le réservoir, les autres parametres sont négligeables.

On peut voir les résultats a t = 2000 ans de la table d’analyse de la variance correspondant
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(figure 11.18).

Coefficients:

Estimate 3td. Error t walus Prix|t])
[ Intercept) 1=hr) 3 4925 12,135 0.001z20 *%
X1 -1922 4925 -0.390 0.72242
Xz 3316 4925 0.673 0.5490:z2
H3 2534 4925 0.515 0.54234
X4 -35434 4925 -7.195 0.00553 *%
X5 i7els 4925 Y.635 0.00465 *%
X6 3Z59 4925 0.662 0.55559
=7 3072 4925 O.524 0.57701
e —4z97 4925 -0.872 0.44716&
X1:%:2 4353 4925 0.354 0.44185
H1:XE5 5554 4925 1.134 0O.339:25
H1:¥4 2266 4925 O.450 0.587679
H1:¥EE -2024 4925 -0.423 O.700:4
X1:¥s 2947 4925 0.595 0.52176
X1:¥7 3472 4925 O.7v05 0.53164
H1:¥5 -3634 4925 -0.738 0.51403
H2 3 -291¢% 4925 -0.592 0.59549
X2 :¥E4 —-3497 4925 -0.710 0.52320
X2 E5 2928 4925 0.595 0.52400
H2:1Eg —-5253 4925 -—-1.067 0.36435
H2 7 -2728 4925 -0.554 0.61823
X2 :1 X8 2103 4925 0.427 0.898515
X3i:¥4 —-Z916 4925 -0.59:2 0.59549
H3:ES 3197 4925 0.5459 0.56252
H3:¥e 4097 4925 -0.832 O.45551
X4:E5 —-3555%9 4925 -7.Z220 0.00545 *%
X4: X6 -3341 4925 -0.675 0.54621
Ha:EY -2691 4925 -0.546 0.62285
Hd:EE 4373 4025 0.289 0.43950

SJignif. codes: o **#**° Q0,001 %7 o.o01 **f 0,05 .7 0.1 * 7 1

Re=zidual standard error: 27360 on 3 degrees of freedom
Multiple B-sguared: 0.9331, Adjusted B-sdquared: 0.8253
F-statistic: 6.229 on 25 and 3 DF, p—walue: 0.07503

FIGURE 11.18 — Résultats de la table Analyse de la variance a t = 2000 ans

On calcule la valeur de t comme le rapport entre le coefficient estimé du modele et la variance
inexpliquée ou lerreur obtenue sur le modelen (voir section 10.1). On effectue le test statistique
en se plagant sous ’hypothese de nullité des coefficients du modele. La valeur de t (t value) est de
loi de Fischer, on détermine les valeurs fortes des |t value, et on calcule la probabilité Pr(> [¢]).
Ainsi pour Pr < 5%, on rejette 'hypothese de nullité. Le modele est donc significatif pour Xy, Xj
et linteraction X4*Xs.

Ainsi, les résultats de cette analyse ont montré que dans les conditions des expériences que 1’on
s’est fixées, seuls les parametres de la dolomie & savoir 1’étendue de la tache dolomie (ou la portée
du champ de dolomie seuillé), ainsi que le palier et leur interaction sont les facteurs prépondérants
sur le stockage de carbone.
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Le carbone stocké dans la matrice se répartit en effet sous forme de précipitation des carbonates.
On a montré qu’en cas de précipitation : (Cf Lasaga [1981]) I’équation s’écrit :

O9m — oS fn (Yo — 1P (11.27)
ot K,

Le modele de précipitation est proportionnel a la surface réactive S,,, ainsi plus la surface réac-
tive initiale est importante plus la précipitation de dolomie sera élevée. Ceci confirme que la tache
de la dolomie est un facteur important du stockage géologique du carbone dans la matrice. En
effet plus la tache de dolomie sera élevée, plus les minéraux seront mieux répartis offrant ainsi une
meilleure surface de contact avec les autres minéraux. Ce qui favorisera les réactions dans le réser-
voir. Pour une interprétation plus avancée, on utilise les résultats fournis par le tableau d’analyse
de la variance a t = 2000 ans. En écrivant les coefficients les plus influents on obtient :

NC = 59766 + 37616 * X5 — 35434 *« X4 — 35559 x Xy * X5

Le nombre de moles de carbone stocké (NC) augmente lorsque I’étendue (X5) des taches de la
dolomie, (la portée du champ seuillé) augmente. X, a un effet négatif, ainsi le nombre de moles de
carbone stocké (NC) diminue lorsque le palier de la dolomie augmente.

On remarque que la valeur moyenne de NC = 59766 moles, ainsi lorsque X4 : palier de la
dolomie passe de sa valeur minimale & sa valeur maximale on a : Ayc = 70868 moles soit une
variation d’environ 118% de la valeur moyenne du carbone stocké. De méme lorsque ’étendue de la
tache de dolomie X5 passe de sa valeur minimale & sa valeur maximale on a : Ayc = 75232 moles
ce qui fait une variation d’environ 126% de la valeur moyenne du carbone stocké. Ce qui montre
ici 'importance de ces deux parametres sur le carbone stocké dans la matrice.

En tenant compte des interactions on obtient pour les grandes étendues de dolomie :

NC = 92382 — 70993 * X, (11.28)

soit le nombre de moles de carbone stocké (NC) diminue lorsque le palier augmente.
Pour les petites étendues de dolomie :

NC = 22150 + 125 % X,. (11.29)

soit le nombre de moles de carbone stocké (NC) augmente lorsque le palier augmente.
Pour les petits paliers

X4 =—1:NC = 95220 + 73175  X;. (11.30)

soit le nombre de moles de carbone stocké (NC) augmente lorsque I’étendue de la tache de
dolomie augmente.

Pour les grands paliers
X4 =1:NC = 24332 + 2057 * X5. (11.31)

soit le nombre de moles de carbone stocké (NC) augmente lorsque la surface de dolomie augmente.
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A retenir :
On peut retenir de cette analyse en tenant compte également de l'interprétation physique donnée
plus haut, que la quantité de carbone stockée dépend en partie de I’étendue des taches (portée)
ainsi que du palier du champ seuillé de dolomie. Ainsi plus la répartition spatiale du champ de
dolomie est importante, plus on stockera du carbone solide. Notons aussi que plus le palier de la
dolomie est élevé, moins on stockera du carbone. On peut voir ci-dessus les différents effets des
interactions. On note également le réle important de la calcite, car le carbone est en partie stocké
sous forme de calcite. Ainsi, comme précisé précédemment, 'effet de la calcite n’est pas directe-
ment étudié, mais est déduit de la relation de fermeture. Sa précipitation est aussi régie par les lois
cinétiques et physiques de (Lasaga [1981]), donc proportionnelle & la surface réactive. On remarque
aussi sur le graphe un petit effet négligeable sur le carbone stocké de la pétrophysique et des silicates.

11.5.3 Résultats obtenus sur la variation de la porosité moyenne

Nous allons étudier dans cette partie I'impact de la variabilité initiale du réservoir carbonaté
sur la variation de la porosité moyenne dans le réservoir. En effet il apparait dans le réservoir une
série de précipitations et de dissolutions des minéraux pouvant entrainer une modification de la
porosité du réservoir. Nous allons donc chercher & comprendre dans notre modele quels parametres
influent le plus sur la porosité moyenne du réservoir. Une étude détaillée a été mise en annexes G2,

G3.

Impact de la variabilité initiale sur la variation moyenne de porosité
2.00E-04
1.50E-04 - —e—X1 e X2
X3 X4
Ne)
= 1.00E-04 XS e X6
o —— X7 —— X8
IS X1:X2 X1:X3
o
2 5.00E-05 1 X1X4 X1:X5
) X1:X6 X1:X7
< 0.00E+00 X1:X8 X2:X3
2 ) —— X2:X4 X2:X5
g -5.00E-05 - X2:X6 X2:X7
[ X2:X8  ——X3:X4
-% -1.00E-04 —*— X3:X5 X3:X6
E ——X4X5 ——X4:X6
> 1 50E-04 —— X4XT7 ——X4:X8
-2.00E-04
Temps en années

FIGURE 11.19 — Evolution des différents coefficients : des parametres d’entrée et de leurs in-
teractions (X1, Xz, X3,...X4.Xg) ayant un impact sur la variation de la porosité. Xi, Xs,..X7 :
Représentent ici les valeurs des coefficients, pour les différents parametres voir figure 11.7.

On observe I'évolution au cours du temps des différents coefficients qui ont un impact sur la
variation moyenne de porosité, on remarque que certains parametres se distinguent des autres, ce
sont les parametres de la dolomie & savoir I’étendue des taches de dolomie (la portée du champ de
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dolomie seuillé) et le palier qui influencent le plus la variation de porosité moyenne dans le réservoir.
Ces coefficients ont une évolution assez réguliere et semblable au cas du stockage du carbone solide
dans le réservoir. A la fin de la simulation & t = 2000 ans on peut distinguer clairement que ces trois
coefficients : X4 qui représente le palier du champ de dolomie seuillé; X5 I’étendue de la tache de
la dolomie (ou portée du champ de dolomie seuillé) et leur interaction X4*X5 ont le plus d’impact
sur la variation moyenne de porosité dans le réservoir. On peut noter également l'effet implicite de
la calcite comme nous ’avons expliqué dans 1’étude du carbone stocké.

Difporo = 1.560 % 1074 + 1.418 x 1074 % X4 — 1.506 x 1074 % X5 + 1.421 x 1074 % X4 * X5

La différence moyenne de porosité augmente lorsque le palier de la dolomie augmente.
La différence moyenne de porosité diminue lorsque le seuillage de la dolomie augmente.

Effet des interactions entre X4 et X5 sur la variation moyenne de porosité dans le réservoir.

Dans les grandes étendues de dolomie, Di fporo = 5.4 * 1079 +2.838 « 107 % X4, X4 a un effet
positif. Ainsi la différence moyenne de porosité augmente lorsque le palier de la dolomie augmente.

Dans les grandes étendues de dolomie, Di fjoro = 3.06% 1074 —2x 1()*7>0<X47 la différence moyenne
de porosité diminue lorsque le palier de la dolomie augmente.

Dans les grands paliers de dolomie, Di fporo = 2.978 107% —8.5%107 %% X5, la différence moyenne
de porosité diminue lorsque la surface de la dolomie augmente.

Dans les petits paliers de dolomie, Di fpor, = 1.42 107°—-2.927%10~ 4 X5, la différence moyenne
de porosité diminue lorsque la surface de la dolomie augmente.

A retenir :

On peut remarquer que les coefficients qui ont un impact sur la variation de la porosité moyenne
évoluent de fagon contraire a ceux du stockage du carbone sous forme solide. Ce qui est tout a fait
exact, car plus on stocke du carbone, celui-ci aura tendance & boucher les trous donc a faire baisser
la variation moyenne de porosité. Ainsi 'augmentation de I’étendue des taches de dolomie (de la
portée du champ de dolomie seuillé), entrainera une diminution de la porosité moyenne dans le
réservoir. De méme en ce qui concerne le palier du champ de dolomie seuillé nous avons un effet
contraire, son augmentation favorisera l’accroissement de la porosité moyenne dans le réservoir. On
peut voir aussi 'effet des interactions entre les portées et les paliers de la dolomie sur la variation
moyenne de porosité.

Les autres résultats obtenus sur le nombre de moles de carbone entrainés par ’aquifere et sur

la diminution du gaz résiduel ont été mis en annexes (G4 et G5). En effet 1'effet important de la
dispersion dans ces résultats ne nous permet pas d’exploiter correctement ces résultats.

11.6 Conclusion des plans d’expériences

En définitive, I’étude effectuée par les plans d’expériences a permis de distinguer l'effet de la
variabilité initiale des minéraux et de la pétrophysique sur les parametres opérationnels de stockage
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sélectionnés, a savoir : la quantité de carbone solide stockée dans le réservoir, la variation moyenne
de la porosité, la quantité de carbone entrainée par l'aquifere et la diminution du gaz résiduel. Une
étude préalable effectuée nous a permis de voir 'effet important de la dispersion stochastique sur la
diminution du gaz résiduel d’environ 74% de la variance expliquée et d’environ 64% sur le carbone
evacué par l'aquifere mobile. Ces réponses ont donc été traitées et mises en annexes (G4 et G5).
On peut noter cependant une part de vérité dans ces résultats qui ont montré que la quantité de
carbone évacuée par 'aquifere dépend en partie des conditions initiales de la pétrophysique, ce qui
est tout a fait logique car comme ’a montré (De Lucia M., [2008]), et que nous avons également
confirmé dans la partie III, la variabilité apportée a la perméabilité favorise la création de chemins
préférentiels. Ainsi dans le cas traité ici, si la portée de la pétrophysique augmente, cela favorisera
la chenalisation du champ, I'apparition de chemins préférentiels (de digitations). Ainsi, le temps
de percée sera réduit, I’aquifere s’echappera plus rapidement, sera donc moins en contact avec les
minéraux, le COq résiduel présents. Ce qui reduira la quantité de carbone évacuée par I'aquifere.

