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4.1 Equations à l’échelle du pore . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

4.2 Equations à l’échelle de Darcy . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
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5 Modèle numérique 45
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6.2.4 Etude adimensionnelle . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82
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Chapitre 1

Introduction

1.1 Présentation du problème

D’un point de vue général, le problème des écoulements réactifs en milieu poreux est ren-

contré dans de nombreux domaines d’applications : formations de dendrites dans la solidification

des métaux en sidérurgie (Goyeau et al. 1999), évolution des fractures en géophysique (Bekri

et al. 1997), formation des bassins karstiques (Groves & Howard 1994, Genthon et al. 2001)

ou transport de polluants miscibles (NAPL par exemple) en hydrogéologie (Power & Abriola

1992, Miller et al. 1998) ou encore stimulations des puits par injection d’acide en génie pétrolier

(Rowan 1959, Williams et al. 1979, Chang et al. 2001). Une des applications les plus origi-

nales, en particulier, est l’utilisation d’injection d’acide dans le sous-sol calcaire au Pays-Bas et

la production de gypse qui en découle, par réaction de l’acide sulfurique sur le calcaire, pour

rehausser le niveau du sol au dessus de l’altitude de la mer (Schuiling 1990, Speck et al. 1998).

En ce qui concerne l’industrie pétrolière, l’injection d’acide est une technique de stimulation

fréquemment utilisée depuis plus de cinquante ans pour améliorer la productivité ou l’injectivité

des puits. L’objectif recherché est l’augmentation de la perméabilité locale de la matrice. On

peut distinguer deux types de traitements d’acidification :

– Les méthodes de fracturation acide pour des matrices initialement de faible porosité. La

solution acide est injectée dans le réservoir à une pression suffisamment importante pour

fracturer la matrice poreuse. Tandis que l’acide s’écoule le long de la fracture, il réagit

avec la roche et érode les parois de la fracture. De cette manière, lorsque la pression

hydraulique est stoppée et l’extraction mise en place, des fissures subsistent qui vont

favoriser l’écoulement dans le réservoir.

– Les méthodes d’acidification de matrice lorsque le puits est endommagé. Ces endomma-

gements sont généralement liés à des dépôts de particules organiques, d’émulsions qui

obstruent partiellement ou totalement la zone autour du puits. L’acide est utilisé ici pour

éliminer ces dépôts.

Une solution d’acide chlorhydrique relativement concentrée (typiquement 15%) est le réactif

le plus couramment utilisé dans le traitement des carbonates.

La dissolution de la matrice poreuse est un processus instable similaire aux digitations
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Chapitre 1. Introduction

visqueuses (Daccord et al. 1986, Nittmann & Stanley 1987, Lenormand et al. 1988) qui conduit

à la formation de canaux d’écoulement préférentiels appelés wormholes. Ces canaux ramifiés,

dont la taille varie de celle du pore à quelques millimètres, sont le résultat d’instabilités générées

par un couplage entre l’écoulement et la dissolution. Quand l’acide pénètre dans la formation

rocheuse, il réagit avec le solide ce qui conduit à une augmentation de la perméabilité locale

et donc du transfert de masse, entrâınant par là même un accroissement de la dissolution.

Les caractéristiques intrinsèques de la matrice poreuse (nature, perméabilité, hétérogénéité,

réactivité, . . . ), les paramètres opératoires (débit d’injection, concentration de l’acide, . . . ) et

les conditions thermodynamiques (pression, température) sont autant de facteurs jouant un

rôle dans la mise en place des canaux de dissolution résultant de l’injection d’acide. Si, dans

certains cas, la formation de ces wormholes est souhaitable (stimulation matricielle autour du

puits par exemple), dans d’autres cas, on va chercher à limiter la pénétration de l’acide dans la

formation (fracturation acide).

L’étude de l’injection d’une solution acide en milieu poreux revêt donc un intérêt capital

dont le but est de prédire la formation ou non de wormholes, leur taille, profondeur et nombre

moyens, la modification de perméabilité qui en résulte ainsi que le rôle des différents paramètres

sur le résultat final.

Comme nous le verrons par la suite, les mécanismes physiques de dissolution peuvent être

étudiés à différentes échelles (de l’échelle du pore à celle du réservoir).

1.2 Echelle d’observation et méthode de changement d’échelle

1.2.1 Les différentes échelles

La description d’un milieu poreux nécessite de préciser l’échelle d’observation à laquelle on

se place. En ce qui concerne notre problème, 4 échelles d’observation sont distinguées (Fig.

1-1) :

– L’échelle du pore (échelle microscopique) où l’écoulement du fluide est décrit par la loi

de Stokes. Deux phases sont ici considérées (phase fluide et phase solide) et la longueur

caractéristique est celle du pore.

– L’échelle de Darcy (échelle locale) correspondant à un volume de milieu poreux suffisam-

ment grand pour pouvoir l’assimiler à un milieu continu. Des propriétés locales telles que

la porosité ou la perméabilité sont alors définies en tout point de l’espace. Cette échelle

est caractérisée par la présence de deux régions distinctes : la région fluide du wormhole

et la région de la matrice poreuse.

– L’échelle de la carotte (échelle de la section) où le volume de référence est suffisamment

grand pour inclure les effets locaux de dissolution.

– L’échelle du réservoir (grande échelle) où la taille de la maille est de l’ordre de la centaine

de mètres.

Nous bornerons notre étude aux trois premières échelles, la modélisation du processus de

dissolution à l’échelle du réservoir étant au-delà de l’objectif de la thèse. A l’échelle du pore, la
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Roche

Fluide (eau + acide)
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Fig. 1-1 – Les différentes échelles du problème

cinétique de dissolution est bien comprise. On peut distinguer trois principaux mécanismes à

cette échelle (Daccord 1989, Fogler 1999).

1. Transport de l’acide par diffusion et advection jusqu’à la surface solide (transfert de

masse),

2. Réaction chimique entre l’acide et la roche à la surface solide (réaction chimique),

3. Transport des produits de la réaction loin de la surface (transfert de masse).

Si le temps caractéristique de réaction chimique (étape 2) est très faible comparé à la

cinétique de transfert (étape 1 et 3), l’acide est immédiatement consommé dès qu’il réagit

avec le solide et le processus est dit limité par le transfert de masse. C’est le cas pour la

dissolution de la calcite par l’acide chlorhydrique à des températures supérieures à 0◦C (Lund

et al. 1975). Dans le cas contraire, si la cinétique de transfert est lente, le processus est limité par

le taux de réaction. C’est le cas par exemple pour la dissolution de la dolomie soumis à l’acide

chlorhydrique pour des températures inférieures à 50◦C (Lund et al. 1973). Nous restreindrons

ici notre étude aux systèmes limités par le transfert de masse. Le modèle pourrait cependant

facilement être adapté pour étudier l’autre classe de processus.

Il reste à définir une notion importante qui concerne les problèmes de changement d’échelle

lorsque des hétérogénéités apparaissent : la notion de non-équilibre massique local, ce qui signifie

dans notre cas que l’acide n’est pas immédiatement consommé dès qu’il s’infiltre dans le milieu

poreux. Il est important de noter que cette notion est une notion macroscopique valable pour

les échelles à partir de l’échelle de Darcy. La zone poreuse où se produit la dissolution est alors

caractérisée par une porosité variable. A l’opposé, la dissolution en équilibre local conduit à un
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front raide de dissolution entre la région fluide et le milieu poreux.

Il est important de souligner que l’hypothèse de réaction limitée par le transfert de masse,

qui conduit à une condition limite de concentration nulle à l’interface liquide–solide à l’échelle

du pore, ne doit pas être confondue avec l’hypothèse d’équilibre massique local, qui correspond

à une concentration d’acide nulle à l’interface milieu fluide–poreux à l’échelle de Darcy. Ce sont

deux mécanismes distincts à des échelles différentes, et une réaction limitée par le transfert de

masse peut conduire aussi bien à un processus d’équilibre local que de non-équilibre local. C’est

une différence majeure qui doit être soulignée car elle a souvent été à l’origine de confusions

dans la littérature, spécialement dans les modèles de tube capillaire.

1.2.2 L’intérêt du changement d’échelle

La présentation de ces différentes échelles de description du problème nous amène au point

suivant de notre travail : pourquoi un changement d’échelle ?

L’idéal serait bien entendu de pouvoir modéliser le phénomène de dissolution sur l’ensemble

du réservoir à partir des propriétés microscopiques du domaine. La puissance de calcul des

ordinateurs ne permet pas malheureusement à l’heure actuelle de simuler des modèles dont

la taille des mailles cöıncident avec l’échelle de mesure des paramètres. On utilise donc une

technique de changement d’échelle pour diminuer le maillage. Ceci revient à affecter à chaque

maille des propriétés physiques tenant compte des hétérogénéités à plus petite échelle.

L’objectif du changement d’échelle n’est donc pas de développer une représentation du

réservoir dans son ensemble, mais plutôt de se donner les outils permettant de décrire le com-

portement de la maille et d’y affecter les nouvelles propriétés physiques propres à cette échelle.

Différentes méthodes de changement d’échelle existent, on peut citer : l’approche stochas-

tique (Matheron 1965, Gehlar 1984, Dagan 1979, Dagan 1990), la théorie de l’homogénéisation

(Sanchez-Palencia 1980), l’approche variationnelle (Rubinstein & Torquato 1989) et enfin la

méthode de prise de moyenne volumique (Anderson & Jackson 1967, Marle 1967, Slattery 1967,

Whitaker 1967). Une description détaillée de ces différentes approches et de leurs différences

dépassent le cadre de ce travail.

Nous avons adopté ici la méthode de prise de moyenne volumique pour deux raisons. D’une

part, elle n’entrâıne pas d’hypothèses, du moins dans l’absolu, sur la microgéométrie du milieu

(c’est aussi vrai pour d’autres méthodes comme la méthode d’homogénéisation) ; d’autre part,

elle confère aux propriétés moyennées une signification d’un point de vue expérimental ce qui

facilite la comparaison. Cette approche est basée sur la définition d’un opérateur de moyenne

volumique qui associe à chaque grandeur microscopique la moyenne spatiale de la grandeur

correspondante. Cette moyenne est définie sur un volume élémentaire, appelé V.E.R. (Volume

Elémentaire Représentatif), suffisamment grand pour lisser les hétérogénéités microscopiques

mais suffisamment petit pour conserver à la grandeur macroscopique un sens local. Nous en ar-

rivons ainsi à l’idée fondamentale sur laquelle repose la théorie de prise de moyenne : la longueur

caractéristique propre à une échelle donnée est très petite devant la longueur caractéristique de
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l’échelle supérieure, ce qui peut s’exprimer plus simplement par la relation

lβ ≪ lη, l̟ ≪ L (1.1)

où lβ représente la longueur caractéristique à l’échelle du pore, lη et l̟ les longueurs ca-

ractéristiques à l’échelle de Darcy respectivement pour la région poreuse et la région wormhole,

et enfin L la longueur caractéristique à l’échelle de la section.

On peut ainsi définir la grandeur moyenne de la variable Ψ sur le volume V sous la forme :

〈Ψ〉 =
1

V

∫

V

ΨdV (1.2)

= mV ∗ Ψ (1.3)

où mV représente la régularisatrice si l’on exprime la moyenne sous forme d’un produit de

convolution (Matheron 1965, Anderson & Jackson 1967).

Nous rappelons ci dessous les théorèmes de prise de moyenne dont nous aurons aussi besoin

par la suite :

〈∇Ψ〉 = ∇〈Ψ〉 +
1

V

∫

Aβσ

ΨnβσdA (1.4)

〈∇ · Ψ〉 = ∇ · 〈Ψ〉 +
1

V

∫

Aβσ

Ψ · nβσdA (1.5)

〈
∂Ψ

∂t

〉
=

∂ 〈Ψ〉
∂t

− 1

V

∫

Aβσ

Ψw · nβσdA (1.6)

où w représente la vitesse de déplacement de l’interface Aβσ.

L’intérêt de la prise de moyenne est double : il permet d’obtenir une représentation macro-

scopique du problème considéré, compte tenu de certaines hypothèses, et de définir les nouvelles

propriétés effectives, apparaissant lors du changement d’échelle, à travers un certain nombre de

problèmes locaux sur des cellules représentatives, appelés problèmes de fermeture.

En ce qui concerne le problème étudié, le changement d’échelle appliqué au problème de

dissolution à l’échelle du pore a fait l’objet de nombreuses études. Nous présenterons dans le

chapitre 4 les éléments de ce problème ainsi qu’un modèle macroscopique approprié.

1.3 Objectifs de l’étude

Comme on le verra par la suite, les problèmes de changement d’échelle associés aux mécanis-

mes de dissolution sont complexes, et à l’heure actuelle encore très ouverts. Nous ne cherchons

pas ici à développer un modèle global de stimulation acide à l’échelle du réservoir mais plutôt à

juger de la capacité d’un modèle macroscopique à représenter la dissolution d’un milieu poreux.

Cette approche est envisagée à différentes échelles, à l’échelle de Darcy tout d’abord, puis,
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Chapitre 1. Introduction

compte tenu des résultats obtenus, à une échelle supérieure mais intermédiaire à l’échelle du

réservoir.

Nous présentons tout d’abord dans le chapitre 2, de manière non exhaustive, l’état de l’art

sur le problème de dissolution en milieu poreux, pour des échantillons à l’échelle du laboratoire.

Les différentes études réalisées, autant d’un point de vue expérimental que numérique, sont

détaillées et comparées. Cette analyse met en lumière la nécessité de développer un nouveau

modèle numérique permettant de décrire le mécanisme de propagation des wormholes.

L’étude expérimentale qui a servi à valider le modèle numérique est traitée dans le chapitre

3. De manière à rendre aisé l’observation des figures de dissolution, un système eau–sel a été

utilisé. Plusieurs séries d’expériences ont été réalisées en faisant varier le débit d’injection et la

concentration de sel dans la solution. Les résultats, comparables à ceux d’un système acide–

calcaire, sont rassemblés et présentés.

Une fois mise en place les équations décrivant l’écoulement et le transport–réaction à

l’échelle microscopique ainsi que les conditions aux limites associées, nous nous intéressons au

développement d’un modèle à l’échelle de Darcy en utilisant la méthode de prise de moyenne

volumique. Nous adoptons une cinétique limitée par le transfert de masse associée à un modèle

de non équilibre de masse local de manière à décrire l’ensemble des régimes de dissolution.

Concernant l’équation de mouvement, nous utilisons une formulation de Darcy-Brinkman ce

qui permet de simuler l’écoulement de manière continue aussi bien dans la zone fluide que dans

les régions poreuses. Bien qu’à ce stade, nous disposions de la forme correcte des équations

macroscopiques, ceci n’empêche pas les propriétés effectives, telles que la perméabilité, d’être

dépendantes de l’historique de dissolution. Dans le modèle proposé, nous adoptons l’hypothèse

que le processus historique peut être approximé par des relations directes entre les paramètres

macroscopiques. Nous considérons, par exemple, que la perméabilité peut être reliée directe-

ment à la porosité, ce qui est une hypothèse classique en géochimie. Le problème est discuté en

détail dans le chapitre 4.

Le chapitre 5 est consacré à l’implémentation des méthodes numériques intervenant dans

la résolution des équations macroscopiques. Une attention particulière est portée à la précision

des schémas de transport. Les différentes méthodes sont ensuite validées sur des cas tests.

La détermination des coefficients effectifs et la résolution des problèmes de fermeture sur des

cellules unitaires est aussi présentée.

Finalement, les résultats des simulations 2D sont présentés et comparés aux résultats expéri-

mentaux dans le chapitre 6. La validité du modèle est tout d’abord testée en comparant la vitesse

de propagation du front de dissolution 1D à la solution obtenue analytiquement. Il est montré

que le modèle reproduit correctement les différentes figures de dissolution et met en évidence

un débit optimum d’injection. L’influence des différents paramètres adimensionnels qui entrent

en jeu est ensuite examinée, en particulier la relation entre le nombre de Damköhler et le

débit optimum. Les résultats soulignent le rôle clé du nombre de Damköhler dans le mécanisme

de propagation et l’importance de l’estimation du coefficient de transfert de masse dans le

caractère prédictif du modèle. L’application possible du modèle à des milieux hétérogènes ou à

des modélisations 3D est aussi mis en évidence.
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1.3 Objectifs de l’étude

Le modèle macroscopique à l’échelle de Darcy étant validé, il est possible de s’intéresser à

une modélisation à des échelles supérieures. L’extrapolation directe des résultats de laboratoire

à l’échelle du réservoir n’étant pas envisageable, il est nécessaire de passer par une échelle

intermédiaire ou échelle de la section. Une présentation détaillée de cette démarche ainsi qu’une

étude bibliographique sur les différents modèles simulant la dissolution à grande échelle est

conduite dans le chapitre 7.

Les deux approches macroscopiques possibles, modèle à une équation et modèle à deux

équations, sont détaillées dans le chapitre 8 et discutées en fonction de l’existence ou non de la

condition de non-équilibre local. On retrouve là encore le problème de l’influence de l’historique

de dissolution sur les coefficients effectifs et les corrélations reliant les grandeurs macroscopiques

entre elles sont cette fois ci obtenues à partir des simulations réalisées à l’échelle inférieure. Des

comparaisons avec des simulations de référence réalisées à l’échelle de Darcy permettent de

juger de la pertinence de telles représentations.
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Première partie
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l’échelle de Darcy

13





Chapitre 2

Etude bibliographique

Nous allons présenter dans cette partie, les différentes approches, aussi bien expérimentales

que numériques, utilisées jusqu’à présent pour étudier la dissolution en milieu poreux.

2.1 Etudes expérimentales

Les études expérimentales de dissolution ont été réalisées sur un large éventail de système

fluide–minéraux, aussi bien dans le cas de processus limités par le transfert de masse que

limités par le taux de réaction. Elles ont mis en évidence le développement d’instabilités, liées

au couplage de l’écoulement en milieu poreux au processus de réaction chimique. Bien que

la physique sous-jacente soit différente, la nature des instabilités est similaire à celle observée

dans la formation de dendrites (Poirier 1987) ou le développement des digitations visqueuses

(Daccord et al. 1986).

Hoefner & Fogler (1988) ont effectué des injections d’acide chlorhydrique dans des carottes

rocheuses de calcaire ou de dolomite. Fredd & Fogler (1998a) et Fredd & Fogler (1999) ont

étendu le champ de l’étude à des systèmes non limités par le transfert de masse (injection

d’acide faible, d’agent gélifiant). La structure du wormhole obtenue est visualisée post-mortem,

c’est-à-dire après percée de la carotte, soit en injectant un alliage à faible température de fusion

(ex : métal liquide) et en dissolvant ensuite le milieu poreux soit grâce à la radiographie à

neutrons. Outre les systèmes HCl-calcaires, Daccord, Lenormand & Lietard (1993) ont aussi

étudié le plâtre soumis à l’action de l’eau dans diverses configurations expérimentales (géométrie

circulaire et cylindrique). Wang et al. (1993) ont exploré les effets de la température, minéralogie,

concentration de l’acide injecté et débit d’injection pour des carottes de dolomite et de calcaire

d’Indiana ou de Glenn Rose. Bazin et al. (Bazin & Abdulahad 1999, Bazin 2000) ont conduit

des expériences d’acidification aussi bien sur du calcaire que sur de la dolomite en testant

différent types d’acide, comme par exemple les acides en émulsion ou les acides gélifiants (Chang

et al. 2001, Lynn & Nasr-El-Din 2001). A notre connaissance, aucune expérience de dissolution

n’a été réalisée sur le système eau–sel qui sera utilisé dans cette thèse.

Deux résultats fondamentaux peuvent être tirés de ces études. Premièrement, il existe

différents régimes de dissolution qui sont fonction du débit d’injection, les autres paramètres
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opératoires étant fixés. Si les résultats des différentes études expérimentales divergent sur le

nombre exact de régimes de dissolution et sur leur terminologie, elles s’accordent néanmoins

pour distinguer trois régimes principaux caractérisés par des mécanismes physiques bien dis-

tincts :

– Un régime associé aux faibles débits où les processus diffusifs prédominent.

Les instabilités ne se développent pas ou pratiquement pas et on observe un front de

dissolution de forme conique voire même plat qui se déplace lentement.

– Un régime correspondant aux débits intermédiaires où le mécanisme convectif

devient dominant. Les instabilités se développent et on assiste à la propagation de

wormholes plus ou moins ramifiés dans le milieu poreux.

– Un régime observé aux hauts débits où le principe d’équilibre local n’est plus

vérifié. Les wormholes deviennent de plus en plus ramifiés et le front de dissolution est

étalé. Des gradients de porosité apparaissent autour du front.

Une description plus détaillée des différents régimes de dissolution avec la terminologie

associée, basée sur les travaux de Fredd & Miller (2000), sera donnée avec la présentation de

nos résultats expérimentaux.

L’autre résultat important est la détermination du débit d’injection optimum (Hoefner &

Fogler 1988, Wang et al. 1993, Bazin et al. 1995). Il correspond au volume minimum d’acide

à injecter pour que le wormhole parcourt une longueur donnée, généralement la longueur du

domaine étudié. Le débit optimum d’injection dépend de plusieurs paramètres, incluant la

minéralogie de la roche (calcaire ou dolomite pour les formations carbonatées), la température

et la concentration acide. L’influence des différents paramètres opératoires sur le processus

d’injection acide à été étudiée en détail par Bazin & Abdulahad (1999). Pour résumer, on peut

dire que le débit optimum augmente avec :

– la concentration d’acide injecté.

– La longueur de la carotte.

– La perméabilité.

– La température.

Il est observé que les conditions optimales sont liées à la formation d’un wormhole dominant

avec peu de ramifications. Ce résultat montre une relation entre les régimes de dissolution et

le débit optimum. Wang et al. (1993) ont fait d’ailleurs correspondre l’optimum au passage

des conditions d’équilibre local au non-équilibre local. Quant à Hoefner & Fogler (1988) et

Fredd & Fogler (1999), ils ont observé une dépendance entre le nombre de Damköhler et la

propagation des wormholes. Ils ont ainsi pu déterminer une valeur optimum du nombre de

Damköhler, appelé nombre de Damkölher optimum (Daopt = 0.29), correspondant au débit

optimum d’injection, quelles que soient les conditions expérimentales. Il faut toutefois nuancer

ce résultat en soulignant que les expériences ont été réalisées sur des échantillons de longueur

identique et pour un nombre de pouvoir acide constant 1. Par la suite, Fredd & Fogler (1999)

1Comme nous le verrons par la suite dans le chapitre 4, le nombre de Damköhler, Da, représente la quantité
d’acide consommée sur la quantité d’acide amenée par convection tandis que le nombre de pouvoir acide, Nac,
traduit le pouvoir acidifiant de la solution.
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ont observé que la structure du wormhole ainsi que le volume de pore injecté pour percer

dépendaient aussi d’un second nombre adimensionnel, appelé paramètre cinétique Γ. Ce nombre

adimensionnel représente le rapport entre la vitesse de réaction à la surface et le taux global de

dissolution (il vaut 1 dans le cas d’une réaction limitée par le taux de réaction). La combinaison

de ces deux nombres adimensionnels fournit, selon eux, une description complète de la formation

des wormholes.

2.2 Etudes numériques

Différentes approches ont été développées pour représenter la formation du wormhole depuis

les premiers travaux de Schechter & Gidley (1969) sur les modèles de croissance de pore.

2.2.1 Modèle du tube capillaire

L’approche la plus simple consiste à supposer qu’un wormhole de forme cylindrique s’est

déjà développé (Hung et al. 1989, Wang et al. 1993, Buijse 1997, Huang et al. 1997, Huang

et al. 1999, Gdansky & Van Domelen 1999). Dans les premiers modèles, le solide n’est pas

poreux et la dissolution des parois du tube est simulée en résolvant l’équation de transport à

l’intérieur des tubes. Le champ de vitesse est calculé en utilisant les équations de Darcy ou de

Stokes (écoulement de Poiseuille) à l’intérieur du tube. Le champ de concentration est déterminé

à partir des conditions de cinétique de dissolution réelles aux parois (concentration d’acide nulle

dans le cas d’un processus limité par le transfert de masse) et en tenant compte de la diffusion

moléculaire dans la phase liquide. Ce modèle simplifié donne une bonne compréhension du

rôle des nombres adimensionnels contrôlant la dissolution. L’autre intérêt d’un tel modèle est

d’illustrer la notion de changement d’échelle. Si la concentration est moyennée par section le

long de l’axe du tube, la concentration moyenne n’est plus en équilibre avec la concentration

aux parois, et un terme cinétique apparâıt dans l’équation de transfert monodimensionnelle.

Des améliorations ont par la suite été apportées telles que l’introduction de fuites aux parois

(murs poreux) et de densité de population de wormholes (Huang et al. 1999). Cependant, ce

modèle est basé sur une forme et une direction prédéfinies du wormhole et ne peut pas décrire

les structures ramifiées observées au cours des expériences.

2.2.2 Modèle réseau

L’approche réseau revient à considérer la dissolution du solide à l’échelle des grains dans

une structure bi ou tri-dimensionnelle. Généralement, l’espace entre deux pores est représenté

par un cylindre capillaire. Contrairement au modèle précédent, la vitesse et la concentration ne

sont pas résolues par les équations de Stokes mais remplacées par leurs propriétés moyennées.

Le débit moyen est supposé être proportionnel à la différence de pression (loi de Poiseuille) et

la dissolution proportionnelle à la vitesse et concentration moyennes (Hoefner & Fogler 1988,

Daccord et al. 1989). Les simulations réseaux peuvent reproduire, du moins qualitativement, les

tendances observées expérimentalement pour les régimes de dissolution et l’obtention d’un débit
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optimum d’injection. La difficulté majeure dans l’approche réseau réside dans l’application à des

systèmes à grande échelle, à cause du nombre limité de pores pris en compte dans les simulateurs.

Outre le problème de la taille, l’approche réseau ne tient pas compte de la coalescence des pores,

ce qui peut conduire à des difficultés de représentation du comportement de la zone fluide. Ceci

peut expliquer les différences observées entre les données expérimentales et les résultats de

simulation, en particulier pour le débit optimum comme précisé par Fredd & Fogler (1998b).

Des essais pour obtenir un modèle physiquement plus représentatif ont été entrepris par Hoefner

& Fogler (1988) et Fredd & Fogler (1999). Bien qu’une représentation de la géométrie et de la

physique plus conforme à la réalité ait été introduite, ce type de modèle requiert encore une

solution approximée pour l’évolution de l’interface aussi bien que pour la solution des équations

de Navier-Stokes. En outre, cette approche n’a été développée que pour les lits de billes tassées.

2.2.3 Approche adimensionnelle

Une approche différente, utilisée en mécanique des fluides ou dans les processus ther-

miques, est basée sur le développement de corrélations à l’échelle de l’échantillon propre-

ment dit (Daccord, Lenormand & Lietard 1993, Daccord, Lietard & Lenormand 1993, Frick

et al. 1994). Tous les paramètres physiques impliqués dans ce problème sont introduits sous

forme de nombres adimensionnels. Les relations entre les paramètres observés et les nombres

adimensionnels sont déterminées soit à partir des expériences soit en utilisant des considérations

théoriques. Par exemple, Daccord, Lenormand & Lietard (1993) ont utilisé les propriétés d’auto-

similitude de la structure des wormholes en régime ramifié pour écrire la dépendance d’échelle

sous la forme d’une loi puissance caractérisée par la dimension fractale. Ces approches ont

été partiellement validées par des expériences eau-gypse. Bien que ces travaux donnent des

résultats qualitatifs (diagramme de comportement de dissolution), ils ne peuvent être utilisés

en tant qu’outils prédictifs.

Une approche similaire a été developpée par Fredd & Fogler (1999) et Fredd (2000). En se

basant sur leurs résultats expérimentaux, ils ont couplé leur théorie sur le nombre de Damköhler

optimum avec un modèle de croissance de wormhole afin de prédire le volume de pore injecté.

Fredd & Fogler (1999) ont utilisé comme modèle de croissance des modèles réseaux 2D et 3D

dont les limitations ont déjà été évoquées précédemment. Fredd (2000), par contre, a développé

un modèle de tube capillaire qui prend en compte les effets de perte de fluide et de compétition

entre les wormholes. Bien que les résultats semblent intéressants d’un point de vue prédictif,

on retrouve ici les limitations liées au modèle de tube capillaire (hypothèse sur la géométrie du

wormhole) ainsi que des confusions au niveau de l’estimation des pertes de fluide (les pertes de

fluide sont nulles dans des conditions d’équilibre local de dissolution et non dans l’hypothèse

d’une réaction limitée par le transfert de masse comme il le prétend).

2.2.4 Modèle macroscopique

Une dernière approche reste à présenter : les modèles macroscopiques, qui permettent de

décrire le problème à une échelle d’observation supérieure et donc sur des domaines d’étude plus
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larges. Un modèle basé sur les équations continues à l’échelle de Darcy a ainsi été développé

par Liu et al. (1997) et Chen et al. (1997). Le simulateur résoud les équations macroscopiques

d’écoulement, de transport acide et de réaction chimique. A la différence des méthodes de

changement d’échelle classiques, ces équations sont tirées du génie chimique et obtenues de

manière heuristique. Si le phénomène de digitation et de wormholing a bien été capturé, le

modèle ne fournit pas une description complète des différents régimes de dissolution et échoue

à prédire correctement les conditions optimales d’injection.

2.3 Pourquoi un nouveau modèle ?

Tous ces efforts ont conduit à une meilleure compréhension des mécanismes physiques inter-

venant dans la dissolution d’un milieu poreux et le développement des wormholes. Néanmoins,

la plupart des modèles existants échouent à décrire de manière autrement que qualitative la

nature couplée de l’écoulement et de la réaction sans tenir compte d’hypothèse sur la géométrie

du wormhole, ou sont limités à des domaines d’étude de faible dimension ou de forme parti-

culière (lit de billes tassées par exemple). En outre, l’utilisation de modèles macroscopiques à

l’échelle de Darcy n’a pas conduit jusqu’à présent à une exploration de l’ensemble des figures

de dissolution.

En conclusion, l’analyse de cette étude bibliographique nous amène à l’objectif de cette

première partie : démontrer la capacité d’un modèle à l’échelle de Darcy à décrire les différents

régimes de dissolution et à représenter le développement des wormholes (Golfier, Zarcone, Bazin,

Lenormand, Lasseux & Quintard 2002), étape préalable avant de pouvoir envisager une étude

à des échelles supérieures.
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Chapitre 3

Etude expérimentale

Parallèlement à notre travail numérique, des expériences de dissolution d’un massif de sel

ont été menées par Sandrine Leclerc (1998) et Vincent Brare (1999) sous la direction de César

Zarcone. L’ensemble des données expérimentales recueillies va ainsi pouvoir servir de base de

données et d’outil de validation au modèle numérique développé.

3.1 Choix du système

Les résultats expérimentaux sont obtenus par l’injection d’une solution saline sous-saturée

dans un massif de sel. Ce système est comparable au calcaire dissout sous l’effet de l’acide, le

processus de dissolution étant dans les deux cas limité par le transfert de masse. L’avantage

principal est de pouvoir visualiser la propagation des wormholes au fur et à mesure de l’injection.

En outre, les expériences sont relativement courtes et faciles à mettre en place. La comparaison

entre les systèmes eau–sel et acide–calcaire peut s’effectuer sur la base du pouvoir de dissolution

de la solution déterminé par le Nac. En effet, la fraction de roche dissoute par l’acide, βCacide,

correspond à la différence entre la limite de solubilité du NaCl dans l’eau (Csat = 360 g.l−1 à

20◦C) et la concentration de sel dans la solution CNaCl. Nous avons ainsi :

Cacide =
(Csat − CNaCl)

β
(3.1)

où β représente le coefficient stoechiométrique de la réaction et Cacide la concentration d’acide

dans la solution.

Comme le modèle développé par la suite fait référence à l’acide, cette relation est utilisée

pour la modélisation des résultats expérimentaux où une concentration d’acide équivalente est

associée à chaque concentration de sel. Il faut noter que, pour ce système, une augmentation

de la concentration de sel correspond à une diminution de la concentration d’acide dans le cas

d’un système acide–calcaire.
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Fig. 3-1 – Dispositif expérimental

3.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est représenté Fig. 3-1. La cellule Hele-Shaw utilisée est transpa-

rente et mesure 25 cm de longueur, 5 cm de large et 1 mm d’épaisseur. Le domaine sera donc

considéré bidimensionnel pour une comparaison future avec nos simulations numériques. Les

grains de sel, de forme rectangulaires, sont tassés à sec, le diamètre moyen des grains étant

d’environ 300 µm. Une fois tassé, sa porosité est d’environ 0.36. Au début de l’expérience, le

milieu est complètement saturé avec de l’eau sursaturée en sel et la perméabilité est mesurée.

Une perméabilité moyenne de 1.5 10−11 m2 est observée. Une solution de concentration de sel

fixée est ensuite injectée à débit constant et à température ambiante tandis que la perte de

charge entre l’entrée et la sortie de la carotte est mesurée à l’aide d’un capteur de pression.