Néanmoins nous avons noté une faible influence de la dispersion stochastique dans les résultats
des plans d’expériences sur la quantité de carbone stockée et sur la variation moyenne de porosité
dans le réservoir. Ce qui nous permet d’exploiter avec plus de pertinence les résultats des simu-
lations, plus de 99% de la variance expliquée. Ceux-ci ont permis de montrer 'effet important de
I’étendue de la tache de la dolomie, la portée du champ de dolomie seuillé sur le carbone stocké.
En effet on a montré que quelle que soit la valeur du palier de la dolomie, la quantité de carbone
stockée augmente lorsque la portée (I’étendue de la tache) de la dolomie augmente. En effet comme
Pa précisé (Lasaga A., [1998]), la précipitation d’un minéral est liée & sa surface spécifique. Ainsi si
létendue de la tache de dolomie est élévée, cela favorisera une surface réactive importante (car les
grains de dolomie seront mieux répartis et offriront une meilleure surface de contact avec les autres
minéraux et 'aquifere). Ce qui conduira a plus de précipitations de carbonates dans le réservoir.
Les interactions entre le palier et le seuillage de la dolomie ont aussi montré que si I’étendue spatiale
de la dolomie (portée) est élevée alors on stockera moins de carbone lorsque le palier augmente,
et inversement dans le cas des petites étendues (portées) de dolomie, on stockera plus de carbone
lorsque le palier augmente.

On peut également noter 'effet similaire obtenu sur la variation de la porosité moyenne, dans
le sens ou la précipitation du minéral favorisera la diminution de la porosité moyenne. Ainsi les
résultats ont montré que la porosité moyenne diminue lorsque I’étendue de la tache de dolomie ou
la portée du champ de dolomie seuillé augmente. On peut voir également 'effet des interactions
avec le palier.

Dans ces résultats, la calcite joue également un role tres important, les conditions des simulations
ont été réalisées de telle sorte que la calcite précipite et contribue également a la modification de la
porosité moyenne dans le réservoir. Dans le modele étudié, la calcite majoritaire n’a pas été étudiée
directement, elle a été déduite en respectant la relation de fermeture imposée par COORES. Son
impact peut donc étre analysé et déduit par la relation de fermeture. Il est important de remarquer
que hormis les variations de ’étendue des taches de dolomie, les petites erreurs sur le calage du
variogramme pour les autres parametres de X; & X3 et de Xg & Xg (& savoir Ueffet de pépite, le palier
et la portée de la pétrophysique; le palier, la portée et l'effet de pépite des silicates) n’entrainent
pas de modifications importantes sur les réponses étudiées dans ce modele a savoir : le carbone
solide stocké et la variation de la porosité moyenne.

Dans la suite nous essaierons d’analyser et de comprendre plus en détail I'effet de la dolomie par
des simulations complémentaires et des considérations physiques.
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Expériences supplémentaires
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Nous allons dans ce chapitre faire une série d’expériences supplémentaires a dolomie constante,
afin de confirmer et comprendre plus en détail avec une dimension plus physique les résultats
obtenus précédemment.

12.1 Simulation a quantité de dolomie constante

L’étude consiste a faire varier ici les taches qui représentent I’étendue de la dolomie en mainte-
nant dans le réservoir une quantité de dolomie constante dans tous les cas étudiés :

— On simule un champ de dolomie de variogramme gaussien, de moyenne 0.025, de o = 0.05 et
de portée = 4 mailles.

— On applique ensuite trois seuillages & ce champ simulé soit : S1 = 0.0267, S2 = 0.025, S3 =
0.024.

— On normalise & une méme quantité totale de dolomie (QTD) = 160,59. Ce qui nous donne
au final les champs suivants :
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FIGURE 12.1 — Variogrammes, histogrammes et champs a répartition spatiale de dolomie croissante
avec une quantité totale de dolomie constante

On remarque sur les figures 12.1, en particulier sur les champs et les histogrammes, que si les
taches de dolomie sont peu représentées, leur proportion est élevée. Ceci est di a la contrainte
de dolomie constante imposée. Ainsi le passage des petites taches aux grandes taches diminue la
proportion moyenne de dolomie dans les taches de 25% & 5% jusqu’a 0.5%.

On se place ici dans le cas de la configuration 2 présentée au (chapitre 9.1) ou 'aquifere (neutre)
rencontre le réservoir contenant du COg libre en saturation résiduelle dans les conditions telles que
I’eau est la seule phase mobile. On analyse et on compare les résultats obtenus dans les différents
cas présentés apres utilisation du simulateur COORES.
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Carbone total stocké dans les carbonates
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FIGURE 12.2 — Carbone stocké sous forme de dolomie dans les 3 cas étudiés : CSgppnp :Carbone
stocké dans le champ composé de petites taches de dolomie ; CSgpomoyen : Carbone stocké dans le
champ composé de taches moyennes de dolomie ; CSgyo5up : Carbone stocké dans le champ composé
de grandes étendues de dolomie

On analyse les résultats obtenus, figure 12.2, pour les simulations a dolomie constante. Les
graphes du carbone stocké dans les carbonates montrent que lorsque la taille (étendue) des taches
de dolomie augmente, (lorsque la portée augmente), on stocke plus de carbone sous forme de car-
bonates (calcite + dolomie). Comme nous ’avons montré dans le chapitre des plans d’expériences,
la quantité de carbone stockée dans le champ de dolomie seuillé dépend en partie de I’étendue de la
répartition spatiale de la tache de dolomie (de sa portée). Ainsi plus la portée du champ de dolomie
seuillé (étendue de sa tache) sera élevée, plus on stockera du carbone sous forme de précipitation
de carbonates (calcite + dolomie) dans le champ. L’observation des graphes du carbone stocké sous
forme de dolomie ont permis de tirer les mémes conclusions.

Ainsi la quantité totale constante de dolomie imposée dans les champs de cet exemple n’a pas
d’influence significative sur le stockage de carbone dans la dolomie. L’un des parametres important
reste ’étendue de la tache de dolomie. Ce parametre peut se justifier comme nous ’avons décrit par
Péquation physique de précipitation de (Lasaga A (1998) qui montre que le stockage du carbone
est proportionnel a sa surface réactive.

Ainsi on peut affirmer que pour une méme quantité de dolomie, les grains répartis sur un espace,

une tache plus grande seront moins regroupés entre eux et offriront une meilleure surface de contact
avec le milieu extérieur (eau 4 autres minéraux), ainsi une meilleure surface réactive. Contrairement
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aux regroupés sur une petite tache ou la surface réactive sera réduite. Cela est également liée a la
proportion de dolomie présente dans les taches.

Nous effectuons par la suite une autre série d’expériences a répartition spatiale de dolomie
constante dans trois cas distincts tout en conservant une méme quantité de dolomie.

12.2 Simulation a quantité et répartition spatiale de dolomie constante

On simule ici des champs a quantité totale de dolomie (QTD) constante, figure 12.3 avec en
plus ici une répartition spatiale constante dans les trois cas étudiés.

Champ de dolomite aprés seuillage Variogramme dolomite Histogramme dolomite seuillée
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FIGURE 12.3 — Variogramme, histogrammes et champs de quantité et de répartition totale de

dolomie constante.

— Nous avons simulé tout d’abord des champs de dolomie avec différentes portées :

mailles, P2 = 4 mailles et P3 = 10 mailles.

P1 =2

— Nous avons effectué par la suite différents seuillages S1 = 0.0249; S2 = 0.025; S3 = 0.0251.
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12.2. SIMULATION A QUANTITE ET REPARTITION SPATIALE DE DOLOMIE
CONSTANTE

— Ainsi apres seuillage et normalisation on obtient les différents champs de dolomie présentés
(figure 12.3).

Nous avons reproduit des champs seuillés avec des portées croissantes équivalentes. On part de
taches plus petites et plus dispersées en allant vers des taches plus compactes. Dans chaque champ
simulé la répartition de la dolomie (présence de dolomie tache en rouge) est la méme que celle du
vide (absence de dolomie tache en bleue).

On décide de se placer ici dans le cas de la configuration 3 présenté au chapitre 9.1 ou de I'eau
acide contenant du CO» dissous envahit le réservoir. On obtient les résultats suivants : On observe
la quantité de carbone stocké dans le réservoir sous forme de carbonates (calcite 4+ dolomie).

Evolution du carbone stocké
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FIGURE 12.4 — Quantité totale de carbone stocké dans le réservoir pour trois portée du champ de
dolomie seuillé : P = 2, 4, 10.

On remarque également ici que 1'on stocke plus de carbone dans le réservoir pour les grandes
portées du champ de dolomie seuillé comme nous pouvons le voir sur la figure 12.4. Plus la dolomie
est dispersée dans le champ (cas des petites portées) moins 'on stocke de carbone solide. A partir
de t = 500 ans on pour les grandes portées, le stockage de carbone est plus important. Cependant
a la fin de la simulation, & t = 2000 ans les courbes se rejoignent.

Une des interprétations possibles est de dire qu’a partir de cette date, (t = 500 ans) I'aqui-
fere se déplacant dans le réservoir rencontre des configurations de répartition spatiale (étendues
de la tache de dolomie) différentes. Ce qui donc va jouer sur sa capacité de stockage et augmen-
ter ainsi son potentiel de stockage lorsque les taches de dolomie sont moins dispersées, offrant ainsi
une surface réactive plus importante au contact de ’aquifére mobile et des autres minéraux présents.
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CHAPITRE 12. EXPERIENCES SUPPLEMENTAIRES

Aux alentours de t = 1800 - 2000 ans, les quantités de stockage des trois cas étudiés s’équilibrent,
ce qui pourrait éventuellement s’expliquer par le fait qu’a la fin des simulations, 'aquifére ayant
traversé presque tout le champ a donc nécessairement rencontré toute la répartition spatiale de
dolomie dans les 3 cas étudiés. Ainsi puisque nous travaillons & répartition spatiale et quantité de
dolomie constante, on peut supposer que cette quantité de dolomie est équitablement répartie sur
les taches de dolomie, ce qui nous donne une surface réactive totale plus ou moins équivalente dans
les trois cas étudiés. Il est donc normal que la quantité de carbone stocké semble proche a la fin
des simulations quand l'aquifere aura traversé tout le réservoir.

12.3 Conclusions sur les expériences supplémentaires a dolomie
constante.

En définitive ces expériences supplémentaires effectuées a quantité de dolomie constante ont
permis de montrer le role important des taches de dolomie dans le champ carbonaté. On a pu
confirmer ainsi dans les premiéres expériences réalisées a quantité de dolomie constante, qu’une
grande étendue de la tache de dolomie entraine une surface réactive plus importante, favorisant les
réactions de précipitation de carbonates dans le réservoir. Ceci est également lié a la proportion de
dolomie présente dans les taches. Ainsi, plus I’étendue de la tache de dolomie sera élevée, plus on
stockera du carbone solide dans le réservoir. Ces résultats sont bien en accord avec ceux obtenus
dans les plans d’expériences définis dans les sections précédentes.

Les autres expériences effectuées ont confirmé ces résultats et ont surtout montré que si la do-
lomie est composée de petites taches dispersées dans le champ, ce qui équivaut a une faible portée
dans le champ de dolomie correspondant, cela aura tendance a réduire la capacité de stockage lors
du passage de ’aquifere. Cependant de grandes taches plus compactes de dolomie favoriseraient le
stockage des carbonates dans le réservoir au cours du temps. Aussi on a pu voir que ces trois confi-
gurations a répartition spatiale de dolomie constante ont la méme capacité de stockage uniquement
si 'on se place a la fin des simulations lorsque 'aquifere aura traversé tout le champ traduisant
ainsi des surfaces réactives équivalentes.
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Conclusion

Le stockage géologique du COs, apparait comme une solution possible permettant de réduire
I’émission des gaz a effet de serre. Les codes de transfert réactifs sont devenus des outils indispen-
sables pour pouvoir connaitre et anticiper les comportements des réservoirs géologiques a court et
a long terme.

L’un des objectifs de cette these fut de montrer 'impact de la variabilité initiale des réservoirs
géologiques sur le stockage souterrain du COsz. Ainsi, nous avons défini les réservoirs (gréseux et
carbonatés) du stockage du CO;. Nous nous sommes calés sur le Dogger du Bassin de Paris; des
sondages recueillis sur des affleurements et sur les sites de stockage nous ont permis de reconstituer
au laboratoire la variabilité géochimique et minéralogique de ces réservoirs. Des variogrammes ont
été calculés a partir des sondages verticaux, et une transformation a été appliquée en vue de déter-
miner leur correspondance dans les champs horizontaux & deux dimensions. Des modeles linéaires
de corrégionalisation ont été utilisés afin de simuler conjointement les différentes variables corrélées.
Ces mémes méthodes de simulations multivariables, appliquées a la pétrophysique ont permis d’ob-
tenir des champs de porosité et de perméabilité corrélés. Des études similaires, effectuées sur les
échantillons de Ravenscar ont contribué a reconstituer la variabilité minéralogique et pétrophysique
des réservoirs gréseux.

Les réservoirs carbonatés ont été calés le mieux possible sur les données du Bassin de Paris.
Des champs de dolomite seuillés et également non seuillés ont été simulés en vue de comparer les
résultats avec le systeme homogene. En effet, le réservoir carbonaté contenant le champ de do-
lomite seuillé a un comportement chimique différent du réservoir homogene. Il a été montré que
ce champ hétérogene stocke du carbone majoritairement sous forme de calcite précipitée et tres
peu sous forme de dolomite. Cependant afin de comparer les résultats avec le cas homogeéne, nous
avons utilisé le réservoir hétérogene contenant le champ de dolomite non seuillé qui se comporte (en
terme de réactions) comme le cas homogene. C’est-a-dire qu’il dissout de la calcite et du clinochlore
entrainant la précipitation de la dolomite. Il a été montré que le champ hétérogene favorise le sto-
ckage du carbone sous forme de dolomite et diminue la quantité de carbone entrainée par 1’aquifere
mobile. Les autres parametres opérationnels ont été également observés. L’étude de I'influence de
variabilité de la portée (& tirage aléatoire fixé) du champ de dolomite a été effectuée, et a mon-
tré que celle-ci (la variabilité de la portée) n’a pas d’effet sur les différents parametres opérationnels.

Nous avons pu voir 'effet de I’aquifére mobile, nous avons montré que celui-ci évacue une quan-
tité importante de carbone provenant du gaz résiduel. Ainsi dans le réservoir sans déplacement
d’aquifere, la précipitation des carbonates est majoritaire, ce qui est tout a fait logique, car la
présence du gaz résiduel (non évacué par I'absence d’aquifere mobile) facilite les réactions dans le
réservoir. L’aquiféere mobile (neutre), a donc un effet d’atténuation de l'acidité du réservoir empé-
chant ainsi le colmatage du réservoir en limitant les réactions de précipitation de la dolomite.

Nous avons étudié aussi 'effet de la variation de la portée de la pétrophysique a tirage fixé,
sur les différents parametres opérationnels de stockage. On a pu voir un léger effet de la portée de
la pétrophysique sur le carbone stocké dans le réservoir. Les grandes portées de la pétrophysique
(perméabilité et porosité) favoriseraient le stockage du carbone solide sous forme de précipitation
de la dolomite, entrainant ainsi la diminution de la porosité résultante. On a pu montrer également
que leffet des grandes portées sur le carbone solide évacué par I'aquifere est plus visible. En ef-
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fet I'aquifere évacuerait plus de carbone solide pour les petites portées de la pétrophysique, et le
systeme se rapprocherait du cas homogene pour les faibles portées de la pétrophysique. Ainsi en
appelant :

Acaqu(portée) : l'incertitude observée sur le carbone entrainé par l'aquifere mobile due aux
effets de la variabilité de la portée.
Acaqu(hétérogénéité /homogene) : I'incertitude observée sur la différence entre le flux de carbone
dissous sortant et entrant lors du passage du cas homogene au cas hétérogene.)
On remarque que les effets de la portée et l'incertitude observée en passant du cas homogene au
cas hétérogene sont du méme ordre de grandeur pour le parametre quantité de carbone entrainé
par ’aquifere, et tres petite pour le carbone solide stocké :
soit Acqqu(portée) = 80%Acaqu(hétérogénéité /homogene).

Nous pouvons donc retenir finalement que la variabilité initiale apportée au systéme a un effet
sur les parametres opérationnels de stockage. Aussi, si nous comparons les résultats au cas ho-
mogene, on peut affirmer que l'utilisation de champs non perturbés (hétérogenes) entrainerait des
erreurs dans les résultats.

Dans la suite de notre étude, nous avons pu voir 'effet de la perturbation de la minéralogie et
nous avons montré que cet écart est plus important que celui de la pétrophysique sur le stockage du
carbone solide. Cependant la variabilité de la pétrophysique a bien un effet plus important que celui
de la minéralogie sur la quantité de carbone entrainée par ’aquiféere mobile. En effet le stockage du
carbone solide, diminue la quantité de carbone qui doit étre évacuée a ’extérieur du réservoir.

Une étude a également été effectuée sur la dispersion stochastique et a montré I'effet important
de cette dispersion sur tous les parametres opérationnels. Cette dispersion statistique est plus im-
portante que l'effet dii a la variabilité de la portée et quasiment du méme ordre de grandeur que
les autres effets mesurés au chapitre 9.6.5.

Dans une derniere partie, nous avons établi un modele de plans d’expériences afin de pouvoir
étudier en limitant le nombre d’expériences a réaliser 1’effet de la variabilité de toutes les entrées sur
les différentes réponses sélectionnées. Nous avons défini trois différents poles et nous nous sommes
intéressés a différents facteurs qualitatifs et quantitatifs, ce qui nous a donné un total de 8 facteurs
en entrée. Soit 28, 256 expériences & réaliser dans le plan factoriel complet. En utilisant le plan
fractionnaire & 2 niveaux, on obtient 2°, soit 32 expériences & réaliser finalement. Le plan d’expé-
riences étant construit, nous avons réalisé les simulations sur le réservoir du Dogger a champ de
dolomite seuillé. L’étude effectuée par les plans d’expériences nous a permis de montrer I'effet de la
variabilité initiale des minéraux et de la pétrophysique sur les parametres opérationnels de stockage
sélectionnés.

Une étude préalable nous a permis de montrer l'effet de la dispersion numérique sur certains
résultats tels que la diminution du gaz résiduel d’environ 74% de la variance expliquée et d’environ
64% sur le carbone evacué par I’aquifere. Ces résultats du plan d’expériences n’ont pas été exploités
dans le rapport et ont été mis en annexes (G5 et G6). Néanmoins on peut noter une part de vérité
dans ces résultats qui ont montré que la quantité de carbone évacuée par ’aquifere dépend en par-
tie des conditions initiales de la pétrophysique, ce qui est en accord avec les résultats montrés par
Marco De Lucia, que nous avons confirmons également par nos simulations : les grandes portées
la pétrophysique, favorisent la création de chemins préférentiels, la chenalisation du champ. Ainsi,
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l'aquifere moins en contact avec les minéraux evacuera moins de carbone lorsque la portée sera
élévée.

Nous avons noté néanmoins, une faible influence de la dispersion numérique dans les résultats
des plans d’expériences sur la quantité de carbone stocké et sur la variation moyenne de porosité
dans le réservoir. Ce qui nous permet d’exploiter avec plus de pertinence les résultats des simula-
tions, plus de 99% de la variance des résultats est due a l'effet des variables et du modele choisi (ce
qui nous donne un tres faible effet di & la dispersion numérique). Ainsi ces résultats ont permis de
montrer U'effet important de I’étendue des taches de la dolomite, (la portée du champ de dolomite
seuillée) sur le carbone stocké. Quelle que soit la valeur du palier de la dolomite, la quantité de
carbone stocké sous forme de précipitation de carbonates augmente lorsque la portée, I’étendue de
la tache de la dolomite augmente. Comme on I’a précisé Cf Lasaga A. (1998)), la précipitation d’un
minéral est liée & sa surface spécifique, ainsi plus ’étendue de la tache de dolomite est élévée, plus
on stockera de carbonates dans le réservoir. On pourra noter aussi ’effet des interactions avec le
palier, ainsi dans le cas des grandes répartitions spatiales (portée) de dolomite, on stockera moins
de carbone lorsque le palier augmentera, et inversement dans le cas des petites étendues (portées)
de dolomite, on stockera plus de carbone lorsque le palier augmentera.

L’effet inverse est obtenu sur la variation de la porosité moyenne, dans le sens ou la précipitation
du minéral favorisera la diminution de la porosité moyenne.

Il est important de remarquer que hormis les variations de 1’étendue des taches de dolomite,
les petites erreurs sur le calage du variogramme pour les autres parametres n’entrainent pas de
modifications importantes sur les réponses (carbone solide stocké et la variation moyenne de la
porosité) qui sont trés peu sensibles a ces parametres.

Des expériences supplémentaires effectuées a quantité de dolomite constante ont permis de
confirmer les résultats et de montrer ainsi le réle important de la répartition spatiale des taches de
dolomite sur les différents parametres opérationnels retenus. Ainsi une plus grande hétérogénéité
du réservoir géologique semble donc améliorer la réactivité chimique pour le stockage du COs.

151



Conclusion

Perspectives

— En définitive ces études nous ont permis d’approfondir notre compréhension des systemes
hétérogenes et de voir leur impact sur les parametres de stockage. Nous avons simulé des
réservoirs hétérogenes a champ de dolomite seuillé et non seuillé. Ces deux types de réser-
voirs & dolomite seuillé et non seuillé ont présenté des comportements chimiques différents, il
serait donc judicieux de mieux se pencher sur ces systemes et comprendre plus en détail les
différentes réactions chimiques qui ont lieu dans ces réservoirs.

— Davantage de données pétrophysiques et minéralogiques seraient également nécessaires, afin
de mieux caler nos modeles géostatistiques. ce qui nous éviterait d’utiliser un coefficient mul-
tiplicatif pour le passage aux champs horizontaux et d’obtenir directement des variogrammes
horizontaux. Cependant la collecte de données minéralogiques reste tres difficile a réaliser.

— Toutes nos simulations ont été effectuées sur des champs horizontaux a deux dimensions, il
serait également intéressant de représenter des champs a trois dimensions X,Y,Z, en tenant
compte de configurations géologiques différentes, ’ajout de failles, de barrieres argileuses et
ainsi d’observer le comportement de ces réservoirs a trois dimensions lors du stockage géolo-

gique.

— Dans les simulations effectuées, I’eau du réservoir a chaque maille rencontre la méme com-
position minéralogique en proportions différentes. Ainsi on s’attend donc & avoir le méme
type de réactions chimiques a t fixé dans les différentes mailles. Cependant il serait également
avantageux que des minéraux soient absents de certaines mailles, ce qui permettrait d’avoir
des compositions minéralogiques différentes dans les mailles, et entrainerait des réactions chi-
miques différentes parfois imprévisibles.

— Les simulations des plans d’expériences effectuées dans la partie 4 ont concerné uniquement
les réservoirs carbonatés a champ de dolomite seuillée. Il serait également intéressant d’étudier
un modele de plan d’expériences sur les réservoirs carbonatés a champ de dolomite non seuillé
( ou le systéme chimique a un comportement identique au cas homogene), avec des salinités,
des coefficients cinétiques différentes afin de voir I'effet de la variabilité sur les parametres de
stockage dans ce cas.

— Les résultats des plans d’expériences ont mis en exergue le role important des taches de do-
lomite sur le stockage du carbone solide. Ainsi on pourrait essayer de comprendre par des
considérations physiques plus approfondies le role important de la taille des taches en les com-
parant avec la surface réactive et en faisant des liens avec les différentes portées des champs.
A quantité de minéral égale, un fluide plus lent pourra réagir davantage qu’un fluide plus
rapide. Mais on a vu que 1’étalement spatial des réactions compte aussi, une plus grande hé-
térogénéité semblant améliorer la réactivité chimique. Ces remarques pourraient encourager a
définir un nombre adimensionnel (sous toute réserve) faisant intervenir la portée de la variabi-
lité, le parametre de cinétique chimique et la vitesse du fluide tel qu’il soit par exemple égal & :

ﬁ ot v est la vitesse du fluide (LT 1), k le coefficient de la loi cinétique de dissolution
ou croissance du minéral concerné (T~'L~2) et a la portée du variogramme du minéral (L),

sorte de nombre de Damkohler incluant 'effet de variabilité spatiale.
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Annexe A

Gaz a effet de serre et solutions
envisagées

A.1 Les gaz a effet de serre

Face a 'augmentation inquiétante des concentrations des Gaz a Effet de Serre dans I'atmo-
sphere, toutes les voies sont mises en ceuvre pour trouver des solutions techniquement possibles et
économiquement acceptables pour réduire la quantité de Gaz a Effet de Serre. Cet accroissement,
da pour l'essentiel aux activités humaines va engendrer des désordres climatiques (+ 2 & + 7°C
d’augmentation de la température d’ici & 2100), des catastrophes naturelles a répétitions, fonte des
glaciers, élévation du niveau de la mer (9-88cm), & la mise en danger de notre planéte avec le rythme
actuel.