Tout au long de l’injection, l’évolution de la figure de dissolution est enregistrée à l’aide d’un

caméra vidéo. L’enregistrement de la perte de charge et des images de dissolution est piloté par

un ordinateur.

Plusieurs séries d’expériences ont été réalisées pour des concentrations de sel variant entre

50 g.l−1 et 340 g.l−1, et pour des débits d’injection allant de 5 cc.h−1 à 350 cc.h−1. La repro-

ductibilité des expériences a été vérifiée et est parfaitement satisfaisante comme le montrent

les résultats donnés Fig. 3-2 où nous avons reporté la variation de longueur du wormhole en

fonction du temps pour deux expériences réalisées dans les mêmes conditions.

3.3 Résultats et discussion

3.3.1 Figures de dissolution

D’un point de vue qualitatif, les résultats (Fig. 3-3) sont similaires à ceux observés dans

la littérature pour un système acide–calcaire (Hoefner & Fogler 1988). En se basant sur la

classification de Fredd & Miller (2000), fondée sur une observation expérimentale, 5 figures de
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Fig. 3-2 – Reproductibilité des résultats expérimentaux dans les mêmes conditions d’injection

dissolution distinctes, fonctions du débit d’injection, ont été observés, trois cas limites (a, c et

e) et deux cas intermédiaires (b, d) comme expliqué ci-dessous :

(a) Dissolution compacte ou faciale : A faible débit, l’acide est complètement consommé

sur la face d’entrée de la carotte. Le mécanisme de diffusion contrôle le processus de

dissolution et empêche le développement des instabilités.

(b) Wormholes coniques : En augmentant légèrement le débit, des instabilités commencent

à apparâıtre bien que le régime soit encore fortement influencé par la diffusion. En

pénétrant dans le milieu poreux, le fluide érode les parois des canaux d’écoulement pour

créer un wormhole de forme conique.

(c) Wormholes prépondérants (régime de wormholing) : A des débits intermédiaires,

l’acide pénètre préférentiellement dans les pores les plus larges pour former des canaux

d’écoulement ce qui conduit à la formation d’un wormhole prépondérant. Le débit op-

timum peut être observé dans ce régime. Les variations de concentration dans le milieu

poreux commencent à être significatives bien que les variations de porosité restent ca-

ractéristiques d’un front raide.

(d) Wormholes ramifiés : A hauts débits, les wormholes deviennent de plus en plus fins et

ramifiés et le front de dissolution est plus étalé.

(e) Dissolution uniforme : Enfin, à très hauts débits, le réactif pénètre dans tous les pores de

la matrice poreuse. Le front de dissolution est étalé sur toute la longueur de l’échantillon,

ce qui correspond à un non-équilibre local de dissolution. Il est intéressant de remarquer

qu’un processus de non-équilibre local puisse lui aussi conduire à un déplacement stable.

Ce dernier régime était malheureusement situé hors du champ d’investigation de notre

dispositif expérimental, de par l’utilisation d’un milieu poreux non consolidé. Il nous a en effet
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Fig. 3-3 – Exemple de figures expérimentales de dissolution

été impossible de réaliser des injections à très hauts débits sans entrâıner un déplacement des

particules de sel. Pour finir, afin de souligner l’importance de l’historique dans le développement

de la figure de dissolution résultant de l’injection, un exemple de propagation de wormhole

au cours du temps est représenté Fig. 3-4, Lw étant la longueur du wormhole. Ces images

montrent bien le phénomène de concurrence entre les instabilités à des temps très courts,

et le développement d’un wormhole prépondérant qui entrâıne l’extinction des autres canaux

d’écoulement.

3.3.2 Propagation des wormholes et débit optimum d’injection

Les expériences ont aussi confirmé l’existence d’un débit optimum d’injection, c’est-à-dire

la quantité minimale d’acide à injecter pour percer la carotte. Les résultats expérimentaux

obtenus pour une concentration de sel de 150 g.l−1 et 230 g.l−1 sont représentés Figs. 3-5 et 3-6,

et montrent la propagation du wormhole en fonction du nombre de volumes de pore injectés

V/VP . Ce volume définit le rapport du volume d’acide injecté sur le volume de fluide total et

s’écrit de la manière suivante :
V

VP
=

t Q

V εβ
(3.2)

Le volume de pore injecté correspondant à la percée du milieu est noté VBT . Si dans les

données expérimentales présentées ci-dessous, la percée correspond à la traversée de toute la

cellule, dans la présentation de nos simulations numériques, par contre, la longueur de référence

définissant la percée sera L/2 où L est la longueur du domaine (pour être plus précis, V num
BT =

V/VP en L/2). Ce critère sera utilisé afin de faciliter le dépouillement des résultats numériques.
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t = 8 min
L = 10 cmw

t = 11.9 min
L = 13 cmw

t = 23.5 min
L = 22 cmw

t = 27 min
L = 24 cmw

C = 150 g/l     Q = 50 cm /hNaCl

3

Fig. 3-4 – Historique de la dissolution en régime de wormholing
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Fig. 3-5 – Longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de pore injecté pour
une concentration de NaCl de 150 g.l−1

Ces figures traduisent clairement l’existence d’un débit optimum d’injection et sont ca-

ractérisées par deux comportements différents. Le volume de pore pour percer diminue au fur

et à mesure que le débit augmente jusqu’à ce que le débit optimum d’injection soit atteint. A

ce stade, le volume VBT augmente de nouveau si l’on continue à accroitre le débit d’injection.
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Fig. 3-6 – Longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de pore injecté pour
une concentration de NaCl de 230 g.l−1

Afin de mettre en évidence l’influence de la concentration sur ces débits optimaux, les

résultats des Figs. 3-5 et 3-6 ont été rassemblés avec les résultats obtenus pour une concentration

de sel CNaCl = 50 g.l−1, sur la Fig. 3-7 où nous avons représenté le volume de pore pour percer

en fonction du débit d’injection. Le débit optimum est reporté ici en coordonnées log-log.

Nous avons obtenu expérimentalement des débits optimaux de 100 cm3.h−1, 80 cm3.h−1 et
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3.3 Résultats et discussion

70 cm3.h−1 pour respectivement des concentrations de sel de 50 g.l−1, 150 g.l−1 et 230 g.l−1.

Une droite de pente 1/3 pour les débits d’injection supérieurs à l’optimum est observé, ce

qui est en parfait accord avec les résultats obtenus sur les systèmes acide-calcaire (Daccord

et al. 1989, Bazin 2000).
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Fig. 3-7 – Volume de pore pour percer en fonction du débit d’injection pour différentes concen-
trations

A partir de cette figure, deux observations importantes peuvent être effectuées. D’une part,

le débit optimum augmente lorsque la concentration de sel diminue. D’autre part, le volume de

pore pour percer diminue en même temps que la concentration. Compte tenu du fait qu’une

diminution de la quantité de sel injectée pour un système eau–sel correspond à une augmentation

de la concentration d’acide pour un système HCl–calcaire, ces résultats vont dans le sens de

ceux observés en acidification (Wang et al. 1993, Bazin et al. 1997).

Comme mentionné ci-dessus, nous avons observé expérimentalement des tendances qui sont

en parfait accord avec les résultats obtenus par les études de dissolution précédentes sur d’autres

systèmes. Cette étude expérimentale nous a permis de rassembler une grande quantité de

données, en particulier en ce qui concerne l’évolution de la propagation et de la structure des

wormholes au cours du temps. Elles peuvent à priori être interprétées par un modèle bidimen-

sionnel et seront utilisées pour valider nos simulations numériques. Etant donné l’équivalence

entre les modèles de dissolution acide et de dissolution de sel, nous garderons par la suite la

même terminologie pour les deux phénomènes.
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Chapitre 4

Modèle physique

Le développement d’un modèle de dissolution à l’échelle de Darcy n’étant pas immédiat, il

est nécessaire de bien détailler les équations à l’échelle du pore afin de comprendre les limites

et les problèmes associés à une description continue à l’échelle de Darcy.

4.1 Equations à l’échelle du pore

Nous allons dans un premier temps définir les notations utilisées dans ce problème. A l’échelle

du pore, la phase solide et la phase fluide sont identifiées respectivement comme la phase-σ et

la phase-β. Dans les équations qui vont suivre, Aβσ représente l’aire interfaciale entre les deux

phases et nβσ le vecteur unitaire normal à la surface dirigé de la phase-β vers la phase-σ. De

plus, nous notons respectivement cAβ et cσβ la concentration massique des espèces acide et

solide dans la phase-β, et cBβ la concentration massique de l’eau dans la phase fluide.

Nous prenons ici comme hypothèse que les concentrations des espèces diffusées dans la phase-

β sont faibles et que le transport de l’acide (ou de la roche dissoute) dans l’eau ne modifie pas

les caractéristiques physiques initiales du liquide, sa masse volumique ρβ et sa viscosité µ. Ainsi,

le calcul de l’écoulement peut être résolu de manière indépendante du problème de transport-

réaction (pour un champ de porosité donné, εβ). En outre, les termes inertiels sont considérés

négligeables dans l’équation de mouvement et nous utiliserons les équations de Stokes. Enfin,

nous noterons repectivement vAβ et vβ la vitesse de l’espèce acide et la vitesse moyenne dans

la phase fluide.

En ce qui concerne la réaction chimique à l’échelle microscopique entre l’acide et la roche,

celle-ci peut être exprimée dans le cas général par la relation suivante à l’interface Aβσ

−D∇cAβ · nβσ = kc (cAβ)n sur Aβσ (4.1)

où D est le coefficient de diffusion moléculaire, kc est la constante de taux de réaction et n est

l’ordre de la réaction chimique (Fogler 1999). Dans le cas qui nous intéresse, les réactions étant

limitées par le transfert de masse, la condition limite à l’interface fluide–solide, Eq. (4.1), se
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Chapitre 4. Modèle physique

simplifie et l’on obtient :

cAβ = 0 sur Aβσ (4.2)

Cette relation sera utilisée par la suite dans tout le développement du modèle. Il faut tou-

tefois garder à l’esprit que ceci n’est qu’une approximation et que la concentration à l’interface

n’est en réalité pas nulle mais considérée négligeable par rapport à la concentration dans le do-

maine fluide. Il n’y aurait cependant pas de de difficulté mathématique quelconque à développer

un calcul similaire dans le cas général.

Etant donné toutes les hypothèses énoncées ci-dessus, le problème à l’échelle microscopique

peut finalement être écrit comme suit :

Equation de conservation du mouvement :

−∇pβ + µ∇2vβ = −ρβg (4.3)

C.L. 1 :

vβ − nβσnβσ.vβ = 0 sur Aβσ (4.4)

Equations de conservation de la masse et des espèces :

∇ · vβ = 0 (4.5)

∂cAβ

∂t
+ ∇ · (vAβ cAβ) = 0 dans la phase-β (4.6)

∂cσβ

∂t
+ ∇ · (vσβ cσβ) = 0 dans la phase-β (4.7)

∂ρσ

∂t
= 0 dans la phase-σ (4.8)

C.L. 1 :

ρβ (vBβ − w) · nβσ = 0 sur Aβσ (4.9)

où w ·nβσ est la vitesse de l’interface Aβσ. Ici, nous avons écrit la condition limite pour l’espèce

passive (habituellement l’eau), au lieu d’une condition limite pour le mélange, car elle nous sera

nécessaire par la suite dans le développement du modèle.

C.L. 2 :

cAβ = 0 sur Aβσ (4.10)

C.L. 3 :

−ρσw · nβσ = cσβ (vσβ − w) · nβσ sur Aβσ

= −βcAβ (vAβ − w) · nβσ (4.11)

L’équation (4.11) représente la relation entre le flux de roche dissoute et le flux d’acide

consommé, β étant le coefficient stoechiométrique de la réaction chimique.

La résolution du problème de dissolution à cette échelle représente une tâche extrêmement

compliquée et requiert la connaissance de la structure microscopique du milieu, aussi avons nous
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4.2 Equations à l’échelle de Darcy

adopté dans cette étude une vision plus macroscopique, en utilisant les équations à l’échelle de

Darcy.

4.2 Equations à l’échelle de Darcy

Les équations macroscopiques régissant la dissolution ont tout d’abord été introduites de

manière heuristique en génie chimique sous la forme d’une équation de convection–dispersion et

d’un terme source prenant en compte le transfert de masse à l’interface (voir par exemple une

introduction générale sur le génie chimique dans Fogler 1999). Des démonstrations théoriques

ont par la suite été réalisées en utilisant des techniques de prise de moyenne, et le lecteur pourra

se référer à Quintard & Whitaker (1999) pour une discussion plus poussée des hypothèses as-

sociées à ce type de problème. Il est toutefois important d’estimer les limites et de comprendre

les difficultés soulevées par un modèle de dissolution à l’échelle de Darcy. Pour cette raison

et sur la base d’une analyse plus complète fournie par Sahimi et al. (1990) des différentes

approches utilisées pour décrire les réactions fluide–solide dans un milieu poreux, nous rap-

pellerons ci-dessous les principales difficultés qui apparaissent lors du développement d’un tel

modèle macroscopique.

Nous suivrons les notations associées à la théorie de prise de moyenne volumique formulées

dans Quintard & Whitaker (1999) et rappelées dans le chapitre 1. Les quantités moyennées à

l’échelle de Darcy sont définies en se basant sur les travaux de Anderson & Jackson (1967),

Marle (1967), Slattery (1967) ou Whitaker (1967). Par exemple, la vitesse de filtration est

donnée par

Vβ = 〈vβ〉 =
1

V

∫

Vβ−phase

vβ dV (4.12)

où Vβ−phase représente le volume de la phase-β contenue dans le volume élémentaire représentatif

(V.E.R.), V , donné Fig. 1-1, et les moyennes intrinsèques de pression et de concentration sont

définies par

Pβ = 〈pβ〉β =
1

Vβ−phase

∫

Vβ−phase

pβ dV (4.13)

CAβ = 〈cAβ〉β =
1

Vβ−phase

∫

Vβ−phase

cAβ dV (4.14)

4.2.1 Equation macroscopique de l’écoulement

Milieu fluide–poreux : Equation de Darcy-Brinkman

A l’échelle de Darcy représentée Fig. 1-1, trois régions peuvent être identifiées : une zone

fluide crée par la dissolution complète du domaine, le milieu poreux initial et une zone de

transition caractérisée par un gradient de porosité qui peut éventuellement se développer dans

des conditions de non-équilibre local. Les zones fluides et poreuses seront modélisées en utili-

sant soit les équations de Stokes soit la loi de Darcy. Cette approche est valide à la condition

de considérer la vitesse à l’interface comme faible, ce qui est généralement acceptable dans la
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Chapitre 4. Modèle physique

plupart des problèmes de dissolution. Au niveau du front de dissolution, une relation macrosco-

pique doit être satisfaite entre ces deux modèles, soit au travers d’une interface macroscopique

entre les zones fluides et poreuses dans le cas de l’équilibre local, soit par le biais d’un gradient

de porosité en non-équilibre.

Le traitement des conditions aux limites à l’interface milieu fluide–milieu poreux a été le sujet

de nombreuses études (Arquis & Caltagirone 1984, Vafai & Thiyagaraja 1987, Vignes-Adler

et al. 1987, Larrea 1991, Larrea et al. 1992, Saleh et al. 1993, Naimi 1997, Kuznetsov 1997).

La première approche consiste à écrire des conditions limites appropriées à l’interface et la

forme la plus usitée correspond au travail de Beavers & Joseph (1967). Pour un écoulement

monodimensionnel d’un fluide tangentiel à l’interface fluide–poreux selon la direction x, cette

relation est écrite de la manière suivante

∂V stokes
x

∂y
=

αbeaver

K1/2

(
V stokes

x − V darcy
x

)
(4.15)

où αbeaver est un paramètre adimensionnel qui dépend de la structure du milieu poreux considéré,

Vstokes est la vitesse dans le milieu fluide, Vdarcy est la vitesse de filtration dans le milieu po-

reux, K est la perméabilité et x et y sont les coordonnées tangentielles et normales à l’interface

fluide-poreux. L’introduction de telles conditions aux limites a aussi été discutée dans Ochoa-

Tapia & Whitaker (1995a) et Ochoa-Tapia & Whitaker (1995b). Une autre approche (voir une

discussion récente dans Goyeau et al. 1997), suggère que les équations de Stokes, la loi de

Darcy et la condition à la limite (4.15) peuvent être représentées pour des milieux poreux fai-

blement ou moyennement perméables par une formulation continue correspondant à l’équation

de Darcy-Brinkman (Brinkman 1947). Cette dernière équation est habituellement écrite sous

la forme
µ

εβ
∆Vβ −∇Pβ + ρβg − µK−1 · Vβ = 0 (4.16)

L’erreur faite en utilisant cette formulation continue est de l’ordre de la taille du grain

(Vignes-Adler et al. 1987). Ce modèle fut à l’origine développé de manière empirique comme

une correction à la loi de Darcy pour les milieux à fortes porosités (Brinkman 1947) et fut plus

tard justifié par les travaux théoriques de Tam (1969), Levy (1981) ou Rubinstein (1986). Le

coefficient µ/εβ dans l’Eq. (4.16) est souvent dénommé la viscosité effective, µ̃, et son expression

a soulevé de nombreuses questions dans la littérature, essentiellement à cause du fait qu’une

estimation expérimentale directe est extrêmement difficile. Brinkman, par exemple, a suggéré

de prendre µ̃ = µ tandis que des relations plus complexes prenant en compte la porosité εβ ont

été introduites par la suite par Lundgren (1972), Durlofsky & Brady (1987) ou Lhuillier et al.

(1999). Même si cela reste encore un point de controverse (Nield 1983), l’utilisation d’une telle

formulation continue peut aussi être étendue à la description de l’écoulement dans un système

à double milieu fluide–poreux, comme celui considéré dans ce présent travail (Beckermann

et al. 1987, Beckermann et al. 1988, Gartling 1988). Dans l’hypothèse d’un équilibre local, cela

évite, en effet, l’utilisation de conditions particulières à l’interface comme celles proposées par

Beavers & Joseph pour coupler le modèle de Stokes à la loi de Darcy. D’autre part, le terme
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4.2 Equations à l’échelle de Darcy

visqueux diffusif peut décrire correctement l’écoulement de type couche limite qui se développe

dans la zone poreuse proche de l’interface, comme cela a été démontré par Vafai (Vafai &

Tien 1982, Vafai & Thiyagaraja 1987) ou par Liu et al. (1997). Dans la zone fluide où K est

grand (théoriquement infini), le modèle de Stokes est vérifié tandis que dans la région poreuse

pour laquelle la perméabilité K est faible, le terme visqueux devient négligeable et le modèle

se ramène à la loi de Darcy.

Dans le cas d’un non-équilibre local, où une zone de dimension finie avec des gradients de

porosité apparâıt, l’utilisation d’un modèle de Brinkman continu soulève des questions plus

délicates. En effet, dans ce cas précis, il peut être démontré théoriquement que des termes

additionnels associés aux gradients de porosité doivent être conservés lorsqu’ on applique les

méthodes de changement d’échelle aux équations du mouvement à l’échelle du pore (Ochoa-

Tapia & Whitaker 1995a, Ochoa-Tapia & Whitaker 1995b, Goyeau et al. 1997, Whitaker 1999).

Même si une étude plus approfondie est requise afin d’être précis sur la contribution de ces

termes, les travaux sur des milieux réels dont la porosité varie indiquent que ce modèle se

révèle être très précis quand il est utilisé avec des perméabilités variables, pourvu que les gra-

dients de porosité ne soient pas trop grands (Goyeau et al. 1999). Dans une première approche,

ces résultats nous encouragent à utiliser l’équation de Darcy-Brinkman, Eq. (4.16), pour la

conservation de la quantité de mouvement dans les différentes situations envisagées dans ce

travail. Ceci est d’autant plus vrai que la zone de transition entre la zone fluide (Stokes) et

poreuse (Darcy), quand elle existe, est vraisemblablement de faible épaisseur. Les simulations

numériques seront utilisées a posteriori pour vérifier la validité de cette hypothèse.

Nous allons maintenant nous intéresser à la corrélation qui relie la perméabilité à la porosité.

La perméabilité est bien définie, il est vrai, quand la géométrie de l’interface fluide–solide est

connue. Cependant, cette interface peut évoluer d’une manière complexe au cours du processus

de dissolution entrâınant une variation de l’indicatrice de phase et par là même de la porosité.

Une relation directe entre ces deux variables macroscopiques peut donc dépendre de l’historique

de dissolution, du au couplage entre l’écoulement et le mécanisme de réaction. La validité de

cette hypothèse a été étudiée à partir de simulations à l’échelle du pore par Bekri et al. (1995)

et des situations similaires sont observées dans les problèmes de formation de dendrites en

solidification (Poirier 1987, Goyeau et al. 1999). Il est souvent admis, pour un problème de

dissolution donné et un échantillon considéré, l’existence d’une corrélation reliant directement

la perméabilité à la porosité, soit K(ε) au lieu de K(t) et ε(t) (Fogler et al. 1976, Liu et al. 1997).

Nous adopterons ici ce point de vue, en gardant en mémoire que cette hypothèse constitue une

approximation préjudiciable à une comparaison précise avec les résultats expérimentaux. Il doit

être souligné cependant que le modèle de dissolution proposé est totalement indépendant de la

relation de perméabilité-porosité utilisée. Ce choix est fonction de la quantité d’informations

disponibles pour le système considéré. Dans la présentation de nos simulations au chapitre

6, nous utiliserons la relation classique, quoique grossière, de Kozeny-Carman (Ergun 1952)

pour représenter une telle corrélation, très peu d’information étant disponible sur la structure

à l’échelle du pore du massif de sel. Si nous considérons que la tortuosité du milieu évolue de

manière linéaire par rapport à l’aire caractéristique des particules durant la dissolution, nous

33



Chapitre 4. Modèle physique

pouvons alors écrire
K

l2β
= kcte

(
εβ

1 − εβ

)3

(4.17)

où lβ est la longueur caractéristique à l’échelle du pore (taille moyenne des grains) et kcte est

une constante dépendant de la nature du milieu. Bien que l’utilisation d’une relation de Kozeny-

Carman dans un tel modèle soit une hypothèse forte, il s’avère que ce choix joue un rôle mineur

dans les conditions d’équilibre local, où un front raide délimite la zone poreuse et la région

fluide (il n’y a donc pas de zone de transition pour la porosité ou la perméabilité). Son influence

est sensible uniquement pour les régimes en non-équilibre local (débit optimum et au-delà) où

une légère modification de la porosité locale peut entrâıner une variation de plusieurs ordres

de grandeur de la perméabilité durant la formation des wormholes. L’impact du choix de la

corrélation de perméabilité-porosité sera étudiée au § 6.2.5.

Comparaison avec l’approche Darcy–Darcy

Il peut sembler au premier abord inutile de rentrer dans de tels détails au niveau de la des-

cription de l’écoulement et de nombreux modèles numériques de wormholes ont été développés

en gardant l’équation classique de Darcy (Nilson & Griffiths 1990). Dans une telle configura-

tion, on suppose alors que la zone fluide relaxe simplement le champ de pression comme le

ferait une zone poreuse très perméable. Elle est ainsi remplacée par un milieu poreux de grande

perméabilité obéissant à la loi de Darcy. La difficulté d’une telle approche est d’estimer correcte-

ment la valeur de la perméabilité Kf associée à la zone fluide. En effet, s’il suffit pour l’équation

de Darcy-Brinkman d’employer une perméabilité Kf qui soit suffisamment forte pour tendre

vers le modèle de Stokes, dans le cas de l’approche Darcy-Darcy, la vitesse prédite pour la zone

fluide reste toujours proportionnelle à la valeur de Kf utilisée. L’impact de la perméabilité de

la zone fluide sur la propagation du wormhole pour le modèle Darcy-Darcy et la comparaison

avec la formulation Darcy-Brinkman est représentée Figs. 4-1 et 4-2.

Si l’écart n’est pas significatif pour des figures de dissolution de type wormholing (l’épaisseur

du tube étant faible, le profil d’écoulement donné par Stokes est proche de celui prédit par

Darcy), les différences deviennent plus nettes, par contre, lorsqu’on s’intéresse aux écoulements

en régime conique où le comportement de la zone fluide est prépondérant. Cette approche reste

néanmoins parfaitement valable pour certaines configurations, d’autant plus que la formulation

de Darcy-Brinkman reste très coûteuse en temps de calcul. Dans le cas d’un écoulement entre

deux plaques planes, par exemple, la perméabilité équivalente du milieu peut être reliée à

l’épaisseur entre les plaques, de même, dans le cas d’un écoulement 3D, si l’on adopte l’hypothèse

que le wormhole peut être assimilé à un tube cylindrique, on peut exprimer la perméabilité à

l’intérieur du wormhole en fonction du rayon du tube. Cependant, le modèle Darcy-Brinkman

n’a pas besoin de supposer un diamètre de tube, alors que le diamètre de tube doit être connu

a priori dans le cas du modèle Darcy-Darcy. Il faut donc être prudent dans l’utilisation de ce

dernier modèle, et vérifier que l’on ne commet pas d’erreur significative.
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Fig. 4-1 – Comparaison des modèles Darcy-Darcy et Darcy-Brinkman en régime wormholing

0

5

10

15

20

25

0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000

L
o

n
g

u
e

u
r 

d
u

 w
o

rm
h

o
le

(e
n

 c
m

)
L

W

Darcy-Brinkman

Darcy-Darcy - K = 8.33x10f luide

-8

Darcy-Darcy - K = 10f luide

-2

Q = 1 cm .h
3 -1

Temps (en s)
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4.2.2 Equations macroscopiques de transport et dissolution

En se basant sur l’étude bibliographique réalisée sur les modèles réseaux ou de tubes capil-

laires, nous avons mis en évidence le fait que la concentration moyenne dans le milieu poreux

n’est pas nécessairement nulle, et pour cette raison, un modèle de non-équilibre massique local

a été adopté. Ce choix nous permet d’obtenir un modèle plus général capable de reproduire

l’ensemble des régimes de dissolution depuis le régime compact (interface raide entre le milieu

fluide et le milieu poreux), jusqu’au régime uniforme (faible gradient de porosité). Les modèles

de non-équilibre local sont plus fréquemment rencontrés dans les problèmes de transfert de

chaleur qui ont bénéficié d’un intérêt accru. L’hypothèse de non-équilibre thermique local est

ici le pendant de l’hypothèse de non-équilibre massique local dans les problèmes de transfert de

masse. Si la contrainte d’équilibre local est valide, une équation macroscopique unique décrit

le problème (Carbonell & Whitaker 1984, Nozad et al. 1985). Dans le cas contraire, le modèle

requiert l’introduction de deux équations macroscopiques comme l’ont démontré les résultats

de Carbonell & Whitaker (1984), Zanotti & Carbonell (1984a), Zanotti & Carbonell (1984b),

Kaviany (1991) et Quintard et al. (1997) . Pour en revenir au problème de transfert de masse,

ce type d’hypothèse a été utilisé dans la modélisation de transport de polluant (DeZabala

& Radke 1986, Powers et al. 1991, Miller et al. 1998), de processus de filtration (Quintard &

Whitaker 1995a) ou dans l’acidification des grès par exemple (Fogler et al. 1976, Schechter 1992).

Nous allons maintenant détailler la méthode de changement d’échelle reliant la physique

à l’échelle du pore au modèle à l’échelle de Darcy (Quintard & Whitaker 1994a, Quintard &

Whitaker 1999).

Considérons la moyenne volumique de l’équation de conservation de la masse pour la phase

fluide. Une fois utilisés les théorèmes de prise de moyenne (Marle 1967, Howes & Whitaker

1985, Gray et al. 1993), nous obtenons

∂εβ

∂t
+ ∇ · Vβ = − 1

V

∫

Aβσ

nβσ · (vβ − w) dA (4.18)

D’après (4.9) nous avons

nβσ · (vBβ − w) = 0 sur Aβσ (4.19)

De plus,l’hypothèse relative au cas du traceur utilisée pour les espèces A et σ, permet d’écrire

cBβvBβ = cBβvβ − D∇cBβ

≈ cBβvβ (4.20)

Cette dernière équation est introduite dans la condition à la limite (4.19) pour fournir la

relation suivante

nβσ · (vβ − w) ≈ 0 sur Aβσ (4.21)
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4.2 Equations à l’échelle de Darcy

Finalement, l’Eq. (4.18) peut être approximée comme suit

∂εβ

∂t
+ ∇ · Vβ = 0 (4.22)

A ce stade, nous pouvons faire usage de l’hypothèse que le mécanisme de dissolution est suf-

fisamment lent pour être considéré comme un processus quasi-stationnaire, et ceci est cohérent

avec l’hypothèse associée à l’Eq. (4.21). En conséquence, nous pouvons coupler l’équation de

Darcy-Brinkman avec la relation suivante

∇ · Vβ = 0 (4.23)

ce qui complète la formulation de l’écoulement.

Nous pouvons maintenant moyenner l’équation de conservation de la masse, Eq. (4.6), pour

l’espèce acide 〈
∂cAβ

∂t

〉
+ 〈∇ · (vAβ cAβ)〉 = 0 (4.24)

En appliquant le thorème de transport général et le théorème de moyenne spatiale (Whitaker

1985) à cette équation, ceci nous donne

∂ 〈cAβ〉
∂t

+ ∇ · 〈vAβ cAβ〉 +
1

V

∫

Aβσ

cAβnβσ · (vAβ − w) dA = 0 (4.25)

L’hypothèse de solution diluée pour l’espèce A conduit à :

cAβvAβ = cAβvβ − D∇cAβ (4.26)

En introduisant cette relation dans l’Eq. (4.25), nous pouvons écrire

∂ (εβCAβ)

∂t︸ ︷︷ ︸
accumulation

+ ∇ · 〈vβ cAβ〉︸ ︷︷ ︸
convection

+
1

V

∫

Aβσ

cAβnβσ · (vAβ − w) dA

︸ ︷︷ ︸
flux interfacial

= ∇ · 〈D∇cAβ〉︸ ︷︷ ︸
diffusion

(4.27)

Ici, cette équation est couplée avec le problème aux limites à l’échelle microscopique, et

en particulier avec l’Eq. (4.10). Cette dernière équation associée avec un transport rapide à

l’échelle du pore peut conduire à un modèle d’équilibre local caractérisé par

CAβ = 0 (4.28)

Un modèle de non-équilibre local a été discuté dans la littérature, et le lecteur pourra

trouver de plus amples détails sur le développement des équations locales dans Quintard &

Whitaker (1994a) et Quintard & Whitaker (1999). Si l’on considère que l’évolution de la forme

de l’interface au cours du temps est suffisamment lente, une bonne approximation du problème
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Chapitre 4. Modèle physique

conduit à la forme suivante de l’équation locale

εβ
∂CAβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ = ∇ ·

(
D∗

β ·∇CAβ

)
− αCAβ (4.29)

où α représente le coefficient de transfert de masse et dans laquelle des termes secondaires ont

été supprimés, leur influence étant négligeable.

Nous sommes maintenant prêts à nous intéresser au taux de dissolution de la phase-σ. La

méthode de changement d’échelle appliqué à l’Eq. (4.8) conduit à

∂εσ 〈ρσ〉σ
∂t

− 1

V

∫

Aβσ

ρσnσβ · w dA = 0 (4.30)

Comme ρσ est constant, nous avons 〈ρσ〉σ = ρσ et d’après la relation immédiate εσ +εβ = 1,

nous obtenons
∂εβ

∂t
=

1

V

∫

Aβσ

nβσ · w dA (4.31)

Or, Quintard & Whitaker (1999) ont montré que

1

V

∫

Aβσ

cAβnβσ · (vAβ − w) dA = − 1

V

∫

Aβσ

nβσ · D∇cAβ dA (4.32)

Nous pouvons maintenant faire usage de ce résultat et de la condition à la limite sur Aβσ

donnée par l’ Eq. (4.11) pour exprimer l’Eq. (4.31) sous la forme

∂εβ

∂t
= − β

ρσ




1

V

∫

Aβσ

nβσ · D∇cAβ dA


 (4.33)

dans laquelle nous reconnaissons le flux d’échange massique de l’espèce A. Etant donné les

approximations faites dans le développement théorique, nous obtenons (Quintard & Whitaker

1999)
∂εβ

∂t
=

βαCAβ

ρσ
(4.34)

Le paramètre clé est ici le coefficient d’échange de masse, α, et il faut remarquer que si

sa valeur est suffisamment grande, la concentration macroscopique dans le milieu poreux est

proche de la concentration à l’équilibre, c’est-à-dire CAβ = 0. Le modèle peut par conséquent

être utilisé pour modéliser aussi bien des conditions d’équilibre local que de non équilibre local.

4.2.3 Problèmes de fermeture

Les équations macroscopiques présentées ci-dessus font intervenir de nouvelles grandeurs,

(α et D∗
β, Eq. 4.29), et ces propriétés effectives découlent de la résolution des problèmes de

fermeture proposés dans Quintard & Whitaker (1994a) et Quintard & Whitaker (1999). Les
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4.2 Equations à l’échelle de Darcy

grandes étapes de l’introduction de ces problèmes sont proposées ci-desssous.