Les principaux GES sont :

1. La vapeur d’eau avec 55% de contribution

2. Le dioxyde de carbone COq & 39%

3. Le méthane CH, & 2%

4. L’oxyde nitreux ou le protoxyde d’azote NoO & 2%
5. L’ozone O3 a 2%

Les GES industriels incluent :

5. Les halo carbones lourds ou fluorocarbones chlorés

6. Les molécules de HCFC-22 comme le fréon et le perfluorométhane
7. L’hexafluorure de soufre SF6.

La plupart des GES sont d’origine naturelle, certains d’entre eux sont uniquement d’origine an-
thropique, ou bien voient leur concentration dans I’atmosphere augmenter en raison de l'activité
humaine. C’est le cas en particulier de I'ozone, du COy et du CHy. Dans ’atmosphere de la terre,
la couche d’ozone filtre une partie des rayons ultraviolets émis par le soleil, responsables de cancers.
Cette couche protectrice serait menacée par la pollution, en particulier par les émissions massives
de gaz a effet de serre, qui montent dans la haute atmosphére et y catalysent la destruction de
l’ozone. Les des gaz d’échappement des moteurs de voitures, Les combustibles fossiles comme le
charbon, le lignite, le pétrole ou le gaz naturel rejettent le CO2 en grande quantité dans 1’atmo-
sphere. Si bien que seule la moitié est recyclée par la nature, et 'autre moitié reste en suspension
dans 'atmospheére et aggrave l'effet de serre. Les activités humaines dégagent donc une abondance
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de GES. Faire en sorte d’absorber et éliminer les Gaz a Effet de Serre, en particulier le dioxyde de
carbone, constitue un défi technologique et environnemental majeur dans la lutte contre le change-
ment climatique. Toutes les voies de recherche sont actuellement mises en ceuvre pour trouver les
solutions techniquement possibles et économiquement acceptables pour réduire la quantité de Gaz
a Effet de Serre dans ’atmospheére avec I'appui des programmes internationaux (Convention Cadre
des Nations Unies sur les Changements Climatiques).

A.2 Le protocole de Kyoto

L’entrée en vigueur du Protocole était subordonnée a la ratification d’au moins 55 pays, repré-
sentant au moins 55% des émissions de GES en 1990. Il est entré en vigueur le 16 février 2005, les
126 pays qui 'ont ratifié représentent 61,6% du total des émissions de GES de 1990. Pour aider les
pays a atteindre leurs objectifs, le protocole prévoit trois mécanismes de flexibilité :

1. Les échanges de permis d’émissions et de certificat de réduction d’émission entre les pays in-
dustrialisés (marché de permis négociables) : Ainsi, un pays ayant des émissions inférieures a son
objectif pourra revendre la différence & un autre pays, qui pourra dépasser ses émissions d’autant.
2. La Mise en ceuvre Conjointe (MOC). Cet article prévoit des projets de réduction d’émissions
entre les pays industrialisés. Un pays industrialisé peut investir dans un projet réduisant les émis-
sions d’un autre pays industrialisé, et rapatrier ces réductions d’émissions.

3. Le Mécanisme pour un développement Propre (MDP) : les pays industrialisés peuvent acquérir
des permis d’émission en échange de la mise en place de projet de développement visant a réduire
les émissions de GES ou a accroitre la séquestration de carbone dans les pays en développement.

Le protocole de Kyoto donne toute liberté aux pays sur les moyens qu’ils utilisent pour atteindre
leur objectif de réduction de GES. Les sites concernés sont ’ensemble des installations de combus-
tion d’une puissance calorifique de plus de 20 MW (sauf déchets dangereux ou déchets municipaux),
ainsi que les installations comme les Raffineries de pétrole, cokeries, production de ciment...

On note aussi la création du GIEC (Groupe d’expert Inter gouvernemental sur I’Evolution du
Climat) créé en 1988 qui a pour but principal d’évaluer les risques liés aux changements clima-
tiques, en faisant un bilan des différents travaux de recherche et qui a des rapports alarmants dans
son bilan 2007 sur le réchauffement climatique. Ainsi plusieurs mesures ont été prises pour limiter les
émissions de gaz a effet de serre dont : le développement des énergies renouvelables, la construction
de voitures électriques, d’éoliennes, la sensibilisation de la population a limiter la pollution.

A.3 Séquestration géologique du CO,

Parmi I'ensemble des mesures susceptibles de réduire les émissions anthropiques de dioxyde de
carbone, la capture et le stockage géologique constituent une approche tres prometteuse pour les
années a venir. La séquestration géologique du dioxyde de carbone, consiste a le capter au niveau
des principales sources d’émissions industrielles (Sites pétroliers, centrales thermiques, cimenteries)
a le séparer des autres gaz rejetés, puis a l'injecter dans les formations géologiques appropriées
(gisements de pétrole et gaz naturels épuisés, réservoirs salins profonds, gisements de charbon in-
exploités) ou il est stocké. Cela est un défi industriel pour le développement durable et représente
I'une des solutions porteuses d’avenir pour réduire les émissions de COs industriel. Il faut pouvoir
le stocker pendant des durées suffisamment longues pour couvrir au maximum la période pendant
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laquelle le probleme des émissions de COs risque de demeurer critique, et pouvoir garantir la fiabi-
lité des stockages sur le tres long terme et apprécier son impact environnemental.

Selon I’Agence Internationale de I’Energie, la capture et le stockage du COy pourraient per-
mettre de réduire énormément les émissions liées a la production de 1’électricité d’origine fossile.
A Theure actuelle, au total, les quantités rejetées dans ’atmosphere sont environ 30 milliards de
tonnes par an. La crédibilité du stockage s’appuie sur l'existence depuis plusieurs millions d’années
des gisements naturels de COq (le sud de la France par exemple) et est renforcée par la réalisation
d’expériences de démonstration a grande échelle sur plusieurs sites a travers le monde (Weyburn
USA, Sleipner Norvege, RECOPOL en Pologne, ...). En ce qui concerne I'union européenne on
envisage une réduction de 20% des émissions d’ici 2020. Il existe plusieurs possibilités de stockage :

1. Le stockage au fond des océans :
2. Le stockage dans les gisements de pétrole et gaz naturels épuisés ou en voie d’épuisement ;
3. Le stockage dans les aquiféres salins profonds ;
4. Le stockage dans les veines de houille ;

A.4 Gisements de pétrole et gaz naturel

Les gisements de pétrole et de gaz naturels épuisés représentent un potentiel de stockage tres

intéressant estimé entre 800 et 2000 Gt (milliards de tonnes) de COg, pour un cott de stockage
estimé & quelques euros par tonnes de COs. En effet, les gisements de pétrole et de gaz naturels
épuisés sont géologiquement bien connus (plus d’un siecle d’une exploitation intensive), des milliers
de ces gisements arrivent en fin de production et certains d’entre eux pourraient constituer des
sites tres intéressants de séquestration géologique du dioxyde de carbone. Lors de la récupération
assistée du pétrole on fait appel souvent a des techniques de récupération secondaire permettant
de doubler les quantités produites (30-60 %), qui consistent par exemple & injecter de ’eau ou un
gaz (miscible) ayant pour avantage de maintenir la pression du réservoir et faciliter le déplacement
de Thuile jusqu’au puits d’extraction. C’est-a-dire que le gaz se diffuse a 'intérieur du gisement et
agit physiquement sur I’huile en créant une poussée vers les puits de production.
Dans le cas des gisements de gaz, il n’existe pas de réalisation concrete aujourd’hui de stockage du
CO4 dans les réservoirs de Gaz Naturel, méme si les projets semblent devoir se multiplier (projet
de Gaz de France sur K12-B en Mer du Nord hollandaise, British Petroleum BP). On considere
aujourd’hui comme intéressante 1’injection de COo dans les réservoirs épuisés de gaz naturel & des
fins de séquestration. Les spécialistes envisagent méme de parvenir, par ce procédé a récupérer
la petite quantité de gaz naturel encore piégé en profondeur (5%), ce qui permettrait d’ailleurs
de compenser au moins une partie des couts de séquestration. Ils ont appelé ce procédé CSEGR
(Carbon Sequestration with Enhanced Gas Recovery). L’idée est donc d’injecter le CO a distance
des puits de production et de tirer partie de la pressurisation du réservoir pour chasser le gaz naturel
encore en place qui est a une pression insuffisante pour s’évacuer naturellement. Le principal point
critique reste ’éventuel mélange des gaz ce qui enleverait beaucoup d’intérét a la méthode.

A.5 Aquiferes Salins profonds

Les aquiferes sont des structures particulierement répandues dans les bassins sédimentaires qu’ils
soient continentaux ou océaniques. Ils sont constitués de roches poreuses et perméables. La pro-
fondeur de ces formations (700 & 900 m) et leur contenu élevé en sel rendent inadaptés certains

165



ANNEXE A. GAZ A EFFET DE SERRE ET SOLUTIONS ENVISAGEES

aquiferes en tant que ressources en eau potable ou en eau d’irrigation. Les aquiféeres ont déja fait
objet de stockage temporaire de gaz naturel a valeur commerciale et constituent en fait un lieu
approprié pour la séquestration du COs. Le mécanisme principal de piégeage est ici la dissolution
du gaz dans 'eau et efficacité de stockage dépend de nombreux facteurs, notamment relatifs aux
équilibres géochimiques qui vont s’établir entre le CO4, I’eau et la roche ; mais en premier lieu, c’est
la géologie du réservoir et celle de sa roche de couverture qui seront déterminantes. Ces caracteres
sont tres spécifiques a chaque site et, au sein d’un méme bassin sédimentaire, il peut exister d’impor-
tantes variations. Contrairement au piégeage de CO2 dans les gisements pétroliers et gaz naturels
épuisés, 'injection du CO2 dans les aquiferes salins profonds, ne se solde pas par la récupération
d’un produit valorisable commercialement. L’objectif principal est donc purement environnemental
et ne s’inscrit que dans la lutte contre les GES. Cette solution présente le plus grand potentiel en
terme de capacité de stockage (2000-10 000 Gt).

A.6 Stockage dans les veines de houilles non exploitées

Le stockage du dioxyde de carbone CO4 dans les veines de charbon non exploitables, qui ne sera
pas détaillé ici présente un intérét tres particulier. En effet, les veines de charbon présentent des
caractéristiques intéressantes, en raison de leur capacité a adsorber préférentiellement le dioxyde de
carbone COa,, a la place du méthane CH4 naturellement présent dans les charbons. Ce mécanisme
de piégeage du CO2 provoque la libération du CH4 qui peut ainsi étre récupéré dans les puits de
production et qui offre un atout économique potentiellement attractif. Le parameétre clé de ce type
de stockage est certainement la perméabilité de ce type de formation. Elle est en générale tres
faible par rapport aux roches constituantes les gisements d’hydrocarbures et les aquiferes adaptés
au stockage du COs. Dans ce cas, la possibilité d’injecter des quantités importantes de CO2, sans
multiplier les puits injecteurs, n’est pas garantie. La capacité mondiale de stockage dans les mines
de charbon non exploitables, serait de 1'ordre de 150 a 3000 milliards de tonnes.
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Annexe B

Quelques définitions et Etudes
préalables

B.1 Geéostatistique multivariable

La méthode de simulation géostatistique de Fourier Discrete utilisée nous permet de caractériser
la variabilité spatiale des champs étudiés. En présence de plusieurs variables, il est avantageux
d’utiliser les techniques de simulations multivariables qui permettent de simuler conjointement
plusieurs variables. Notre choix s’est porté sur la méthode de simulation de Fourier discrete. Cette
méthode, bien que difficile & mettre en ceuvre, a 'avantage d’étre rapide lors de 'exécution du
programme. Nous sommes partis du code en Fortran fourni par De Lucia,(2008) que nous avons
adapté et retranscrit en Matlab dans le cadre de ce travail. Nous ne détaillerons pas la méthode de
simulation de Fourier discrete, mais nous présentons les grandes lignes de 'algorithme.

B.1.1 Algorithme simplifié de la simulation par la méthode de Fourier discrete

Plusieurs auteurs ont explicité la méthode de simulation de Fourier discrete dans leurs travaux,
par exemple (Pardo-Iquzquiza et al [1993]), (Tingting Yao,[1998]).

Pour simuler un champ aléatoire de modele de variogramme, de moyenne et de variance connues :

— L’algorithme stipule de respecter les conditions de symétrie hermitienne afin d’obtenir au final
un champ a valeurs réelles. Ainsi si C(h) représente la covariance d’un champ Z(u) a valeurs
réelles, celle-ci doit étre d’abord discrétisée puis échantillonnée sur le champ, on double soit
les dimensions du champ, soit on rajoute la portée et 'autre moitié du champ est déduite par
symétrie hermitienne telle que pour :

C(h) = C(hn-t) (B.1)

Dans notre cas nous avons utilisé un algorithme de simulation hermitienne, fourni par De
Lucia (2006) extrait des codes de I'Université de Massachusset aux USA.

On effectue par la suite une transformation de Fourier discréte de la covariance, telle que :

S(w) = TED(C(h)) (B.2)
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Ce qui nous permet d’obtenir d’une part ce que nous appelons la densité spectrale S(w), et
Pamplitude spectrale A(w). On effectue d’autre part une simulation uniforme de la phase
pour w € [0 : 2.7] en respectant également 'algorithme de symétrie hermitienne. Finalement
on tire le champ tel que :

Z2(w) = Alw).cap(~ig(w)) (B.3)

auquel on applique la transformation inverse de Fourier Discrete telle que ce qui nous permet
d’obtenir le champ Z(u) a valeurs réelles, la partie imaginaire étant quasiment nulle si la
symétrie hermitienne est bien vérifiée. On a donc :

Z(u) = TF Do (Z(w)) (B.4)

Finalement on obtient apres réduction et normalisation un champ aléatoire a valeurs réelles
de moyenne 0 et de variance 1. Avec uz moyenne et de variance o.
Zo(u) = 212 (B.5)
9z
Nous avons simulé un champ normalisé Z,(u) : de moyenne 0 et de variance 1 avec un modele
de variogramme donné. Cependant si nous souhaitons obtenir un champ de moyenne my et
de variance oz nous devons utiliser la transformation suivante.