Nous introduisons tout d’abord la décomposition de Gray pour les champs de vitesse et de

concentration (Gray 1975), tels que

vβ = ε−1
β Vβ + ṽβ (4.35)

cAβ = CAβ + c̃Aβ (4.36)

où ṽβ et c̃Aβ, respectivement les déviations spatiales de vitesse et de concentration, sont à

moyenne nulle sur le volume de prise de moyenne

〈ṽβ〉 = 0 (4.37)

〈c̃Aβ〉 = 0 (4.38)

L’utilisation de la décomposition spatiale dans l’Eq. (4.27) fournit (Carbonell & Whitaker

1983)

∂ (εβCAβ)

∂t
+ ∇ · (VβCAβ) +

1

V

∫

Aβσ

nβσ · cAβ (vAβ − w) dA

= ∇ ·


D


εβ∇CAβ +

1

V

∫

Aβσ

nβσ c̃Aβ dA





 −∇ · 〈ṽβ c̃Aβ〉 (4.39)

A ce stade de l’analyse, nous devons faire usage de l’Eq. (4.18). Nous multiplions cette

relation par CAβ et soustrayons le résultat de l’Eq. (4.39) pour obtenir (Chella et al. 1998)

εβ
∂CAβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ +

1

V

∫

Aβσ

nβσ · cAβ (vAβ − w) dA

= ∇ ·


D


εβ∇CAβ +

1

V

∫

Aβσ

nβσ c̃Aβ dA





 −∇ · 〈ṽβ c̃Aβ〉 (4.40)

Pour finir, l’introduction de l’Eq. (4.32) dans l’Eq. (4.40) conduit à

εβ
∂CAβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ − 1

V

∫

Aβσ

nβσ · D∇CAβ dA

=
1

V

∫

Aβσ

nβσ · D∇c̃Aβ dA −∇ · 〈ṽβ c̃Aβ〉

+ ∇ ·


D


εβ∇CAβ +

1

V

∫

Aβσ

nβσ c̃Aβ dA





 (4.41)

Afin de développer une équation pour la déviation spatiale de la concentration, nous divisons
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Chapitre 4. Modèle physique

l’Eq. (4.41) par εβ et soustrayons le résultat de l’Eq. (4.6) pour construire le résultat suivant :

∂c̃Aβ

∂t
+ ṽβ · ∇CAβ︸ ︷︷ ︸

terme convectif

+ vβ · ∇c̃Aβ − ε−1
β ∇ · 〈ṽβ c̃Aβ〉︸ ︷︷ ︸

≪vβ ·∇c̃Aβ

= ∇ · (D∇c̃Aβ)︸ ︷︷ ︸
terme diffusif

− ε−1
β D∇ ·




1

V

∫

Aβσ

nβσ c̃Aβ dA




︸ ︷︷ ︸
≪∇·(D∇c̃Aβ)

−
ε−1
β

V

∫

Aβσ

nβσ · D∇c̃Aβ dA (4.42)

Les termes négligés dans l’équation ci-dessus sont identifiés comme des termes non-locaux,

c’est-à-dire pour lesquels la déviation spatiale de concentration n’est pas évaluée uniquement

au centre du volume de prise de moyenne. Ces termes étant des quantités moyennées, l’ordre de

grandeur est en ◦ (1/lη) tandis que les autres termes sont de l’ordre de ◦ (1/lβ) ce qui permet

de les négliger, à condition que la contrainte de séparation des échelles soit vérifiée (Quintard

& Whitaker 1994b). Dans le cas des mécanismes de dissolution, cela se produit à une certaine

distance du front de dissolution, lorsque l’écoulement est établi. Cette hypothèse couplée avec la

contrainte de quasi -stationnarité permet de se ramener à une équation locale et de s’affranchir

des effets spatiaux et historiques sur la solution.

La décomposition spatiale appliquée à la condition limite (4.10) complète le problème de

fermeture :

C.L.2 :

c̃Aβ = −CAβ︸ ︷︷ ︸
terme source

sur Aβσ (4.43)

Dans ces équations, les termes non homogènes peuvent être vus comme des termes sources

pour c̃Aβ et cela suggère que c̃Aβ peut être représenté par :

c̃Aβ = cAβ − CAβ

= bβ · ∇CAβ − sβCAβ (4.44)

où bβ et sβ sont les variables de fermeture des problèmes associés définis ci-dessous.

Problème I a

ṽβ + vβ · ∇bβ = ∇ · (D∇bβ) − (εβ)−1 uβ (4.45a)

C.L.1 bβ = 0 sur Aβσ (4.45b)

bβ (r + li) = bβ (r) i = 1, 2, 3 (4.45c)

〈bβ〉β = 0 (4.45d)

où uβ dans l’Eq. (4.45a) est donné par

uβ =
1

V

∫

Aβσ

nβσ · (D∇bβ) dA (4.46)
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Problème I b

vβ · ∇sβ = ∇ · (D∇sβ) + (εβ)−1 α (4.47a)

C.L.1 sβ = 1 sur Aβσ (4.47b)

sβ (r + li) = sβ (r) i = 1, 2, 3 (4.47c)

〈sβ〉β = 0 (4.47d)

où le coefficient de transfert de masse α, Eq. (4.47a), est défini par

α =
1

V

∫

Aβσ

nβσ · (D∇sβ) dA (4.48)

L’écriture donnée ici des problèmes de fermeture qui contrôlent le champ c̃Aβ suppose que

la région représentative soit une cellule unitaire dans un milieu spatialement périodique ce

qui implique que l’on néglige les effets des forts gradients. Ce faisant, les effets de la zone

d’établissement sont négligés. Pour illustrer ce propos, on prendra l’exemple du transfert de

masse dans un tube (Zanotti & Carbonell 1984c, Mahinpey et al. 2001). En fonction de l’abscisse

par rapport à l’entrée du tube, on distinguera deux zones :

1. Une zone d’établissement, dans laquelle le coefficient d’échange de masse est très sensible

au nombre de Péclet et à la position (ce comportement, d’un point de vue du changement

d’échelle, pourrait être qualifié de non-local),

2. Une zone de comportement asymptotique, dans laquelle le coefficient d’échange de masse

devient constant (et ne dépend pas du nombre de Péclet) et inférieur aux valeurs obtenues

dans la zone d’établissement.

Le problème de fermeture proposé correspond, pour un milieu périodique, à la zone asymp-

totique. On s’attend donc à obtenir des coefficients d’échange de masse plus faible que ceux

dans la zone directe du front, et moins sensibles au nombre de Péclet. Le cas du transfert de

masse dans un tube a été étudié spécifiquement dans un article récent, dont on n’exposera pas

les détails ici (Golfier, Quintard & Whitaker 2002).

L’utilisation de ces expressions dans l’Eq. (4.41) conduit à la forme macroscopique suivante

de l’équation de transport acide :

εβ
∂CAβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ −∇ · (dβCAβ) − (uβ − D∇εβ) · ∇CAβ

= ∇ ·
(
D∗

β ·∇CAβ

)
− αCAβ (4.49)

avec

dβ = −D
1

V

∫

Aβσ

nβσsβ dA + 〈ṽβsβ〉 (4.50)

D∗
β = D

(
εβI+

1

V

∫

Aβσ

nβσbβ dA

)
− 〈ṽβbβ〉 (4.51)

Les deux derniers termes dans le membre de gauche de l’Eq. (4.49) sont habituellement
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négligés, et l’on retrouve ainsi l’expression classique de l’Eq. (4.29). Ces deux problèmes de

fermeture permettent de relier les caractéristiques physiques à l’échelle du pore avec les pa-

ramètres effectifs de l’Eq. (4.29). Ils peuvent être utilisés pour estimer le tenseur de dispersion

de la phase-β, D∗
β , et le coefficient de transfert de masse, α, pour une forme donnée de l’inter-

face fluide-solide. Comme souligné par Quintard & Whitaker (1999), ces problèmes de fermeture

peuvent être utilisés de deux manières différentes :

– Pour calculer les paramètres de transport effectifs pour des interfaces de géométrie donnée.

On peut par exemple considérer que la dissolution de l’interface se fait de manière ho-

mogène ce qui permet de s’affranchir de l’évolution temporelle de l’interface.

– Pour calculer les paramètres de transport effectifs, pour une interface de géométrie initiale,

puis, à partir des champs de concentrations calculés à l’échelle de Darcy à l’instant t, les

utiliser pour déterminer les taux de dissolution en chaque point de l’interface. Cette

méthode nous permet d’obtenir la forme de l’interface à l’instant t+1, le processus étant

répété de manière itérative. De cette manière, les problèmes de fermeture et les équations

à l’échelle de Darcy sont résolus de manière couplée ce qui permet de prendre en compte

toute la complexité de l’historique du processus de dissolution. Cette seconde approche

est bien sûr beaucoup plus délicate que la précédente, et il est d’une grande importance

en terme de temps de calcul de déterminer dans quelles conditions il est nécessaire de

maintenir une telle complexité.

Comme pour la perméabilité, les propriétés effectives peuvent dépendre du processus de

dissolution d’une manière historique (voir par exemple les simulations à l’échelle du pore

développées par Bekri et al. 1995). Dans ce travail, nous adoptons l’approche traditionnelle, et

nous approximons le comportement historique du système en introduisant une relation directe

avec la porosité du système et le nombre de Péclet à l’échelle du pore, soit : D∗
β (εβ , Pecell)

et α (εβ , Pecell). Cependant, de manière similaire à la relation de perméabilité–porosité, le

choix d’une corrélation particulière est d’une importance secondaire dans le modèle. Différents

choix peuvent être effectués sans aucune difficulté pour l’implémentation du modèle. Il est

néanmoins très important de souligner l’impact de ces hypothèses sur le calcul des coefficients

effectifs. Des différences entre la solution numérique et les corrélations expérimentales ont été

observées par Quintard et al. (1997). Les travaux de Cushman et al. (Cushman 1997, Cushman

& Moroni 2001a, Cushman & Moroni 2001b) en particulier, ont souligné l’influence des effets

non-locaux sur le tenseur de dispersion et l’équation moyennée associée. La solution donnée par

le problème de fermeture correspond en effet au cas asymptotique comme indiqué plus haut.

Le choix de la cellule unitaire est à ce titre tout à fait significatif : si le choix de conditions

périodiques est parfaitement pertinent loin des conditions de bord, celui-ci devient plus discu-

table lorsqu’on se raproche du front de dissolution ou des limites macroscopiques du domaine.

4.2.4 Mise sous forme adimensionnelle des équations

A ce stade, nous avons un système complet d’équations macroscopiques capable de décrire

l’écoulement, le transport acide et la dissolution au sein du domaine à l’échelle de Darcy. Ces
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équations peuvent être mises sous forme adimensionnelle en introduisant les variables adimen-

sionnées définies ci-dessous

D′ =
D∗

β

D
V′ =

Vβ

|V0|
P ′ =

Pβ l

µ |V0|
x′

i =
xi

l
t′ =

|V0| t
l

C ′ =
CAβ

C0
(4.52)

où |V0| et C0 correspondent aux conditions aux limites d’entrée en vitesse et concentration

et l est une longueur caractéristique. Celle-ci a été choisie arbitrairement égale à
√

K, une

longueur représentative de l’échelle du pore. On notera que la géométrie du milieu poreux

sera décrite via un certain nombre de paramètres adimensionnels, faisant intervenir comme

référence la longueur l. L’objectif d’une telle démarche est de mettre en évidence les nombres

adimensionnels qui contrôlent le processus et de dégager ainsi les variables indépendantes. Ceci

nous amène au système d’équations suivant :

1

εβ
∆V′ −∇P ′ +

Re

Fr

g

|g| − V′ = 0 (4.53)

εβ
∂C ′

∂t′
+ V′ · ∇C ′ =

1

Pe
∇ ·

(
D′·∇C ′

)
− Da C ′ (4.54)

∂εβ

∂t′
=

(1 − εβ)

εβ
Da NacC

′ (4.55)

Au niveau de l’équation de mouvement, outre les nombres de Reynolds Re et de Froude Fr

qui apparaissent clairement dans l’Eq. (4.53), on peut mettre en évidence deux nombres adi-

mensionnels supplémentaires, exhibés par le choix des variables d’adimensionnement, le nombre

de Darcy ND et le rapport de forme F .

Re =
ρβ |V0| l

µ
Fr =

|V0|2
|g| l ND =

K

x2
1

F =
x1

x2
(4.56)

Ici, ND détermine l’importance relative du terme de Darcy sur le terme visqueux de Stokes

tandis que le rapport entre le nombre de Reynolds Re et le nombre de Froude Fr définit

l’influence de la gravité par rapport aux effets de viscosité.

On retrouve aussi les nombres adimensionnels caractéristiques des problèmes de transport

réactif, classiquement référencés dans la litérature (Buijse 1997, Daccord, Lenormand & Lietard

1993, Daccord, Lietard & Lenormand 1993) et qui apparaissent dans les Eqs. (4.54) et (4.55) :

– Le nombre de Péclet qui représente l’importance du transport convectif sur le transport

par diffusion,

Pe =
|V0| l

D
(4.57)

– Le nombre de Damköhler défini comme la fraction d’acide consommé sur la quantité

d’acide amené par convection,

Da =
αl

|V0|
(4.58)

– Le nombre de pouvoir acide qui représente le pouvoir dissolvant de l’acide, c’est-à-dire la
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masse de solide dissout par unité de masse de roche présente,

Nac =
εβ C0 β

(1 − εβ) ρσ
(4.59)

On peut y rajouter le nombre cinétique, défini comme le rapport entre le flux d’acide

consommé par la réaction chimique et le flux diffusif, et fréquemment utilisé dans les études de

dissolution,

Ki = Da · Pe

=
αl2

D
(4.60)

Dans le chapitre suivant, le modèle numérique développé pour résoudre le système complet

d’équations est présenté.
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Chapitre 5

Modèle numérique

Nous présentons dans ce chapitre les méthodes numériques employées dans notre simula-

teur pour résoudre les équations d’écoulement et de transport-réaction, ainsi que le calcul des

coefficients effectifs associés. Les équations sont discrétisées sur un maillage cartésien uniforme

tri-dimensionnel. La géométrie des milieux considérés est approximée en affectant des valeurs

constantes par bloc au champ de perméabilité K (K sphérique, c’est-à-dire K = KI) et de

porosité εβ constantes. Ces valeurs sont réactualisées à chaque pas de temps pour tenir compte

de l’évolution du front de dissolution. Compte tenu de l’hypothèse adoptée du cas du traceur,

le problème de Darcy-Brinkman stationnaire est résolu pour un champ de porosité donné. Les

coefficients effectifs intervenant dans les équations de transport (tenseur de dispersion D∗
β et

coefficient de transfert α) sont alors calculés à partir des problèmes de fermeture pour un champ

de vitesse et de pression donné. L’équation de transport, Eq. (4.29), peut ainsi être résolue et le

profil de concentration obtenu est utilisé pour calculer l’équation de dissolution, Eq. (4.34). On

obtient un nouveau champ de porosité, et par là même le champ de perméabilité correspondant,

via la relation de Kozeny-Carman, Eq. (4.17). A ce stade, l’ensemble de la procédure est répété

de manière itérative afin d’actualiser la figure de dissolution.

Divers types de conditions aux limites peuvent être imposées aux parois du domaine et ont

été implémentées dans le simulateur : condition de symétrie, mur imperméable, condition de

périodicité et, pour la zone d’entrée, injection à pression ou débit constant.

– Condition de symétrie :soit n la normale à la paroi et t la composante tangentielle. On

a :

Vβ ·n = 0
∂Vt

∂n
= 0

∂Pβ

∂n
= 0 (5.1)

– Condition de type mur : On a pour le champ de vitesse à la paroi :

Vβ = 0 si le milieu jouxtant la paroi est fluide

Vβ·n = 0 si le milieu jouxtant la paroi est poreux (5.2)

et une condition de symétrie sur le champ de pression.

– Condition de périodicité : Le champ de vitesse est périodique c’est-à-dire Vβ(x) = Vβ(x+

l). En ce qui concerne la pression, lorsque le fluide est soumis à une perte de charge h0
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dans la direction a, le champ Pβ(x) peut se décomposer sous la forme d’un terme linéaire

et d’une perturbation qui est périodique. Soit :

Pβ = −h0x · a + P̄β (5.3)

avec :

P̄β (x) = P̄β (x + l) (5.4)

– Injection à Pression constante : La pression est maintenue constante à l’entrée tandis

que la vitesse normale à la paroi est déterminée par symétrie
(

∂Vn
∂n |entrée = 0

)
. Les autres

composantes du vecteur vitesse sont fixées à zéro.