Z(u) =0.Zy,(x) +m (B.6)

Lorsque 'on veut vérifier 'influence de différentes portées, on doit enlever 'effet du tirage
aléatoire. Pour cela on doit avoir le méme tirage aléatoire dans les différents champs avec des
portées différentes. Ainsi dans la construction du modele le méme germe ou tirage aléatoire
doit étre fixé pour les différents champs simulés, la dimension totale du champ doit également
restée inchangée.

B.1.2 Transformation lognormale a moyenne arithmétique constante

La simulation par transformée de Fourier discrete fournit un champ aléatoire normalisé de
moyenne 0 et de variance 1. Les champs étudiés que 1’on veut simuler sont a valeurs réelles positives.
On utilisera une transformation lognormale a moyenne arithmétique ou a moyenne géométrique
constante pour simuler des champs a valeurs positives. A moyenne arithmétique constante M, si Z
suit la loi LN(M,o0z7),Y deloi N(0,1) avec M moyenne du champ Z et o écart-type et m moyenne
du champ log(Z), la transformation arithmétique notée 7% log-normale donne :

Z8=T%Y) = M"Y =% (B.7)
E[Z) =M (B.8)
0% = M2.(e” — 1) (B.9)

B.1.3 Transformation lognormale & moyenne géométrique constante

A moyenne géométrique constante on a pour un champ de moyenne m et d’écart type o : avec
m et o moyenne et écart type du champ log(Z)

Z9 =TI(Y) = emto¥ (B.10)
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pg =€ (B.11)
o2
E[Z] =™t (B.12)
0_2 _ 2m+4o2[ o2 o
z=ce [e 1] (B.13)

On utilisera cette relation pour simuler les champs de type perméabilité qui ont une moyenne
géométrique constante. (Matheron G., [1965]), (Le Loc’h G., [1987])

B.2 Choix du maillage

B.2.1 Cas homogene sans déplacement d’aquifere
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F1GURE B.1 — Résultats pour le maillage 61 & 61 pour la calcite, le quartz et la porosité.
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FIGURE B.2 — Résultats pour le maillage 41 & 41 pour la calcite, le quartz et la porosité.
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F1GURE B.3 — Résultats pour le maillage 21 & 21 pour la calcite, le quartz et la porosité.
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FIGURE B.4 — Résultats pour le maillage 11 & 11 pour la calcite, le quartz et la porosité.

B.2.2 Etude du cas avec déplacement de I’aquifere
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FiGUuRrRE B.5 — Résultats obtenus pour le maillage 11 a t = 1000 ans pour la calcite, le quartz et la
porosité.
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Augmentation de la porosité x10° Dissolution de la calcite x10°

20 20 20
7 4 0
2 2
.g 'g
c 15 c 15
[} [
g o
5 10 g
S 10 S 10
3 3
5 5
[
2 5 % 5
a ]
pa 0 -

5 10 15 20 5 10 15 20
Longueur du champ en mailles ) Longueur du champ en mailles
Evolution du quartz x10°

20

Largeur du champ en mailles

5 10 15 20
Longueur du champ en mailles

FIGURE B.6 — Résultats obtenus pour le maillage 21 a t = 1000 ans pour la calcite, le quartz et la
porosité.
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FIGURE B.7 — Résultats obtenus pour le maillage 41 a t = 1000 ans pour la calcite, le quartz et la
porosité.
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FIGURE B.8 — Résultats obtenus pour le maillage 61 a t = 1000 ans pour la calcite, le quartz et la
porosité.

B.3 Homogénéisation ou conditions de changement d’échelle

Les contraintes fournies par le logiciel COORES nous obligent a travailler sur un nombre de
mailles restreint. Lorsque ’'on cherche a simuler numériquement des phénomenes physiques ou chi-
miques couplés a des déplacements de matiere en milieu poreux hétérogene, on se trouve confronté
a des problemes d’échelle de représentation des phénomenes : a partir d’une représentation détaillée
de la roche considérée, il faut construire une représentation plus grossiere ou l'on est capable de
réaliser des simulations numériques de transfert réactif.

L’idée de base est cependant de toujours remplacer un milieu hétérogene par un autre milieu
équivalent de sorte que la substitution soit équivalente pour certaines conditions. En effet quand
on remplace plusieurs valeurs par une seule, il y a évidemment une perte d’information. On n’ar-
rive a satisfaire que quelques criteres d’équivalence. Ces critéres sont nécessairement d’ordre tres
pratique. L’une des conditions principales est de vérifier que la nouvelle représentation conserve les
flux d’eau. Pour ce faire il faut aussi veiller a ce que les propriétés d’écoulement soient respectées
dans le systeme. (Jacquin & Legait, [1987]); (Le Thiez, [1989]); (Renard & de Marsily, [1997]).

En présence de diagenese minérale, on s’intéresse également & la conservation des bilans en terme
de transformation minérale. Il faut respecter les quantités de matiere ayant précipité ou s’étant
dissoutes dans la roche, pendant I'intervalle de temps considéré. Elles doivent étre identiques glo-
balement dans les deux systemes considérés. Mais le respect simultané de ces deux conditions n’est
pas toujours réalisable dans la pratique. Ainsi nous devons représenter les informations locales du
systeme : parametres pétrophysiques, teneurs des minéraux, taille des grains... en un regroupement
de mailles plus grossieres de volume équivalent a I’ensemble des petites mailles considérées. On
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s’efforce dans le choix des mailles de respecter au mieux les hétérogénéités connues du réservoir
ainsi que les caractéristiques géométriques majeures qui gouvernent ’écoulement. Dans le cadre
de cette these, seuls les maillages réguliers sont utilisés. Les grandeurs telles que : la porosité, les
teneurs en minéraux qui sont rapportées en % volumique de la roche sont des grandeurs additives.
On s’intéresse uniquement au changement d’échelle de la perméabilité.

B.3.1 Calcul de la perméabilité équivalente

La perméabilité n’est pas additive, elle peut étre considérée par analogie a une conductivité
électrique comme ’ont démontré Cardwell et Parsons (1945). Si on considere un ensemble de
volumes poreux et une direction d’écoulement d1, la perméabilité équivalente de cet ensemble dans
cette direction est la moyenne arithmétique des perméabilités selon d1 de chacun des volumes si
ceux-ci sont disposés en parallele. S’ils sont disposés en série, la perméabilité équivalente, selon d1,
est obtenue par une moyenne harmonique.

(Le Loc’h [1987]) et (Duquerroix [1993]) ont proposé une méthode de mise a ’échelle qui
repose sur cette analogie électrique dans le cas ou l’'on se place dans le sens de 1’écoulement, et
celui-ci est horizontal on obtient des perméabilités moyennes horizontales, notées Kj,.

Soit une matrice de valeurs K j, ou (i,j) représentent l'indice de ligne et de colonne. La méthode
consiste a effectuer d’une part :

— Des moyennes arithmétiques des K;; pour chaque série j de la matrice, suivie par la suite
d’une moyenne harmonique des Kj,; résultants on obtient Kp;

— Et d’autre part : des moyennes harmoniques des K; ; pour chaque série i de la matrice, suivie
d’une moyenne arithmétique des K}, résultants on obtient alors K}2. Selon le méme principe,
on peut calculer les perméabilités verticales équivalentes.

11 a été montré empiriquement par (Cardwell et Parsons [1945]) que la permébilité K}, obtenue
représente un maximum de perméabilité que ’on note Kp;,q, €t que la perméabilité Ko représente
un minimum de perméabilité que ’on note Kp;,:,- La moyenne retenue est la moyenne géométrique
de ces deux valeurs.

En définitive, la perméabilité d’un milieu 2D lognormal isotrope est donnée par la relation avec
la moyenne géométrique des Kppmin €t Kpmaz, On obtient :

Keq =V Khmin-Khmax

B.3.2 Application a un champ de perméabilité

On utilise la méthode de simulation a moyenne géométrique fixée présentée précédemment. On
simule ici un champ aléatoire de perméabilité de loi lognormale. Avec ¢ = 0.1, pour le champ
normal log(K) et m = 50mD pour le champ de perméabilité K. Les dimensions du champ sont de
240 * 240 mailles, la portée est fixée & 30 mailles. On effectue par la suite un changement d’échelle,
en utilisant la démarche expliquée ci-dessus pour le calcul de la perméabilité équivalente. On calcule
les Kpmin €t Kpmae en utilisant les combinaisons des moyennes harmoniques et arithmétiques et
en passant a une grille réguliere de maillage 80 * 80 comme nous pouvons le voir sur la figure B.9.
Les valeurs de la perméabilité sont exprimées en (mD).
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FiGUurE B.9 — Changement d’échelle du champ de perméabilité, variogramme et histogramme.

Cette étude nous permet de passer d’'un maillage fin & un maillage plus grossier de méme
moyenne géométrique équivalente. Ainsi nous sommes passés d’un maillage 240 * 240 & un maillage
80 * 80.

Lors du passage de la grille de simulation géostatistique a la grille de simulation d’entrée du
logiciel COORES, il serait judicieux de simuler la grille géostatistique sur un maillage tres fin dans
le cas ol on s’intéresse a des maillages de tailles différentes, ou si le maillage est irrégulier, ou si
le milieux est hétérogene (Cf Marco De Lucia) et de passer par la suite, par homogénéisation au
maillage grossier utilisé dans COORES.

Comme nous ’avons précisé précédemment la limite en nombre de mailles du code de transfert
réactif nous conduit a utiliser un nombre restreint de mailles.

Dans notre étude nous utilisons un maillage régulier de 80 * 80 mailles, qui transcrit I'information
du champ de perméabilité sans trop de perte. Nous avons donc décidé dans la suite, de simuler
directement le champ hétérogene sur la grille d’entrée 80 * 80 de COORES. Nous n’effectuerons
donc pas de changement d’échelle de maillage.

175



ANNEXE B. QUELQUES DEFINITIONS ET ETUDES PREALABLES

Nous avons défini notre projet relatif au stockage géologique du COq, et avons présenté le logiciel
COORES utilisé dans les simulations déterministes. Celui-ci est composé d’un module géochimique
et d’un module de calcul d’écoulement développé en partenariat entre le centre Spin de I’Ecole des
Mines de St Etienne et 'IFP.

Une condition initiale perturbée du réservoir doit étre simulée et utilisée en entrée du logiciel
COORES. Nous avons donc présenté la méthode de simulation géostatistique utilisée, basée sur la
transformation de Fourier discrete, et avons décrit les modeles linéaires de corrégionalisation et de
corrélation intrinseque qui s’appliquent dans notre cas. Ce qui nous permettra de reconstituer par
la suite des conditions initiales perturbées de fagon réaliste.

Aussi pour déterminer le maillage adéquat en entrée de COORES, une étude de maillage a été
effectuée et nous avons décidé de travailler sur des maillage fins aux alentours de 80 * 80 mailles qui
restituent sans trop de perte, I'information du réservoir a modéliser. Les simulations géostatistiques
seront de ce fait directement effectuées sur les maillages 80 * 80 correspondant au maillage d’entrée
de COORES ce qui nous évitera par la suite de passer par I’étape d’homogénéisation.
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Annexe C

Normalisation des données en entrée

de COORES

C.1 Normalisation des données en entrée de COORES

On considere un réservoir de stockage constitué d’éléments minéralogiques suivants : calcite,
dolomite, quartz, que I’on simule avec des parametres statistiques fixés. On pose :
Ominéraue = calcite + dolomite + quartz + porosité = Totalsimulé (C.1)

On remarque que ces données simulées indépendamment ne sont pas corrélées et leur somme
est supérieure a un.

1,40E+00 SRST L e B
Minéralogie simulée
1,20E+00
I IFRE | ! k | L
e L AR ‘MMMW
' o Quartz

S o Dolomite
6,00E-01 w : m Calcite

! ‘.‘4,"..' TTEEL R il : @ Porosité
4,00E-01 -l 1".|‘|E'}\Il|‘-‘||J.-|‘.‘|l_l.'| L :
2,00E-01 i
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1 405 809 1213 1617 2021 2425 2529 3233 3637 4041 4445 4349 5263 5657 6061

Ficure C.1 — Minéralogie simulée pour les champs de quartz, de dolomite, de calcite et de porosité.

Ces données sont introduites dans le logiciel COORES qui effectue une premieére phase de
normalisation, pour respecter la relation de fermeture on obtient :

calciteny + dolomiten + quartzy + porosité = 1 (C.2)

On observe sur le graphe suivant que la somme des proportions minéralogiques + la porosité est
normalisée a 1.
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Minéralogie normalisée
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FiGure C.2 — Minéralogie normalisée par COORES pour les champs de quartz, de dolomite, de
calcite et de porosité.

En analysant les données normalisées, on remarque que la porosité normalisée est restée la méme
que la porosité simulée, il n’y a donc aucune modification de la porosité lors de la normalisation.
Par contre on note une modification de la minéralogie, a savoir de la calcite, du quartz, et de la
dolomite lors de la normalisation (voir graphe C.3).
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FI1GURE C.3 — Corrélation des données normalisées et simulées

C.2 Equations de normalisation utilisées dans COORES

On a d’une part (1)
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calcite + dolomite + quartz + porosité = Totalsimulé

calcite 4+ dolomite + quartz = (Totalsimulé — porosité)

calcite dolomite quartz

, - — + . ; — T . ; — =
Totalsimulé — porosité =~ Totalsimulé — porosité ~ Totalsimulé — porosité

d’autre part (2)
calcite N + dolomiteN + quartzN + porosité =1

calciteN + dolomiteN + quartzN = (1 — porosité)

calcite dolomite N quartzIN

1 — porosité =~ 1 — porosité =~ 1 — porosité -

En comparant (1) et (2) et par identification des termes de méme nature, on obtient :

calcite N calcite

1 — porosité T 1o porosité

dolomiteN B dolomite

1 — porosité 1 — porosité

quartzN ~ quartz

1 — porosité 1 — porosité

finalement on obtient :
calcite x 1 — porosité

calciteN = - p —
Totalsimulé — porosité
dolomiteN — dolomi‘te * 1 — poros?t?’
Totalsimulé — porosité
dolomiteN — quartz x 1 — porosité

Totalsimulé — porosité

(C.10)

(C.11)

(C.12)

(C.13)

(C.14)

On peut vérifier par la suite par le calcul avec les formules ci-dessus que celles-ci correspondent
bien aux champs normalisés simulés par COORES. On note également que les nouvelles valeurs

normalisées sont différentes des champs initiaux simulés,
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FiGUuRE C.5 — Comparaison Quartz simulé et normalisé, variogrammes et histogrammes.

La normalisation a donc un impact sur la variance et les histogrammes qui différent légerement.
Les figures different également, la normalisation imposée par Coores modifient les valeurs initiales
simulées en entrée figure C.5.
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Annexe D

Résolution des équations de
corrégionalisation intrinseque

D.1 Détermination des coefficients de la fonction pépite

Apres factorisation les minéraux peuvent s’écrire avec Ypep1, Ypeps, Ypeps, Ypeps fonctions de
base normalisées de moyenne 0 et de variance = 1 :

albite; = al, * Ypepy(h) 4 aly * Ypepa(h) 4 alz * Ypeps(h) + aiy * Ypeps(h) (D.1)
kfeldspathy = azy * Ypepi(h) + ag + Ypepa(h) + azs + Ypeps(h) + agqy * Ypepa(h)  (D-2)
clinochlore; = a3, * Ypep1(h) + ay * Ypepa(h) + ais x Ypepa(h) + a3y * Ypepa(h) (D.3)

kaolinite; = aly * Ypep1(h) + aly * Ypepa(h) + als * Ypepa(h) + aly * Ypeps(h) (D.4)

Avec Pepi(h), Pepa(h), Peps(h) et Peps(h) : fonctions de base non corrélées. On détermine les
différents coefficients qui interviennent dans les équations ci-dessus. On fixe al, = 0, ai; = 0,
aly, =0, al; =0, al, =0, et al, = 0. Le systéme & résoudre devient donc :

albite; = al, * Ypep(h) (D.5)

kfeldspathy = ab, * Ypepi(h) + ady * Ypepa(h) (D.6)

clinochlore; = a3, * Ypepi(h) + ady * Ypepa(h) + ads * Ypeps(h) (D.7)
kaolinite; = aly * Ypep1 (h) + aly * Ypepa(h) + als * Ypeps(h) + aiy * Ypeps(h) (D.8)

On a donc 10 coefficients & déterminer dans un systeme a 10 équations soit : al; = /(0.05) =
0.2236; on a également al; = 0%836 = 0.268; a3, = 0.167 On détermine aussi par la suite les
coefficients aél, a%Q, aéB, ail, a}Q, a}13 : En utilisant les variogrammes croisés on obtient : aél =0.268;

aiy = 0.188; aly = 0.207; a}; = 0.178; aly = 0.013; aly = 0.013

D.2 Détermination des coefficients de la fonction sphérique

albites = a\2) « Ygphy (h/6) (D.9)
kfeldspathy = a2 = Ysphi(h/6) + abl) x Yspha(h/6) (D.10)
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clinochlores = az(a21) « Ysphi(h/6) + ag) « Yspha(h/6) + a%) « Ysphs(h/6) (D.11)

kaolinitey = a) * Yophi(h/6) + a\3) = Yspha(h/6) + aly) * Yspha(h/6) + a\2) * Yspha(h/6) (D.12)

On a également 10 coefficients a déterminer dans un systeme a 10 équations.

On obtient : a{? = 0.474; af? = 0.295; a?) = 0.336
On détermine par la suite les coefficients a:(fl), ag), aé? : En utilisant les variogrammes croisés
on obtient : aly) = 0.358; a3 = 0.429; ) = 0.194; a{? = 0.168; a{2) = 0.013; a'3 = 0.009;

al?) = 0.0391

D.3 Résolution du modele de la pétrophysique

De méme dans le cas de la minéralogie on détermine les coefficients de la fonction pépite et ceux
de la fonction sphérique tels que : avec la fonction pépite on a :

poro; = ah x Ypepi(h) + a%z x Ypepa(h) (D.13)
permy = a%l x Ypepi(h) + a%2 x Ypepa(h) (D.14)
Soit en choisissant ab =0ona:
ai; = 0.0837 (D.15)
as; = 0.836 (D.16)
ayy = 0.707 (D.17)
Dans le cas du variogramme sphérique :
porog = agzl) x Ygph (h) + a%) « Ygpha(h) (D.18)
permg = ag) « Ysphi(h) + a%) « Yspha(h) (D.19)
en choisissant a%) =0ona:
al? =01 (D.20)
al? =1 (D.21)
af) =1.44 (D.22)
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ANNEXE E. RESULTATS DES SIMULATIONS DETERMINISTES

Le Ph de I'eau initial du réservoir est fixé a 6.69, on note également les différentes molalités des
espaces de base associée en moles/kg(H20) : m 4 = 0.177 x 107
mg = 0.59 1073
myg = 0.21 %1
mee = 0.11 % 1071
mp = 0.72 % 1072
mg; = 0.96 x 1073
me = 0.30 % 1072
mg; = 0.24x%

La cristobalite précipite dans tout le réservoir, aux endroits atteints par le fluide. On peut voir
en effet que le graphe montrant ’évolution de I'aquifere dans le réservoir est semblable a celui de
la précipitation de la cristobalite. La courbe de corrélation obtenue permet aussi de visualiser la
précipitation de la cristobalite, les points sont au dessus de la lere bissectrice.

La variation (précipitation) de la cristobalite est assez faible de I’ordre de 1072, ce qui n’entraine
pas de modification de la structure spatiale du champ. Les variogrammes correspondants a t0 et

t2000 sont confondus.

Cas de la kaolinite

Variation de la kaolinite & t = 2000 ans x 10° Variogrammes de la kaolinite a t0 et t2000 Kaolinite finale Vs Initiale
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FIGURE E.2 — Evolution de la kaolinite dans le réservoir, comparaison des variogramme et corré-
lations entre t0 et t2000.

A t = 2000 ans on observe une précipitation de la kaolinite dans tout le réservoir, et majoritaire
a lentrée et dans la premiere moitié du réservoir, de 'ordre de 1073, Les variogrammes & t0 et a
t2000, sont distincts, celui a t2000 est au dessus de celui a t0. La structure spatiale du champ de
kaolinite a donc été légerement modifiée dans ce cas de précipitation.
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E.1. RESULTATS DES SIMULATIONS DANS LE CAS DE LA DOLOMITE

SEUILLEE

Cas du clinochlore

Variation du clinochlore at= 2000 ans
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Clinochlore finale at = 2000 ans

Clinochlore finale Vs initiale

o
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Clinichlore initiale

FI1GURE E.3 — Evolution du clinochlore dans le réservoir, comparaison des variogramme et corré-

lations entre t0 et t2000.

Contrairement au cas précédant, le clinochlore s’est dissous dans tout le réservoir, aux endroits
atteints par 'aquifere mobile. La courbe de corrélation montre que tous les points se situent en
dessous de la leére bissectrice. La dissolution est de I’ordre de 10~3 (en proportion volumique), ce qui
suffit & modifier légerement la structure spatiale du champ de clinochlore. En effet le variogramme
initial se distingue et se retrouve au dessus du variogramme final.
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ANNEXE E. RESULTATS DES SIMULATIONS DETERMINISTES

Cas de l’illite

Variation de ['illite dans la matrice
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Variation de l'illite dans la matrice
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FIGURE E.4 — Evolution de l'illite dans le réservoir ; comparaison des variogramme et corrélations
entre t0 et t2000.

On se place a t = 2000 ans, on observe qu’une partie de l'illite précipite en aval du réservoir.
Tandis que dans 'autre partie a savoir la lere moitié du réservoir, on observe la dissolution de
lillite. La courbe de corrélation s’aligne sur la lére bissectrice avec certains points qui se trouvent
au dessus et d’autres au dessous de la droite. Les variations de l'illite étant de 1’ordre de 107 (en
proportion volumique) assez faibles, ne permettent pas de modifier la structure spatiale du champ
d’illite. Les variogrammes correspondant a t0 et t2000 sont confondus.
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illite finale 2000

kaolinite finale t2000

E.2. RESULTATS DES AUTRES MINERAUX DANS LE CAS DE LA DOLOMITE
NON SEUILLEE

E.2 Résultats des autres minéraux dans le cas de la dolomite non

. ’
seuillée
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FIGURE E.5 — Dissolution de l'illite, comparaison des variogramme et corrélations entre t0 et t2000.
b
On peut remarquer sur cette figure la dissolution tres faible de l'illite de 1'ordre de 10~ (en
proportion volumique), ce qui entraine une légere modification (négligeable) de la matrice du ré-
servoir ; on remarque que les variogrammes du champ final et initial de l'illite sont confondus. On
a donc pas de modification spatiale importante, détectable dans le réservoir.
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FiGURE E.6 — Précipitation de la kaolinite

Ici on précipite de la kaolinite de I'ordre de 10™3 (en proportion volumique), comme nous
pouvons le voir sur les graphes de corrélation. On peut distinguer une légere modification spatiale
des champs, car les variogrammes a t2000 et t0 sont distincts. Cependant cette modification spatiale
reste faible et n’entraine pas de conséquence de colmatage des pores du réservoir.
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Quartz final 2000

ANNEXE E. RESULTATS DES SIMULATIONS DETERMINISTES
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FiGURE E.7 — Précipitation du quartz, comparaison des variogramme et corrélations entre t0 et

£2000.

Dans ce cas on observe de méme une précipitation assez faible du quartz de I'ordre de 1073,
les variogrammes restent confondus. On n’a donc pas de modification de la structure spatiale du

réservoir.
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Annexe F

Construction du modele du plan
d’expérience

F.1 Différents champs obtenus pour les silicates

Modele 1 : effet de pépite minimal, portée minimale, palier minimal

Champ des silicates Variogramme du log(silicates) Histogramme silicates

Vario(ox)
= Vario(oy)
= Vario(d1)
= Vario(d2)

Largeur du champ en mailles
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Modele 2 : effet de pépite minimal, portée minimale, palier maximal

Champ des silicates Variogramme du log(silicates) Histogramme silicates
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FIGURE F.1 — Encadrement du modele 1 et 2 du variogramme des silicates, histogramme corres-
pondant.
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ANNEXE F. CONSTRUCTION DU MODELE DU PLAN D’EXPERIENCE

Modéle 3 : effet de pépite minimal, portée maximale, palier minimal

Champ des silicates
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FiGure F.2 — Encadrement du modele 3 et 4 du variogramme des silicates, histogramme corres-

pondant.

Modele 5 : effet de pépite maximal, portée minimale, palier minimal
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FiGURrE F.3 — Encadrement du modele 5 et 6 du variogramme des silicates, histogramme corres-

pondant.
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F.1. DIFFERENTS CHAMPS OBTENUS POUR LES SILICATES

Modele 7: effet de pépite maximal, portée maximale, palier minimal

Variogramme du log(silicates) Histogramme des silicates
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FiGurE F.4 — Encadrement du modele 7 et 8 du variogramme des silicates, histogramme corres-
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ANNEXE F. CONSTRUCTION DU MODELE DU PLAN D’EXPERIENCE

F.2 Différents champs obtenus pour la pétrophysique

Modéle 1: pépite mini, portée mini, palier mini

Champ du Iog(permeablllte)
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FI1GURE F.5 — Modele 1 du
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FIGURE F.6 — Modele 2 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.
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F.2. DIFFERENTS CHAMPS OBTENUS POUR LA PETROPHYSIQUE

Modele 3: pépite mini, portée maxi, palier mini

Champ du log(perméabilité) Variogrammes dans 4 directions Histogramme du Iog(permeablllte)
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FIGURE F.7 — Modele 3 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.