– Injection à Débit constant : On impose les mêmes conditions sur la vitesse et la pression

que pour l’injection à pression constante. Le débit initial, calculé au temps t = 0, est en-

suite conservé par une méthode de type prédicteur-correcteur en faisant varier la pression

uniforme imposée à l’entrée à chaque pas de temps.

– Sortie à Pression constante : mêmes conditions sur pression et vitesse que pour l’injection

à pression constante.

5.1 Méthodes de résolution pour la partie écoulement

Comme écrit ci-dessus, le système d’équations régissant l’écoulement dans le domaine est le

suivant :

µ

εβ
∆Vβ −∇Pβ − µ

K
Vβ = 0 (5.5)

∇ · Vβ = 0 (5.6)

Le problème que soulève ce système linéaire est le couplage entre un opérateur d’ordre 1

et d’ordre 2 ce qui rend difficile l’utilisation des méthodes de résolution classiquement em-

ployées pour les équations de Stokes, du type Lagrangien Augmenté. La méthode retenue est

un algorithme d’Uzawa (Robichaud et al. 1990) pour sa facilité de mise en oeuvre et sa robus-

tesse couplé à une méthode originale de type Prédicteur-Correcteur de manière à accélérer la

convergence. Nous décomposons les champs de vitesse et de pression comme suit :

Pβ = P ∗
β + P̃β (5.7)

Vβ = V∗
β + Ṽβ (5.8)

où P ∗
β et P̃β représentent respectivement les champs de pression prédit et corrigé, et V∗

β et Ṽβ

respectivement les vitesses prédites et corrigées.

Etape du prédicteur

Nous calculerons tout d’abord les champs prédits de vitesse et pression en ayant dans l’idée

d’obtenir une estimation assez proche de la partie darcéenne des équations. Aussi P ∗
β et V∗

β
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sont vues comme les solutions du problème de Darcy classique suivant

∇P ∗
β = ρβg − µK−1 · V∗

β (5.9)

∇ · V∗
β = 0 (5.10)

Les équations (5.9) et (5.10) sont combinées pour donner

∇ ·
(

K

µ
·
(
∇P ∗

β − ρβg
))

= 0 (5.11)

Les schémas classiques utilisés pour résoudre un écoulement de Darcy monophasique en

milieu hétérogène peuvent ainsi être appliqués. Afin d’éviter d’obtenir des champs de pression

oscillants selon les variables d’espace, le maillage est décalé en vitesse et pression. Nous utilisons

une formulation aux volumes finis projetée sur un maillage cartésien et les flux aux interfaces des

cellules sont approximés à l’aide d’une moyenne harmonique permettant d’obtenir un schéma au

second ordre (Ahmadi & Quintard 1996). On obtient un système linéaire qui est résolu grâce à

un algorithme itératif , BI-CGSTAB, qui se révèle être 15 à 20% plus efficace que l’algorithme

classique du BIGRADIENT CONJUGUE (Van Der Vorst 1992). Le champ V∗
β est ensuite

calculé à partir du champ de pression P ∗
β à l’aide de l’Eq. (5.9). La discrétisation de l’Eq. (5.9)

nous donne ainsi si l’on néglige la gravité (pour la composante selon x) :

(V∗
x)i−1/2,j,k = − 1

∆x∆y∆z

k+1/2∫

k−1/2

j+1/2∫

j−1/2

i∫

i−1

K

µ

∂P ∗
β

∂x
dxdydz (5.12)

= − 1

∆x




Ki−1,j,k

µ

(
P ∗

i−1/2,j,k − P ∗
i−1,j,k

)

+
Ki,j,k

µ

(
P ∗

i,j,k−P ∗
i−1/2,j,k

)

 (5.13)

avec :

P ∗
i−1/2,j,k =

(
Ki−1,j,kP

∗
i−1,j,k + Ki,j,kP

∗
i,j,k

Ki−1,j,k + Ki,j,k

)
(5.14)

tel que la pression Pi−1/2,j,k à l’interface vérifie la condition de continuité des flux :

Ki−1,j,k

(
∂Pβ

∂x

)

i−1/2−ε,j,k

= Ki,j,k

(
∂Pβ

∂x

)

i−1/2+ε,j,k

(5.15)

tandis que pour l’équation (5.11), nous avons (la gravité étant toujours négligée) :

∂

∂x

(
K

µ

∂P ∗
β

∂x

)
+

∂

∂y

(
K

µ

∂P ∗
β

∂y

)
+

∂

∂z

(
K

µ

∂P ∗
β

∂z

)
= 0 (5.16)
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La discrétisation du premier terme donne par exemple :

1

∆x∆y∆z

k+1/2∫

k−1/2

j+1/2∫

j−1/2

i+1/2∫

i−1/2

∂

∂x

(
K

µ

∂P ∗
β

∂x

)
dxdydz (5.17)

=
1

∆x

(
Ki,j,k

µ

(
∂Pβ

∂x

)

i+1/2−ε,j,k

− Ki,j,k

µ

(
∂Pβ

∂x

)

i−1/2+ε,j,k

)
(5.18)

=
Ki,j,k

µ

2

(∆x)2
(
Pi+1/2,j,k − 2Pi,j,k + Pi−1/2,j,k

)
(5.19)

Etape du correcteur

Une fois l’étape du prédicteur achevée, on résoud les équations de pression et vitesse corrigées

qui sont écrites sous la forme

µ

εβ
∆Ṽβ −∇P̃β − µK−1 · Ṽβ = − µ

εβ
∆V∗

β (5.20)

∇ · Ṽβ = 0 (5.21)

Nous résolvons ce système à l’aide d’un algorithme itératif d’Uzawa (Fortin & Glowinski

1982) qui peut être résumé comme suit :

Soit P̃n
β donné, trouver P̃n+1

β et Ṽn
β solutions de

µ

εβ
∆Ṽn

β − µK−1 · Ṽn
β = ∇P̃n

β − µ

εβ
∆V∗

β (5.22)

P̃n+1
β = P̃n

β − ρ∇ · Ṽn
β (5.23)

où ρ est le pas de descente de l’agorithme (avec 0 < ρ < 2).

La convergence du schéma est imposée par la condition suivante

∣∣∣P̃n+1
β − P̃n

β

∣∣∣ ≤ ε0 (5.24)

correspondant à un champ de vitesse dont la divergence est inférieure à ε0/ρ.

Il ne reste plus maintenant qu’à discrétiser l’Eq. (5.20). Si l’on considère la composante

selon x, on a :

– Pour le terme de Darcy :

1

∆x∆y∆z

k+1/2∫

k−1/2

j+1/2∫

j−1/2

i+1∫

i

µ

K
Ṽxdxdydz =

( µ

K

)

i+1/2,j,k

(
Ṽx

)

i+1/2,j,k

=
µ (Ki,j,k + Ki+1,j,k)

2Ki,j,kKi+1,j,k

(
Ṽx

)

i+1/2,j,k
(5.25)

– Pour le terme de gradient de pression :
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1

∆x∆y∆z

k+1/2∫

k−1/2

j+1/2∫

j−1/2

i+1∫

i

∂P̃

∂x
dxdydz =

1

∆x

[
P̃i+1,j,k − P̃i,j,k

]
(5.26)

– Pour le terme de diffusion visqueuse :

1

∆x∆y∆z

k+1/2∫

k−1/2

j+1/2∫

j−1/2

i+1∫

i

µ

εβ

(
∂2Ṽx

∂x2
+

∂2Ṽx

∂y2
+

∂2Ṽx

∂z2

)
dxdydz

=

(
µ

εβ

)

i+1/2,j,k




1
∆x

(
∂Ṽx
∂x

)

i+1−ε,j,k
− 1

∆x

(
∂Ṽx
∂x

)

i+ε,j,k

+ 1
∆y

(
∂Ṽx
∂y

)

i+1/2,j+1/2−ε,k
− 1

∆y

(
∂Ṽx
∂y

)

i,j−1/2+ε,k

+ 1
∆z

(
∂Ṽx
∂z

)

i+1/2,j,k+1/2−ε
− 1

∆z

(
∂Ṽx
∂z

)

i+1/2,j+,k−1/2+ε




=
µ (εi,j,k + εi,j,k)

2εi,j,kεi,j,k




(
(Ṽx)i+3/2,j,k

−2(Ṽx)i+1/2,j,k
+(Ṽx)i−1/2,j,k

(∆x)2

)

+

(
(Ṽx)i+1/2,j+1,k

−2(Ṽx)i+1/2,j,k
+(Ṽx)i+1/2,j−1,k

(∆y)2

)

+

(
(Ṽx)i+1/2,j,k+1

−2(Ṽx)i+1/2,j,k
+(Ṽx)i+1/2,j,k−1

(∆z)2

)




(5.27)

Dans le but de valider ce modèle de Darcy-Brinkman dans le cadre de la résolution de

l’écoulement pour des milieux à deux régions fluide–poreux, nous avons étudié le cas du canal

fluide à parois poreuses (cf. Fig. 5-1).

Fig. 5-1 – cas test du canal

Le fluide s’écoule uniquement selon la direction axiale x, le problème prend la forme suivante
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(en considérant Kfluide → ∞ dans la zone fluide) :

−dPβ

dx
+ µ

d2vx

dy2
= 0 dans le canal (5.28)

µ

εβ

d2ux

dy2
− dPβ

dx
− µ

K
ux = 0 dans le milieu poreux (5.29)

vx = ux à y = ±h

2
(5.30)

µ
dvx

dy
=

µ

εβ

dux

dy
à y = ±h

2
(5.31)

ux → −K

µ

dPβ

dx
pour y → ±∞ (5.32)

la solution analytique nous donne alors (Larrea 1991) :

vx =
1

2µ

dPβ

dx

(
y2 − h2

4
− h

√
Kεβ − 2K

)
dans le canal (5.33)

ux = −K

µ

dPβ

dx
+

√
εβ

K

εβ

µ

dPβ

dx

h

2
exp

(√
εβ

K

(
h

2
+ y

))
dans la zone poreuse y<0 (5.34)
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Fig. 5-2 – Comparaison des profils de vitesse

La comparaison avec la solution numérique avec 300 mailles selon y est donnée en Fig. 5-2

pour h = 4 cm, µ = 10−3 Pa.s, K = 10−12 m2, εβ = 0.38 et
dPβ

dx = 25 Pa.m−1. On observe

une parfaite superposition des profils de vitesse.
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5.2 Méthodes de résolution pour la partie transport et dissolution

5.2 Méthodes de résolution pour la partie transport et dissolu-

tion

La résolution de l’équation de transport (4.29) nécessite un schéma à la fois robuste et

précis. Nous utiliserons ici une méthode des pas fractionnaires ou time-splitting pour découpler

l’équation en sa partie hyperbolique (terme convectif) et sa partie elliptique (terme diffusif)

associée au terme d’échange interfacial. Il est nécessaire d’apporter ici quelques précisions sur

les différents processus de transport intervenant dans le problème de dissolution. Chacun d’eux

exhibe des constantes de temps caractéristiques si différentes qu’il est difficile d’utiliser un

même schéma et un même pas de temps pour résoudre l’Eq. (4.29) de manière globale. On peut

distinguer en effet :

– Le terme de transport convectif auquel on peut associer un temps caractéristique de

convection déterminé par la condition CFL : tconv = λ max (Vβ/εβ) /∆x où λ correspond

à la constante CFL.

– le terme de transport diffusif caractérisé par un pas de temps diffusif : tdiff = L2/D

– le terme d’échange massique qui présente un temps caractéristique tα de l’ordre de

1/α. Ce pas de temps reste toutefois difficile à définir précisément et nous préférerons

conserver dans nos calculs le pas de temps convectif pour contrôler le processus de transfert

interfacial.

L’intérêt d’une méthode de time-splitting est de pouvoir utiliser la méthode de résolution

numérique ainsi que les pas de temps de calcul les plus appropriés à chacun des termes de

l’équation. L’inconvénient est qu’elle découple totalement les différents mécanismes physiques.

Il est donc nécessaire de bien vérifier qu’une telle approche n’induit pas des erreurs numériques

au niveau du transport du front de dissolution (Tardy & Quintard 1999). Des tests seront

effectués dans ce sens au chapitre 6.1 où nous comparerons les résultats numériques obtenus

pour la propagation d’un front 1D avec la solution analytique. Bien que des tentatives aient été

effectuées pour traiter de manière couplée le transport et le terme de transfert (Burton 1993,

Hubbard & Garcia-Navarro 2000, Ahmad & Berzins 2001), cette approche reste néanmoins la

meilleure en l’état actuel des connaissances.

Nous écrivons donc l’Eq. (4.29) sous la forme suivante :

εβ

Cn+1
Aβ − C∗

Aβ + C∗
Aβ − Cn

Aβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ = ∇ ·

(
D∗

β ·∇CAβ

)
− αCAβ (5.35)

Nous chercherons dans un premier temps le vecteur solution C∗
Aβ de la partie convective de

l’équation

εβ
∂CAβ

∂t
+ Vβ · ∇CAβ = 0 (5.36)

puis nous introduirons ce résultat pour résoudre la partie diffusive associée au terme de flux

d’échange interfacial

εβ
∂CAβ

∂t
= ∇ ·

(
D∗

β ·∇CAβ

)
− αCAβ (5.37)
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La partie convective hyperbolique nécessite d’être précis à l’ordre deux en espace. Il existe

un schéma qui est d’ordre deux dans les zones régulières de la solution : le schéma de Lax-

Wendroff. Malheureusement, ce schéma est connu pour donner des oscillations autour des chocs.

Deux schémas quasi d’ordre deux ont donc été implémenté : une version améliorée par Bruneau

et al. (1997) du schéma à limiteur de flux de Takacs (1985), qui utilise une approximation

du premier ordre au niveau des chocs et du deuxième ordre là où la solution est régulière, et le

schéma de Harten (1983) qui rentre dans la catégorie des schémas anti-diffusés. Ce sont deux

schémas TVD (Total Variation Diminishing), non oscillants et stables dans l’espace L∞.

On a comparé les résultats obtenus par ces deux schémas pour la propagation d’un front

de concentration se déplaçant à vitesse constante (Fig. 5-3) et exponentielle (Fig. 5-4) dans le

cas d’un transport d’effluent en milieu poreux. A titre de comparaison, la solution obtenue à

l’aide du schéma Power-law (version améliorée du schéma Amont, voir Patankar 1980) que

l’on trouve classiquement dans les codes industriels pétroliers est aussi présentée.
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Fig. 5-3 – Propagation d’un front de concentration à vitesse constante

On constate bien entendu une bien meilleure précision des schémas quasi d’ordre deux sur

ce type de schéma fortement diffusif. En ce qui concerne les différences entre nos deux schémas

TVD, on peut observer dans le cas de l’injection à vitesse variable un léger gain en précision

avec le schéma de Takacs. C’est donc ce schéma qui sera utilisé pour la suite de nos calculs.

Ces deux schémas ont été écrits en trois dimensions direction par direction ce qui signifie que

les termes croisés de flux selon les directions xy, xz ou yz ont été négligés. L’effet d’orientation

des mailles dû à l’utilisation d’un schéma discrétisé direction par direction a donc été testé dans

le cas d’un problème de transport par convection de colline de concentration gaussienne au sein

d’un écoulement en rotation. Les conditions initiales et aux limites de ce problème sont définies
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Fig. 5-4 – Propagation d’un front de concentration à vitesse exponentielle

de la manière suivante :

c (x, y, 0) = exp

(
−(x − x0)

2

2σ2
0

− (y − y0)
2

2σ2
0

)
(5.38)

c (x, y, t) → 0 quand x2 + y2 → ∞ (5.39)

u(y) = −ωy est la vitesse selon x (5.40)

v(x) = ωx est la vitesse selon y (5.41)

où x0 et y0 représentent le centre de masse du champ de concentration initial, σ0 sa déviation

standard et ω la fréquence angulaire de rotation.

Les résultats numériques sont comparés à la solution analytique obtenue par la méthode

des caractéristiques (Figs. 5-5 et 5-6).

On constate effectivement une influence du maillage qui entrâıne un léger décalage des profils

de concentration plus importante selon x pour Harten et selon y pour Takacs. Le degré de

précision obtenu est cependant jugé suffisant.

En ce qui concerne la partie diffusive auquel vient s’ajouter le terme de flux d’échange inter-

facial, donnée par l’Eq. (5.37), elle est discrétisée classiquement avec un schéma implicite. Nous

obtenons un système sous forme matricielle ACn+1= b que nous résolvons avec l’algorithme

BI-CGSTAB, comme pour la partie écoulement.

Enfin, l’Eq. (4.34) est discrétisée de manière explicite par :

εn+1
β = εn

β +
δtβαCn

Aβ

ρσ
(5.42)
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0.00

0.20

0.40

0.60

0.80

1.00

1.20

0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00 1.20

x (en m)

Schéma de Takacs

Solution analytique

Schéma de Harten

Conditions initiales :

x = 0,5m0 y = 0,5 m0

s0 = 0,1

w p= /3 s
-1

C
o

n
c

e
n

tr
a

ti
o

n
 (

e
n

 k
g

/m
3

)

Fig. 5-5 – Profil de concentration gaussienne en x0

Nous avons ainsi complètement discrétisé les équations macroscopiques de notre modèle. Il

nous reste maintenant à déterminer les composantes du tenseur de dispersion macroscopique et

le coefficient de transfert de masse.

5.3 Résolution des problèmes de fermeture

En absence de données expérimentales pour la dissolution du sel, le coefficient de trans-

fert de masse et le tenseur de dispersion apparaissant dans les équations macroscopiques sont

déterminés à partir des problèmes de fermeture détaillés dans le § 4.2.3. Ils dépendent des

caractéristiques microscopiques du domaine et nécessitent de résoudre les problèmes de ferme-

ture sur des cellules unitaires représentatives du milieu (Quintard 1996a). La géométrie de la

cellule unitaire utilisée peut en principe être aussi complexe que nécessaire afin de représenter

le plus parfaitement possible le système réel et de prendre en compte la complexité du champ

de vitesse. Les résultats présentés par la suite dans le chapitre 6, montrent cependant que le

comportement qualitatif du modèle, ne dépend pas de manière significative du choix de la cel-

lule unitaire. En raison du manque d’informations disponibles sur le milieu poreux utilisé dans

nos expériences, une représentation simplifiée de la structure du milieu poreux a été adoptée.

Pour le système eau–sel qui nous intéresse plus particulièrement, les grains de NaCl ayant une

forme de plaquette, la géométrie de la cellule périodique bidimensionnelle, donnée Fig. 5-7, est

de forme rectangulaire. La variation des coefficients de transfert et de dispersion est calculée

pour différentes porosités et en fonction du nombre de Péclet de cellule défini par

Pecell =
|Vβ | lβ
εβD

(5.43)

où lβ est la longueur de la cellule unitaire représentée Fig. 5-7.
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Fig. 5-7 – Cellule unitaire pour le calcul des propriétés effectives

En outre, la géométrie de la cellule est telle que l’on peut s’attendre à une dépendance

du résultat vis à vis de l’inclinaison du vecteur vitesse. Nous calculons donc un coefficient

macroscopique moyen correspondant à une vitesse quelconque d’injection en effectuant une

moyenne géométrique entre les valeurs obtenues pour les deux inclinaisons extrêmes (0◦ et

45◦).

Nous pouvons ainsi déterminer les coefficients macroscopiques à utiliser en chaque maille

du domaine. Si nous posons comme hypothèse que le processus de dissolution à l’échelle du

pore peut être assimilé à une dissolution uniforme, il est possible de remplacer la dépendance

historique des paramètres effectifs par ces corrélations fonctions de la vitesse et de la porosité.

Les méthodes numériques employées pour la résolution de ces problèmes de fermeture sont

décrites dans la littérature (Quintard & Whitaker 1994a, Quintard 1996a).
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Chapitre 5. Modèle numérique

5.3.1 Coefficient de transfert de masse

Le coefficient α représente le flux d’échange massique entre la phase solide et la phase fluide.

On observe sur les Figs. 5-8 et 5-9 un régime diffusif suivi d’un régime dispersif, plus prononcé

lorsque la porosité est importante. De même, pour un Péclet donné, le coefficient de transfert

diminue lorsque la porosité augmente ce qui est logique puisque la surface d’échange diminue.

Cette dernière propriété va jouer un rôle au niveau de la cinétique de dissolution puisque elle

va avoir tendance à contrebalancer la formation de canaux principaux d’écoulement et favoriser

la formation de ramifications. En effet, quand un volume poreux commence à se dissoudre, une

plus grande quantité d’acide va pénétrer à l’intérieur (donc accroissement de la dissolution)

mais le coefficient de transfert va diminuer (ralentissement de la dissolution). L’inclinaison du

vecteur vitesse, par contre, joue un rôle négligeable, particulièrement à faible porosité.
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Fig. 5-8 – Variation du coefficient de transfert de masse α en fonction du nombre de Péclet et
pour différentes porosités (injection à 0◦)

A partir du coefficient de transfert moyen calculé à partir des deux inclinaisons, une interpo-

lation est réalisée sur les courbes obtenues de manière à exprimer α sous la forme α = A+B·Pen.

On obtient ainsi les coefficients d’interpolation (tableau A.1, Annexe A) qui sont introduits dans

le code.

Le coefficient de transfert de masse joue un rôle majeur dans l’étude quantitative de la

formation des wormholes, et cette analyse est supportée par les précédents travaux reportés

dans la littérature. La difficulté est que le calcul de ce coefficient est très sensible aux hypothèses

retenues (périodicité, forme rectangulaire, milieu 2D) pour la géométrie du milieu de référence,

comme on peut le voir Fig. 5-10. Le lecteur pourra se reporter à Ahmadi et al. (2001) pour

une discussion plus complète sur l’influence du choix de la cellule unitaire sur le calcul des

coefficients effectifs. Pour surmonter ce problème, nous calerons les corrélations obtenues aux

données expérimentales (voir chapitre 6).
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Fig. 5-9 – Variation du coefficient de transfert de masse α en fonction du nombre de Péclet et
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Fig. 5-11 – Comparaison des valeurs du coefficient de transfert obtenu par la solution du
problème de fermeture et la corrélation de Dwivedi and Upadhyay (1977)

De nombreuses valeurs du coefficient de transfert de masse reportées dans la litérature ont été

déterminés expérimentalement soit dans des réacteurs à écoulement annulaires (Mumallah 1991,

Mumallah 1997, Mumallah 1998) ou pour des disques tournants (Lund et al. 1975, Gdansky

& Van Domelen 1999). Compte tenu cependant de la difficulté à mesurer expérimentalement

α, les corrélations utilisées sont principalement limitées aux lits de billes tassées (Thoenes &

Kramers 1958, Colquhoun-Lee & Stepanek 1974, Dwivedi & Upadhyay 1977). Le lecteur pourra

trouver dans Fogler (1999) une présentation assez exhaustive des corrélations développées dans

la litérature. En général, elles sont exprimées en fonction du nombre de Sherwood Sh, du nombre

de Schmidt Sc, du nombre de Reynolds Re voire du facteur de Colburn JD dont les expressions

sont données ci-dessous :

Sh =
αd2

p

D
Re =

V0ρσdp

µ
Sc =

µ

ρσD
JD =

Sh

Sc1/3 Re
(5.44)

où V0 représente la vitesse de filtration du fluide et dp le diamètre des particules. A titre de

comparaison, la Fig. 5-11 illlustre les écarts existant entre la solution du problème de fermeture

pour un milieu périodique 2D de billes et la corrélation de Dwivedi & Upadhyay (1977) donnée

ci-dessous

εβ JD =
0.765

Re0.82 +
0.365

Re0.386 pour Re > 0.01 (5.45)

Deux commentaires doivent être apportés sur cette relation, caractéristique des corrélations

utilisées en génie chimique : d’une part, l’absence de régime diffusif à faible nombre de Péclet

(pas de valeur minimale pour le coefficient de transfert), et, d’autre part, l’utilisation de ces

corrélations pour des trop faibles valeurs du nombre de Reynolds. Pour des Reynolds inférieurs

à 1, en effet, c’est la solution des équations de Stokes qui caractérise le champ de vitesse, le
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5.3 Résolution des problèmes de fermeture

nombre de Reynolds n’est plus décorrélé du nombre de Schmidt et c’est le nombre de Péclet qui

devrait être utilisé dans ces conditions pour caractériser l’écoulement. Néanmoins, comme la

valeur du coefficient α dépend fortement de la géométrie du domaine, il est difficile d’extrapoler

à partir de ces travaux, une valeur effective pour la dissolution d’un milieu poreux réel.

Dans le travail de Fredd & Fogler (1998b), le coefficient de transfert de masse a été obtenu à

partir de la solution analytique de l’équation de convection-diffusion en régime laminaire dans

un tube capillaire comme développé par Levich (1962) :

Kmt = 1.86D2/3

(
uw

dwLw

)1/3

(5.46)

où Kmt est le coefficient de transfert de masse de Levich, dw et Lw sont respectivement le

diamètre et la longueur du tube capillaire, et uw est la vitesse intersticielle dans le tube. Cette

corrélation a l’avantage d’être dépendante du coefficient de diffusion et de la vitesse. Cependant,

il est important de rappeler qu’elle est obtenue en négligeant le terme de dérivée seconde de

la concentration selon la direction axiale, ce qui implique que la partie diffusive n’est pas prise

en compte dans l’expression du coefficient de transfert de masse. En conséquence, cette rela-

tion reste valable pour des nombres de Péclet suffisamment grands et son utilisation en régime

conique ou le nombre de Peclet est relativement faible peut entrâıner une sous-estimation des

effets diffusifs. En outre, une confusion est faite ici entre les différentes échelles, de par l’utili-

sation des caractéristiques du wormhole au lieu des propriétés à l’échelle du pore pour définir

le coefficient de transfert de masse. Dans l’expression de l’Eq. (5.46), Kmt est un coefficient de

transfert de masse à l’échelle de la carotte et non un coefficient de transfert de masse à l’échelle

de Darcy. Dans l’approche à l’échelle de Darcy, de tels processus de non équilibre sont modélisés

directement par l’interaction entre les différents mécanismes de convection et de diffusion.

5.3.2 Tenseur de dispersion

Le tenseur de dispersion D∗
β représente l’ensemble des phénomènes mécaniques, chimiques,

à la fois diffusifs et dispersifs qui opèrent à l’échelle inférieure. Ce coefficient inclut ainsi la

diffusion moléculaire, liée à l’agitation moléculaire, et la dispersion hydrodynamique, phénomène

de mélange lié à l’hétérogénéité des vitesses microscopiques. Pour représenter physiquement la

dispersion à l’échelle de Darcy, la formulation de Bear (1961) a été adoptée

D∗
ij =

(
αT |Vβ | + Deff

)
δij + (αL − αT )

ViVj

|Vβ |
(5.47)

où D∗
ij est un coefficient du tenseur de dispersion D∗

β et Vi est une des composantes du vecteur

vitesse Vβ . On sait expérimentalement et théoriquement que cette dépendance n’est qu’une

approximation, d’autant plus valable que le milieu est très désordonné. Dans cette définition,

la dispersion locale D∗
β dépend de la vitesse locale Vβ par l’intermédiaire de deux dispersivités

αL et αT , et du coefficient de diffusion effective Deff . Ce coefficient représente le phénomène

de diffusion moléculaire isotrope et prend en compte la tortuosité du milieu à l’échelle du pore.
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Chapitre 5. Modèle numérique

On pourrait aisément prendre en compte des mécanismes de diffusion anisotropes.

Cette formulation conduit à un tenseur de dispersion complet. Pour déterminer les disper-

sivités et pouvoir ainsi accéder au tenseur de dispersion, nous calculerons donc les coefficients

diagonaux Dxx et Dyy par l’intermédiaire des problèmes de fermeture. En effet, si l’on prend

|Vβ| = Vx, on peut exprimer le coefficient de dispersion adimensionnel sous la forme :

D∗
xx

D
= εβ +

αL

lβ
Pecell (5.48)

D∗
yy

D
= εβ +

αT

lβ
Pecell (5.49)
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Fig. 5-12 – Variation des coefficient de dispersion en fonction du nombre de Péclet et pour
différentes porosités (injection à 0◦)
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Fig. 5-13 – Variation des coefficient de dispersion en fonction du nombre de Péclet et pour

différentes porosités (injection à 45◦)

Compte tenu de la géométrie de la cellule, on calcule, comme pour le coefficient de transfert,

un coefficient de dispersion moyen en effectuant une moyenne entre les deux positions extrêmes
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de la cellule microscopique (orientation à 0◦ et 45◦). On observe Figs. 5-12 et 5-13 un régime

diffusif, suivi d’un régime dispersif, plus prononcé pour le coefficient de dispersion longitudinal.

Le coefficient transversal est en outre strictement inférieur au coefficient longitudinal, à partir

d’une certaine vitesse. Il est intéressant de vérifier que la résolution du problème de fermeture

tend bien pour de faibles valeurs de Péclet vers εD qui est la solution attendue pour ce type

de milieu en dispersion active, c’est-à-dire en dispersion avec transfert de masse (en dispersion

passive par contre, on obtiendrait εD/2). Si l’influence de la direction de l’écoulement était

négligeable sur le coefficient de transfert, on observe ici d’importantes variations. Les coefficients

tranversaux et longitudinaux deviennent du même ordre de grandeur pour une injection à 45◦

et le coefficient transversal qui était auparavant quasi constant montre avec cette orientation

un point d’inflexion très net lorsque le Peclet augmente.

Une fois les coefficients de dispersion moyennés, les courbes sont interpolées et les dispersi-

vités adimensionnelles exprimées sous la forme
α.

l
= a · Peb dont les données sont rassemblées

en Annexe A.

5.4 Formation des instabilités

Dans un milieu poreux réel, des hétérogénéités apparaissent à toutes les échelles. Même si

un milieu est dit homogène pour une échelle d’observation donnée, des héterogénéités existent

aux échelles inférieures. Les hétérogénéités à l’échelle microscopique sont ainsi à l’origine du

développement des wormholes et du faciès de dissolution observé. Un milieu poreux totalement

homogène à toutes les échelles (sans perturbation), conduirait en effet à un front de dissolution

parfaitement plat, pour le problème aux limites étudié, quelle que soit la vitesse d’injection.

Les perturbations microscopiques sont lissées par la description macroscopique dans le modéle

à l’échelle de Darcy. Afin d’obtenir le développement d’instabilités, il est donc nécessaire d’in-

troduire des perturbations numériques dans le système. Plusieurs choix sont possibles : (i)

perturbation du champ de concentration initial, (ii) condition aux limites perturbées, (iii) ca-

ractéristiques du milieu poreux perturbées. Nous avons opté pour la troisième possibilité en

superposant au champ de perméabilité homogène un ”bruit blanc” aléatoire suivant une loi

de distribution uniforme de longueur de corrélation nulle. A titre d’exemple, un champ de

perméabilité perturbé est représenté Fig. 5-14.

Les petites fluctuations, ε, ajoutées ici au champ de perméabilité, peuvent être percues

comme une conséquence des hétérogénéités à l’échelle du pore. L’influence de la perturbation

initiale sur la dynamique de dissolution et le faciès obtenu a été testée en faisant varier l’am-

plitude du ”bruit blanc” :

– Pour des perturbations de faible amplitude (10% de la perméabilité moyenne), un très

faible impact sur le développement du wormhole a été observé. C’est l’ordre de grandeur

des pertubations utilisées dans toutes nos études quantitatives : étude du débit optimum,

prédiction du débit pour comparaison avec les résultats expérimentaux . . . On perd en

revanche des informations sur le faciès du wormhole avec peu de ramifications latérales,

la forme du wormhole obtenue étant plus schématique.
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Fig. 5-14 – Exemple de champ de perméabilité perturbé au temps initial

– Pour des perturbations plus importantes en revanche (variation de perméabilité d’un

facteur 5 au sein du domaine), si l’influence sur le développement du wormhole n’est plus

négligeable d’un point de vue quantitatif, on conserve malgré tout les mêmes tendances

et les mêmes effets. On obtient des figures de dissolution beaucoup plus détaillées, la

structure du champ de perméabilité favorisant le développement de ramifications. Ce

type de perturbation a été utilisé uniquement au niveau de la présentation des figures de

dissolution.
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Chapitre 6

Résultats et discussion

Un grand nombre de simulations a été réalisé, en faisant varier les différents paramètres

d’injection : débit, concentration, longueur du domaine, . . . Elles sont présentées ci-dessous.

6.1 Simulations 1D : propagation du front de dissolution

Dans un premier temps, nous allons étudier les solutions 1D de la propagation d’un front

de dissolution (Knabner et al. 1995, Van Duijn et al. 1998). L’intérêt d’une telle approche est,

d’une part, de pouvoir déterminer simplement une solution analytique afin de vérifier la validité

du modèle, et, d’autre part, de pouvoir réaliser ultérieurement une étude de stabilité.

Nous distinguerons les deux cas limites de propagation selon que l’on se place ou non dans

des conditions d’équilibre massique local. Le coefficient de transfert sera conservé constant de

manière à faciliter la détermination des solutions analytiques.