Modele 4: pépite mini, portée maxi, palier maxi
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FIGURE F.8 — Modele 4 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.

193



ANNEXE F. CONSTRUCTION DU MODELE DU PLAN D’EXPERIENCE

Modele 5: pépite maxi, portée mini, palier mini
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FIGURE F.9 — Modele 5 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.
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FIGURE F.10 — Modele 6 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.
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F.2. DIFFERENTS CHAMPS OBTENUS POUR LA PETROPHYSIQUE

Modele 7 : pépite maxi, portée maxi, palier mini
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FIGURE F.11 — Modele 7 du champ pétrophysique, variogrammes et histogrammes.

Modéle 8 : pépite maxi, portée maxi, palier maxi
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Annexe G

Analyses et interprétations des
résultats

G.1 Influence de la variabilité sur le carbone stocké dans la ma-
trice

On effectue les 32 simulations du plan d’expériences et on représente les résultats obtenus en
fonction du temps :
CSi = Quantité (Nombre de moles) de Carbone stockée dans la matrice du réservoir pour la ieme
simulation. On observe ici I’évolution du carbone stocké dans la matrice du réservoir en fonction du
temps. Les courbes montrent les résultats obtenus dans les 32 simulations du plan d’expériences. Le
carbone stocké se caractérise par la précipitation de carbonates supplémentaires. On observe deux
grandes tendances sur les courbes du carbone stocké. L’une o1 I’'on stocke une quantité relativement
moyenne et 'autre élevée.

Carbone stocké dans la matrice pour les différentes simulations
1000000 *CS1

100000 - * Csi1

o -
*o -
o |
o

0.
2
0 -
L]
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]

10000 -

Nombre de moles de carbone
@M XK
»*e 4
o
0w
N
o

1000

0 500 1000 1500 2000 2500[_x CS32

Temps en années

FIGURE G.1 — Quantité de carbone stockée dans la matrice du réservoir dans les différentes simu-
lations CS1, CS2,...,CS32

197



ANNEXE G. ANALYSES ET INTERPRETATIONS DES RESULTATS

G.1.1 Influence du seuillage

NB : On note Iy facemari © L'étendue ou la répartition spatiale de la dolomite. A ne pas
confondre avec la surface réactive du grain de sable.

Dans le cas d’'une grande étendue spatiale de dolomite on a :
Isurfacemaa:i =1let Isurfacemini = 0 soit X5 =1

Dans le cas d’une petite étendue spatiale de dolomite on a :
Isurfacemam‘ =0et Isurfacemim‘ = 1 soit X5 =—1

On étudie I’équation obtenue, on remarque comme nous 1’avons souligné ci-dessus que le seuillage
a un impact sur le stockage du carbone. En fixant X, = 0 correspondant a la valeur au centre du
palier soit sa valeur moyenne. L’équation devient : (NC exprimé en moles de carbone stocké).

NC = 59766 + 37616 * (Isurfacema:pi - Isurfacemini) (Gl)

Ainsi dans le cas d’une grande étendue spatiale on a : NC = 10000 moles
Ainsi dans le cas d’une petite étendue spatiale on a : NC' = 22150 moles

Ainsi on a donc intérét a avoir une grande répartition spatiale de dolomie initiale si I’on veut
stocker plus de carbone.
G.1.2 Influence de l’interaction du seuillage et du palier de la dolomite

Nous allons étudier ici I'impact de 'interaction entre le seuillage et le palier de la dolomite sur
le stockage du carbone dans la matrice du réservoir. Nous avons deux configurations possibles de
la répartition spatiale de la dolomite : I'une a une grande étendue de dolomite et 'autre avec une
petite étendue de dolomite.

Ainsi dans le cas du seuillage; de grande répartition spatiale I’équation devient :

NC = 59766+4-37616% (Isurfacemaa:i _Isurfacemini) _35434*X4 _35559*X4 * (Isurfacemaa:i _Isurfacemini)

(G.2)
NCp = 97382 — 35434 % X4 — 35559 * Xy = 97382 — 70993 x X4 (G.3)

Dans le cas du seuillages de petite répartition spatiale de dolomite ’équation devient :
NCy = 22150 — 35434 * Xy + 35559 * Xy = 22150 4 125 % Xy (G.4)

G.1.3 Effet de ’interaction du palier et du seuillage

On essaie de calculer ici l'effet de 'interaction entre le palier et le seuillage.
On se place & X4 = 1 et -1 et on regarde les valeurs obtenues pour NC. Ainsi on a pour Xy, = 1:

NC = 99766+37616x (Isurfacema:ri _Isurfacemini) —35434—35559% (Isurfacemaa:i _Isurfacemini) (G5)
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G.1. INFLUENCE DE LA VARIABILITE SUR LE CARBONE STOCKE DANS
LA MATRICE

soit :
NC = 24332 + 2057 * (Isurfacemam' - Isurfacemim') (GG)

Ainsi dans le cas du seuillage; de grandes étendues de dolomite on a : NC5 = 26389 moles
Dans le cas du seuillages de petites étendues on a : NCy = 22275 moles
On a pour Xy =-1:

NC = 99766+37616x (Isurfacema:ri _Isurfacemini) +354344-35559% (Isurfacemaa:i - Isurfacemini) (G7)

On obtient :
NC = 95200 + 73175 * (Isurfacemaxi - Isurfacemim') (G8)

Ainsi dans le cas du seuillage; de grandes étendues de dolomite on obtient : NC5 = 168375 moles

Dans le cas du seuillages de petites étendues de dolomite on obtient : NCg = 22025 moles
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FIGURE G.2 — Influence du palier de la dolomite

En analysant les différents résultats obtenus, on peut observer l'effet des interactions entre le
seuillage et le palier. Ainsi on remarque que dans le cas des grandes étendues de dolomite, on sto-
ckera plus de carbone si le palier est minimal. I.’équation du stockage du carbone dans le cas des
grandes étendues spatiales de dolomite a une pente négative. Ainsi, plus le palier augmente moins
on stocke de carbone dans la matrice.

Dans le cas des petites étendues de dolomite, on a une faible variation entre le carbone stocké
dans les cas de palier maximal et minimal. Cependant la pente de la courbe du stockage du carbone
dans le cas des petites étendues est positive. Ce qui implique que I'on aura tendance a stocker plus
de carbone dans la matrice lorsque le palier de la dolomite initiale augmente.

On peut ajouter également ici que quelque soit la valeur du palier maximale ou minimale, les
courbes en bleu et rouge ont une pente positive. Elles croissent avec le seuillage.
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G.2 Influence de la variabilité sur la variation moyenne de porosité

Variation moyenne de la porosité du réservoir
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G.3. ANALYSE ET INTERPRETATION DES RESULTATS : INFLUENCE DE LA
VARIABILITE INITIALE SUR LA VARIATION MOYENNE DE POROSITE

On a pu visualiser sur le graphe ci-dessus, I’évolution de la porosité moyenne en fonction du
temps. A t = 2000 ans, on étudie les parametres qui ont le plus d’influence sur la variation moyenne
de la porosité. Il s’agit de X4 et X5 et de 'interaction X4 :X5.

G.3 Analyse et interprétation des résultats : Influence de la va-
riabilité initiale sur la variation moyenne de porosité

L’équation finale obtenue a t = 2000 ans & partir de ’analyse de la variance s’écrit :

Di fporo = 1.560e™* + 1.418¢ 4 % Xy — 1.506e* * (Iseuitmazi — Lsewitmini)

_ G.9
+1-421€ 4 * X4 * (Iseuilma:z:i - Iseuilmini) ( )

G.3.1 Influence du seuillage de la dolomite sur la variation moyenne de porosité

On cherche a comprendre 'effet du seuillage sur la variation moyenne de porosité de la dolomite
dans le réservoir. On se place au centre du modele soit X4 = 0.

Ainsi si on se place dans la configuration du seuillage; d’étendue de dolomite maximale on a :

Di fporo = 5.4000e™° (G.10)

Si 'on se place dans la configuration du seuillages d’étendue de dolomite minimale on a :

Di fporo = 3.0660e (G.11)

En analysant ces résultats, on peut remarquer que la variation de la porosité moyenne est posi-
tive dans les deux cas ci-dessus. Cela signifie que nous avons formé des trous dans le réservoir, les
réactions de dissolution sont majoritaires par rapport a la précipitation.

Nous avons montré dans les cas étudiés précédemment que lorsque nous nous trouvons dans
la configuration du seuillage; de répartition spatiale de dolomite maximale, nous avons tendance
a précipiter plus de carbonates contrairement au cas de la configuration de répartition spatiale de
dolomite inférieur. Ces résultats sont donc complémentaires de ceux-ci.

Pour les grandes étendues de dolomite, on précipitera plus de carbonates, ce qui contrebalancera
la dissolution des autres minéraux et on obtiendra une faible variation de la porosité moyenne. Soit
Di fporo = 5.4000e~°.

Dans le cas de la configuration de petite répartition spatiale de dolomite, on précipite moins
de carbonates, ce qui évidemment n’aura pas assez de poids pour contrebalancer la dissolution des
autres minéraux. En moyenne on aura une variation de la porosité moyenne supérieure au premier

cas : soit Difporo = 3.0660e 4.
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G.3.2

Influence de l’interaction entre seuillage et palier de la dolomite sur la
variation moyenne de porosité

On cherche a comprendre l'effet du palier sur la variation moyenne de porosité. On se place
toujours a t = 2000 ans, I’équation s’écrit dans le cas de la configuration du seuillage;

Di fporo = 5.4000e % 4 2.8380e — 004 * X4 (G.12)
Soit dans la configuration du seuillages, I’équation s’écrit :
Difporo = 3.0660e~* — 2.0000e — 007 * X4 (G.13)

4 Impact du palier de la dolomite soess” 10? Impact du palier de la dolomite
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Valeurs normalisées du palier

FIGURE G.5 — Impact du palier de la dolomite initiale sur la variation moyenne de porosité

En analysant les courbes ci-dessus, si on se place dans la configuration du seuillage;, on favori-
sera la précipitation des carbonates pour des petits paliers de dolomite, ce qui I’emportera sur la
dissolution des autres minéraux. On remarque en effet que la variation moyenne de la porosité est
négative pour les petits paliers de la dolomite. D’autre part, si le palier de la dolomite augmente,
on précipitera moins de carbonates et la dissolution des autres minéraux ’emportera.

Dans le cas de la configuration 2 de répartition spatiale de dolomite minimale, les fortes valeurs
du palier accentueront la précipitation de la dolomite, ainsi la variation moyenne de la porosité sera
faible. Cependant on n’arrivera pas a contrebalancer la dissolution des autres minéraux qui reste

majoritaire

G.3.3 Influence du seuillage lorsque le palier est fixé

Difporo = 1'5606_4_1-4186_4_1-5066_4*(Isurfacemam'_Isurfacemini) _1'4216_4*(Isurfacema:ci_Isurfacemini)
(G.14)
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G.3. ANALYSE ET INTERPRETATION DES RESULTATS : INFLUENCE DE LA
VARIABILITE INITIALE SUR LA VARIATION MOYENNE DE POROSITE

On fixe X4 et on observe les variations de X5, ainsi si X4 = 1 on a :
Di fporo = 2.9780 x 10e — 004 — 8.5000 * 10e 6 % (Lsur facemazi — Lsur facemini) (G.15)
Ainsisi X4y =-1on a:

Di fyoro = 1.4200 % 10e > — 2.9270 % 10e ™ * (Isur facemazi — Lsur facemini) (G.16)

x 10 Interaction seuillage & palier de la dolomite
5

T T T
o | T palier maxi
s AT palier mini
o
S 3ke——-- —
o 3 \\s\ i kbt LT B L LR
« e
- ~
o 2 >
© Sso
@ S
1 S
o Y
~,
5‘ o \\\
E \\\\
c ™~
S BN <
8 TS
—_ SN,
© S
-2 <
> Yol
\\\
-3
1 08 -06 04 -02 0 02 04 06 08 1

Indicatrice étendue spatiale de dolomite

FIGURE G.6 — Interaction entre la repartition spatiale et le palier de la dolomie sur la variation de
porosité

On remarque en analysant les résultats ci-dessus que, quelque soit le palier utilisé ; minimal ou
maximal, la variation moyenne de porosité diminue lorsque ’étendue de dolomite augmente (c’est-
a~dire lorsque 'on passe d’une répartition spatiale minimale & une répartition spatiale maximale
de dolomite). Néanmoins, on remarque que dans le cas des grands paliers de dolomite, la variation
moyenne de porosité est plus élévée que pour les petits paliers.
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G.4 Résumé des résultats obtenus sur la différence entre le flux
de carbone dissous sortant et entrant dans le réservoir.

Impact des paramétres d'entrée sur la diffrence ent  re le flux de
carbone dissous sortant et entrant
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X3 X4
20000 —*— X5 —— X6
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FIGURE G.7 — Evolution des différents coefficients d’entrée et leur intéractions (Xi, Xo, ...X4.Xg)
et leur impact sur la différence entre le flux de carbone dissous sortant et entrant.

On remarque 1’évolution progressive des coefficients en fonction du temps. Avant 'année 500,
aucun coefficient ne se distingue clairement des autres, les coefficients sont du méme ordre de gran-
deur. De 500 ans jusqu’a 1250 ans, on commence a voir 'effet de différents coefficients. Au dela de
1250 ans jusqu’a la fin de la simulation, c’est-a-dire a t = 2000 ans, on distingue les coefficients
qui ont un impact important sur la quantité de carbone entrainée par ’aquifere. On note aussi I’ef-
fet de la courbe en jaune qui est négatif jusqu’a 1500 ans et qui redevient positif au-dela de 1600 ans.

On peut remarquer aisément que, a t = 1000 ans, t = 1600 ans et t = 2000 ans, les coefficients
les plus influents n’ont pas le méme effet ou le méme poids. On décide de se placer a t = 2000 ans
pour I’étude de la table d’analyse de la variance et I'interprétation des résultats.

On a obtenu l’équation suivante :
NCuqu = 1580000 — 66875 * X1 — 18750 * Xo + 30000 * Xy — 31250 * X5 — 20625 X1 * Xo —
32500 * X7 % X3 — 33125 % Xo * X3 + 28750 * X4 * X5

NCyqu diminue lorsque le palier de la pétrophysique augmente.
NCyqu diminue lorsque la portée de la pétrophysique augmente.
NCyqu diminue lorsque le palier de la dolomite augmente.

NCqu diminue lorsque la surface de la dolomite augmente.
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G.4. RESUME DES RESULTATS OBTENUS SUR LA DIFFERENCE ENTRE LE
FLUX DE CARBONE DISSOUS SORTANT ET ENTRANT DANS LE
RESERVOIR.

En tenant compte des différentes interactions on obtient :

Interaction étendue spatiale et palier de la dolomite, sur le NCyqy :

Ainsi dans le cas des grandes étendues de dolomie
NCugu = 1548750 + 58750 * Xy.
et NCyqu augmente lorsque le palier de la dolomite augmente.

Ainsi dans le cas des petites étendues de dolomie et
NCugu = 1611250 + 1250 * X4.
et NCgyqy augmente lorsque le palier de la dolomie augmente.

Ainsi dans le cas des petits paliers de dolomite
NCygu = 1550000 — 60000 * X5.
et NCgyqy diminue lorsque la surface de la dolomite augmente.

Ainsi dans le cas des petits paliers de dolomite : NCjq,, = 1610000 — 2500 * X5.
et NCyqy diminue lorsque la surface de la dolomite augmente.

On peut interpréter également les niveaux et remarquer que lorsque X4 = 0, on aura tendance
a entrainer moins de moles de carbones dans le cas des grandes étendues de dolomite, ce qui est
logique car les grandes étendues de dolomite impliquent plus de stockage de carbone donc moins
de carbone restant a évacuer.

Interaction palier et portée de la pétrophysique sur le NCoqy :
quelle que soit la surface de dolomite.

Dans le cas des petits paliers de la pétrophysique, NCgyq, augmente lorsque la portée de la
pétrophysique augmente.

Dans le cas des grands paliers de la pétrophysique : NCyy, diminue lorsque la portée de la
pétrophysique augmente.

Dans le cas des grandes et des petites portées de la pétrophysique NCyq, diminue lorsque le
palier de la pétrophysique augmente.

Interaction pépite et portée de la pétrophysique sur le NCyqy -
quelle que soit la surface de dolomite.

Dans le cas des petites portées de la pétrophysique : NCyq, augmente lorsque la pépite de la
pétrophysique augmente.
Dans le cas des grandes portées de la pétrophysique : NC,q, diminue lorsque la pépite de la pétro-
physique augmente.
Dans le cas des petites pépites de la pétrophysique : NCyq,, augmente lorsque la portée de la pé-
trophysique augmente.
Dans le cas des grandes pépites de la pétrophysique : NCgq, diminue lorsque la portée de la pétro-
physique augmente.
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Interaction palier et pépite de la pétrophysique sur le NCqqy
quelle que soit la surface de dolomite.

Dans le cas des petits paliers de la pétrophysique : NCyq, augmente lorsque la pépite de la
pétrophysique augmente.
Dans le cas des grands paliers de la pétrophysique : NC,q, diminue lorsque la pépite de la pétro-
physique augmente.
Dans le cas des grandes et des petites pépites de la pétrophysique : NCyq,, diminue lorsque le palier
de la pétrophysique augmente.

G.5 Résumé des résultats obtenus sur la diminution du CO; rési-
duel dans le réservoir

On s’intéresse maintenant a un autre parametre industriel qui concerne la diminution du CO4
résiduel. Dans le modele que nous avons décrit, du COq a été injecté dans le réservoir, une partie a
été dissoute dans ’eau du réservoir et 'autre est restée piégée sous forme gazeuse dans une partie
de l’espace poreux. On cherche donc a comprendre comment va évoluer le COy en fonction du
temps et quels sont les parametres qui vont entrainer sa disparition au cours du temps ? On obtient
comme le montre la figure G.8 la diminution du CO» résiduel en fonction du temps.

Diminution du carbone contenu sous forme gazeuse da  ns le réservoir » Cgaz2
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FIGURE G.8 — Diminution du CO» dans le réservoir dans les différentes simulations du plan d’ex-
périences (Cgazl, Cgaz2,...,Cgaz32).

On se place par la suite a t = 2000 ans et on effectue une analyse de variance sur les données.
On peut voir sur la courbe ci-dessous I’évolution des différents coefficients qui ont un impact sur la
diminution du COs résiduel en fonction du temps.
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RESIDUEL DANS LE RESERVOIR

Impact de la variabilité initiale sur la diminution du CO, dans le réservoir
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FIGURE G.9 — Evolution des différents coefficients d’entrée et leur intéractions (Xi, Xo, ...X4.Xg)
et leur impact sur la diminution du CO4 dans le réservoir.

Ainsi, contrairement aux autres coefficients observés dans les études précédentes, ceux-ci ont
une évolution moins prévisible.

Certains coefficients peuvent avoir des effets positifs puis négatives a différentes périodes. On
note également que des coefficients pertinents a certaines périodes ne seront pas necéssairement les
mémes a d’autres instants.

Nous avons effectué une analyse de la variance a t = 1000 ans et t = 1600 ans et t = 2000 ans
pour observer la variabilité des coefficients pertinents.

Cependant pour la suite de notre étude nous nous plagons a la fin de la simulation a t = 2000

ans et analyserons les résultats obtenus.
On obtient I’équation suivante :
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NCyar = 12111.28 + 3971.22 % X; — 2229.97 % X4 + 2369.97 % X5 + 3560 X1 % X3 + 3027.47 *
X+ X5 — 2285.03 % Xy * X5

X1 a un effet positif, si le palier de la pétrophysique augmente plus le COs résiduel reste élevé.
X4 a un effet négatif, si le palier de la dolomite augmente alors le COs9 résiduel diminue.

X5 a un effet positif, si ’étendue de la dolomite augmente, le CO4 résiduel reste élevé.
Interaction du palier et du seuillage sur la diminution du COy résiduel :

Dans les grandes surfaces de dolomite : NCgy,, = 1.45* 10* — 4515 % X4. N Cya- diminue lorsque
le palier de la dolomite augmente.

Dans les petites étendues de dolomite : NCgyq,, = 9.7413e3455.06% X 4. NCyq. reste elevé lorsque
le palier de la dolomite augmente.

Dans les petits paliers de dolomite : NCy,, = 1.4341e* + 4655 « X5. N Cyaz reste elevé lorsque
I’étendue de dolomite est elevée.

Dans les grands paliers de dolomite : NCyq, = 0.8813¢% +84.94% X5. N Cya- reste elevé lorsque
I’étendue de dolomite est elevée.

Effet des Interactions entre portée et pépite de la pétrophysique :
quelle que soit I’étendue spatiale de la dolomite.

Dans le cas des petites portées de la pétrophysique : NCyq. diminue lorsque la pépite de la
pétrophysique augmente.

Dans le cas des grandes portées de la pétrophysique : NCy,. reste élevé lorsque la pépite de la
pétrophysique augmente.

Dans le cas des petites pépites de la pétrophysique : NCy,. diminue lorsque la portée de la
pétrophysique augmente.

Dans le cas des grandes pépites de la pétrophysique : NCyq. reste élevé lorsque la portée de la
pétrophysique augmente.

Effet des Interactions entre palier et pépite de la pétrophysique sur le NCgyq. quelle que soit
l’étendue spatial de la dolomite.

Dans le cas des petits paliers de la pétrophysique : NCy,. diminue lorsque I'effet de pépite de
la pétrophysique augmente.

Dans le cas des grands paliers de la pétrophysique : NCyq. reste élevé lorsque 'effet de pépite
de la pétrophysique augmente.
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Dans le cas des petits effets de pépite de la pétrophysique : NCy,. reste elevé lorsque le palier
de la pétrophysique augmente.

Dans le cas des grands effets de pépites de la pétrophysique : NCy,. reste élevé lorsque le palier
de la pétrophysique augmente.
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Abstract

The project of this thesis relates the impact of initial variability of geological reservoir on the
underground storage of CO,. We use as a starting point the natural basins such as the carbonated
Dogger of the Basin of Paris and sandy reservoirs of Ravenscar (the North Sea). Each of the rebuilt
model reservoir was defined by the list of its minerals (calcite, dolomite, chlorite, potassic feldspath,
kaolinite, quartz for example for the carbonate reservoir) and by his petrophysical properties (porosity
and permeability). The variability of these parameters was simulated using multivariable geostatistic
methods operating on their range, stage, and thresholding.

We defined important operational parameters to summarize the main properties of storage (namely the
quantity of carbon stored in the reservoir, the quantity of carbon precipitated in the form of dolomite,
quantity of carbon evacuated by the mobile aquifer, quantity of carbon contained in the water of the
reservoir as well as the variation of porosity in the reservoir). Deterministic responsive transfer
simulations were then made following different storage scenarios: (a) case of the injection of the initial
CO2 in the tank that has enabled us to set the initial state of the tank, (b) case of an aquifer mobile
moving in the tank containing saturated CO2, and (c) the case of an acidic water moving in a tank
containing an neutral aquifer). We have subsequently sought to study the influence variability on
operational parameters storage settings

We have thus highlighted that, compared to the homogeneous case, the heterogeneous field promotes
the dolomite carbon storage and decreases the amount of carbon removed by the aquifer. The effect of
high petrophysical range and the impact of mobile aquifer have also been studied.

Finally, we set up a model of experimental plan, to study the impact of the variability of all input data
on selected answers. The effect of numerical dispersion has been studied and we demonstrated their
importance in some results. The experimental plan has highlighted the importance of dolomite spot on
the carbon stored.
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Résumé :

Le projet de cette thése concerne I'étude de I'impact de la variabilité initiale des réservoirs géologiques
sur le stockage souterrain du CO,. Nous nous sommes inspirés de réservoirs naturels : le Dogger
carbonaté du Bassin de Paris et les réservoirs gréseux de Ravenscar (mer du Nord). Chacun des
réservoirs modéles reconstruits a été défini par la liste de ses minéraux (calcite, dolomite, albite,
clinochlore, k-feldspath, kaolinite, quartz ... par exemple pour les réservoirs carbonatés) et par ses
propriétés pétrophysiques (porosité, perméabilité). La variabilité de ces paramétres a été simulée a
I’aide de méthodes géostatistiques multivariables opérant sur leur portée, palier, et seuillage.

Nous avons défini des parametres opérationnels utiles pour résumer les propriétés principales du
stockage (a savoir la quantité de carbone stockée dans le réservoir, la quantité de carbone précipité
sous forme de dolomie, la quantité de carbone évacuée par I’aquifére mobile, la quantité de carbone
contenue dans I’eau du réservoir ainsi que la variation de la porosité dans le réservoir). Des
simulations déterministes de transfert réactif ont ensuite été effectuées en suivant différents scénarii de
stockage : (Cas de I’injection du CO; initial dans le réservoir qui nous a permis de définir I’état initiale
du réservoir, cas d’un aquifére mobile se déplacant dans le réservoir contenant du CO; en saturation
résiduel et le cas du déplacement d’une eau acide dans un réservoir contenant un aquifére neutre).
Nous avons cherché par la suite a étudier I’influence de la variabilité initiale sur les parameétres
opérationnels de stockage.

Nous avons ainsi mis en évidence que, par rapport au cas homogene, le champ hétérogéne favorise le
stockage du carbone sous forme de dolomie et diminue la quantité de carbone entrainée par l'aquifére.
Les effets des grandes portées de la pétrophysique et de I’aquifére mobile ont a également été étudié.

Enfin, nous avons mis en place un modeéle de plans d'expériences pour étudier I'effet de la variabilité
de toutes les entrées sur les différentes réponses selectionnées. L'effet de la dispersion numérique a été
étudié et nous avons montré leur importance sur certains résultats. Les plans d'expériences ont mis en
exergue l'importance des taches de la dolomie (associé ici a la portée du champ de dolomie seuillée)
sur le carbone stocke.
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