6.1.1 Equilibre local (front de dissolution compact)

Injection à Vitesse Constante

201 noeuds D = 2.10−9 m2.s−1

C0 = 150 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.2 β = 1.62

ρσ = 2160 kg.m−3 α = 10 s−1

K = 10−11 ± ε m2 V0 = 4.10−4 m.s−1

Tab. 6.1 – Données numériques

La propagation du front de dissolution (εβ = 1) au cours du temps, représentée Fig. 6-1 est

obtenue pour les conditions d’injection rassemblées dans le tableau 6.1 pour un domaine de 25

cm. On peut observer sur la Fig. 6-2 qui représente le champ de porosité à un instant donné,

un front de dissolution raide caractéristique des conditions d’équilibre local. Il est possible dans

ces conditions de déterminer la perméabilité effective K∗ du milieu en fonction de la position

du front, c’est-à-dire de la fraction fluide φ̟. Nous pouvons alors écrire la relation K∗ − φ̟,
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pour 0 ≤ φ̟ ≤ 1, sous la forme :

K∗ =
KKfluid

(1 − φ̟)Kfluid + φ̟K
(6.1)

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

0.9

1

0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25

Longueur (en m)

Position du front
numérique à t=500s
Position du front
numérique à t=1000s
Position du front
numérique à t=1500s
Position du front
numérique à t=2000s
Position du front
numérique à t=2500s
Position du front
numérique à t=3000s
Position du front
théorique à t=500s
Position du front
théorique à t=2000s

P
o

ro
s
it

é

Fig. 6-1 – Propagation du front de dissolution numérique et théorique au cours du temps

Fig. 6-2 – Champ de porosité à t = 3500 s

Si l’on néglige le terme diffusif dans l’équation de transport, on peut facilement déterminer

l’expression de la vitesse de propagation du front Vf . Soit le système d’équations d’advection-

réaction mise sous forme conservative :

∂ (εβCAβ)

∂t
+ ∇ · (VβCAβ) = −αCAβ (6.2)

∂εβ

∂t
=

βαCAβ

ρσ
(6.3)

d’où :
∂ (εβCAβ)

∂t
+ ∇ · (VβCAβ) +

ρσ

β

∂εβ

∂t
= 0 (6.4)

Appliquons maintenant la théorie des distributions à cette équation en considérant la condi-

tion de saut à l’interface fluide–poreux A̟η. La formulation faible nous donne selon la direction
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de l’écoulement (avec ϕ une fonction indéfiniment dérivable à support borné) :

∫

V

∂ (εβCAβ)

∂t
ϕ dV +

∫

V

∇ · (VβCAβ)ϕ dV +

∫

V

ρσ

β

∂εβ

∂t
ϕ dV = 0 (6.5)

−
∫

V

(εβCAβ)
∂ϕ

∂t
dV −

∫

A̟η

Vf [εβCAβ ]ηω · n̟ηϕ dA −
∫

V

(VβCAβ)
∂ϕ

∂x
dV

+

∫

A̟η

[VβCAβ ]ηω · n̟ηϕ dA −
∫

V

ρσεβ

β

∂ϕ

∂t
dV −

∫

A̟η

ρσ

β
Vf [εβ ]ηω · n̟ηϕ dA = 0 (6.6)

On en déduit :

(
−Vf [εβCAβ ]ηω · n̟η − ρσ

β
Vf [εβ ]ηω · n̟η + [VβCAβ ]ηω · n̟η , ϕ

)
= 0 (6.7)

−Vf [εβCAβ ]ηω · n̟η − ρσ

β
Vf [εβ ]ηω · n̟η + [VβCAβ ]ηω · n̟η = 0 (6.8)

Si l’on se place maintenant en équilibre local, c’est-à-dire avec CAβ = 0 pour le milieu poreux

η, on obtient pour finir :

−Vf (−C0) −
ρσ

β
Vf (εβ − 1) + (−V0C0) = 0 (6.9)

Soit

Vf =
V0C0

ρσεσ

β + C0
(6.10)

où V0 et C0 sont respectivement la vitesse et la concentration d’injection.

Nous allons pouvoir tester à partir de la solution analytique la validité de nos schémas

numériques. Bien que le schéma appliqué à l’équation de transport soit conservatif, il a été

démontré en effet que l’introduction d’un terme source dans l’équation, dans notre cas la

cinétique de transfert de masse, peut conduire, en accentuant la diffusion numérique, à des

erreurs drastiques au niveau de la vitesse du front (Burton 1993, Hubbard & Garcia-Navarro

2000). Dans le cas d’écoulements multiphasiques multicomposants, par exemple, Tardy & Quin-

tard (1999) ont montré que l’erreur était maximale dans des conditions d’équilibre local et qu’elle

était fonction du pas de temps, de la taille du maillage et de la concentration injectée. Pour

résoudre ce problème, ils ont proposé d’introduire une nouvelle équation basée sur la dérivation

d’une loi de conservation pour la saturation.

Dans le cas qui nous occupe, on obtient pour la solution théorique V théo
f = 4.93 ·10−5 m.s−1,

résultat très proche de celui obtenu numériquement (V num
f = 5 · 10−5 m.s−1), comme on peut

le voir Fig. 6-1. L’influence de la concentration d’acide injectée, de la taille du maillage ou du

choix du pas de temps ont été testés et n’ont pas présenté d’influence significative sur le calcul

de la position du front. En revanche, bien que l’on se place dans des conditions d’équilibre local,

ce qui implique que la valeur choisie pour α ne joue théoriquement plus de rôle au-delà de ce
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seuil, un fort accroissement du coefficient de transfert induit des erreurs de diffusion numérique

au niveau de la propagation du front comme on peut le voir Fig. 6-3. Il est donc primordial de

veiller à ne pas utiliser de valeurs de α artificiellement trop fortes pour modéliser les conditions

d’équilibre local.
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Fig. 6-3 – Influence de la valeur du coefficient de transfert sur la propagation du front de
dissolution en condition d’équilibre local

6.1.2 Non-équilibre local (front de dissolution uniforme)

Injection à Vitesse Constante

51 noeuds D = 2.10−9 m2.s−1

C0 = 150 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.2 β = 1.62

ρσ = 2160 kg.m−3 α = 1 · 10−2 s−1

K = 10−11 ± ε m2 V0 = 4.10−4 m.s−1

Tab. 6.2 – Données numériques

On se place maintenant dans des conditions de non-équilibre local, données tableau 6.2.

Le front de dissolution, représenté Fig. 6-4, est à présent très étalé et on observe un gradient

de porosité réparti sur le domaine. Il semble difficile pour ce régime de relier directement la

perméabilité effective K∗ à la porosité moyenne du domaine ε∗β .

Il est par contre possible de développer une solution analytique pour le transport du front de

dissolution. Si l’on reprend les équations de transport-réaction, on peut effectuer le changement

de variable suivant :

t′ = (t − t0) ; x′ = x − Vf (t − t0) (6.11)

où t0 représente le temps caractéristique de mise en place du front de dissolution, lié aux

conditions de non-équilibre local. Il correspond au temps nécessaire pour que la face d’entrée
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Fig. 6-4 – Champ de porosité à t = 2400 s

du milieu poreux soit complètement dissoute, soit :

t0 =
ρσ

(
1 − εinitial

β

)

βαC0
(6.12)

On obtient ainsi :

εβ
∂CAβ

∂t′
+ (Vβ − εβVf )

∂CAβ

∂x′
= −αCAβ (6.13)

∂εβ

∂t′
− Vf

∂εβ

∂x′
=

βαCAβ

ρσ
(6.14)

dans lesquelles nous pouvons négliger le terme εβVf devant la vitesse d’écoulement Vβ tandis

que les termes instationnaires sont nuls (on se déplace avec le front de propagation).

De ce fait, les champs stationnaires de concentration et de porosité sont reliés par l’équation

suivante

Vβ
∂CAβ

∂x′
=

ρσ

β
Vf

∂εβ

∂x′
(6.15)

c’est-à-dire, en introduisant l’Eq. (6.10),

∂CAβ

∂x′
=

C0

εσ + β
ρσ

C0

∂εβ

∂x′
(6.16)

tandis que l’Eq. (6.13) nous permet d’obtenir l’expression du champ de concentration dans le

domaine pour x′ > 0

CAβ

(
x′

)
= C0 exp

(
−αx′

Vβ

)
pour x′ > 0 (6.17)

Cette dernière relation, couplée avec l’Eq. (6.16), nous donne pour finir l’expression du

champ de porosité

εβ

(
x′

)
=

(
εσ +

β

ρσ
C0

)
exp

(
−αx′

Vβ

)
+ εinitial

β pour x′ > 0 (6.18)

La solution des champs de concentration et de porosité donnée par les Eqs. (6.17) et (6.18)

n’est valable que pour x′ > 0, c’est-à-dire au sein du milieu poreux, car sinon α vaut 0 et les
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Eqs. (6.13) et (6.14) dégénèrent vers le système suivant :

(Vβ − εβVf )
∂CAβ

∂x′
= 0 (6.19)

Vf
∂εβ

∂x′
= 0 (6.20)

On obtient alors :

CAβ

(
x′

)
= C0 pour x′ ≤ 0 (6.21)

εβ

(
x′

)
= 1 pour x′ ≤ 0 (6.22)

Dans le cas général, où α est une expression complexe dépendant de la porosité et du

Peclet, il est difficile d’obtenir une solution simple. Ici, en revanche, l’hypothèse d’un coefficient

de transfert constant permet d’obtenir la solution des champ de concentration et de porosité sur

tout le domaine et de vérifier nos résultats numériques. La comparaison des solutions numériques

et analytiques est représentée Figs. 6-5 et 6-6. On constate un très bon accord entre les résultats.
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Fig. 6-5 – Comparaison des solutions numérique et analytique du champ de concentration à
t = 1800s

Cette étude pourra servir de base ultérieurement pour une étude de stabilité de la propaga-

tion du front. Différents travaux ont déjà été menés dans ce sens. Sherwood (1987), par exemple,

a étudié l’impact des nombres adimensionnels Da et Nac sur la propagation du front dans un

plan mais en équilibre local uniquement. Il a montré que les perturbations de longueur d’onde ̟

croissent proportionnellement en log (1 + ̟), par comparaison au problème de Saffman-Taylor

(Saffman & Taylor 1958), qui concerne la stabilité d’une interface entre deux fluides visqueux,

où la croissance est proportionnelle à ̟. L’intérêt majeur du travail de Sherwood est d’avoir

montré que toutes les longueurs d’onde plus petites ou équivalentes à la largeur de la zone

de réaction conduisent au développement de wormholes, même si les plus petites longueurs
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Fig. 6-6 – Comparaison des solutions numérique et analytique du champ de porosité à t = 1800s

d’onde (de l’ordre de la taille du pore) croissent plus rapidement. Cette instabilité est donc

généralement associée avec les réactions rapides qui apparaissent dans les carbonates.

6.2 Simulations 2D

6.2.1 Régimes de dissolution

Notre premier objectif a été de vérifier la capacité du modèle à reproduire les régimes de

dissolution observés expérimentalement. Le système bi-dimensionnel étudié est représenté Fig.

6-7 et les données numériques sont rassemblées dans le tableau 6.3. Les coefficients de transfert

de masse et de dispersion ont été conservés constants afin de s’affranchir des variations du

Damköhler et du Péclet au cours des simulations. Notre modèle numérique fonctionne aussi

bien avec un α non-constant, et de telles relations seront utilisées par la suite dans ce chapitre.

Néanmoins, conserver α constant fournit une bonne illustration des capacités du modèle à

l’échelle de Darcy, en terme d’instabilité de dissolution et ouvre un large champ de perspectives

pour des études ultérieures.

La Fig. 6-8 présente les différentes figures de dissolution obtenues numériquement pour

différentes vitesses d’injection tandis que les champs de concentration associés sont représentés

Fig. 6-9. Les faciès de dissolution obtenus sont remarquablement similaires aux figures de dis-

solution expérimentales présentées Fig. 3-3. Ils sont utilisés pour clarifier les mécanismes de

dissolution. Il est intéressant de constater, par exemple, que les deux cas limites de dissolu-

tion (régimes (a) et (e)) se ramènent aux deux cas 1D discutés précédemment. Les champs de

concentration confirment d’autre part le caractère d’équilibre local des régimes (a) à (c) tandis

que les régimes (d) et (e) correspondent à des conditions de non-équilibre local. Ils peuvent être

comparés aux profils de concentration obtenus en digitations visqueuses par Jahoda & Hornof
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Fig. 6-7 – Représentation du domaine d’étude

(2000) lors d’interaction huile–solution alcaline.

Injection à Pression Constante

201x101 noeuds D = 1.10−9 m2.s−1

C0 = 150 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.38 β = 1.37

ρσ = 2700 kg.m−3 α = 10 s−1

K = 10−11 ± ε m2

Tab. 6.3 – Données numériques

La Fig. 6-10 montre l’évolution du champ de porosité au cours de la dissolution en régime de

wormholing et met en lumière le phénomène de concurrence entre les wormholes conduisant à

l’apparition d’un ou plusieurs wormholes dominants. Cette concurrence est encore plus nette sur

la Fig. 6-11. La superposition des profils de concentration et de porosité permet de distinguer

aisément les wormholes ”morts” (concentration d’acide nulle dans le canal d’écoulement) des

wormholes dominants.

A ce stade, nous pouvons affirmer que le modèle de Darcy-Brinkman proposé dans ce tra-

vail a toutes les caractéristiques requises pour représenter le comportement physique complexe

observé. Il est vérifié que toutes les figures de dissolution peuvent être décrites en utilisant un

coefficient de transfert de masse et pour une description de l’écoulement qui vérifie les équations

de Stokes et de Darcy. Nous avons en effet observé que l’écoulement de Stokes est prépondérant

dans la zone du wormhole tandis que la loi de Darcy domine dans le milieu poreux environnant.

Le modèle de Darcy-Brinkman est donc bien adapté à la description des pertes de fluide à tra-

vers le wormhole. En ce qui concerne les effets de transfert de masse, les conditions d’équilibre

et de non-équilibre local sont vues comme étant le résultat de l’interaction de l’écoulement du

fluide et du coefficient de transfert de masse.
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t= 50 s

t= 200 s

t= 400 s

t= 800 s

Fig. 6-10 – Champs de porosité représentatifs de l’historique de dissolution en régime de worm-
holing
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Porosité Concentration

COUPE

Fig. 6-11 – Profils de coupe des champs de porosité et de concentration
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6.2.2 Diagrammes de comportement

Il nous est maintenant possible, à partir des conditions initiales de chacune des simulations,

de classifier les figures de dissolution en fonction des nombres adimensionnels caractéristiques et

de les représenter dans des diagrammes de comportement (Figs. 6-12 et 6-13). Les diagrammes

ont été tracés à partir des simulations obtenues en prenant α et D constants et différents

à chaque réalisation. Cette approche nous offre une perspective générale intéressante sur la

théorie des instabilités, et nous utiliserons cela en son temps. Bien évidemment, il peut être

délicat en pratique de conserver tous les paramètres indépendants les uns des autres et cela sera

le cas quand nous utiliserons les relations non-linéaires pour α et D∗
β , comme présenté dans le

§ 5.3.

Les frontières, séparant les différents régimes, sont estimées à partir d’une observation qua-

litative des figures de dissolution et une certaine imprécision est associée à la position exacte de

ces lignes de transition. En outre, nous avons conservé constants le nombre Nac, le nombre de

Darcy ND, ainsi que le rapport de forme F du domaine, entre les différentes simulations. Il faut

souligner que la modification de ces valeurs conduirait à un déplacement des lignes de transition,

comme il sera montré par la suite dans le § 6.2.4. Même si le choix de la corrélation contrôlant

α aura une influence sur la position des limites, nous pensons que l’utilisation d’une valeur

constante pour le coefficient de transfert de masse donne une idée assez précise des transitions

entre les régimes.
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Fig. 6-12 – Diagramme de comportement Pe − Da

Le diagramme Pe-Da (Fig. 6-12) nous montre que la transition entre les régimes compact,

conique et wormholing ne dépend pas de la valeur du nombre de Damköhler. Elle est seulement

déterminée par la valeur du nombre de Péclet. Diminuer le nombre de Damköhler conduira par

contre à une augmentation des effets de non-équilibre local et, par conséquent, à un passage vers

le régime de dissolution uniforme. Ceci est aussi mis en évidence sur le diagramme Pe-Ki, Fig.
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6-13, qui souligne le fait qu’il est possible de passer directement du régime compact à uniforme

(sans passer par les régimes de wormholes) en augmentant seulement la vitesse d’injection.
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Fig. 6-13 – Diagramme de comportement Pe − Ki

Le diagramme Pe-Da (Fig. 6-12) nous apporte d’autres informations sur la formation du

wormhole : les instabilités, c’est-à-dire les wormholes, se développent à partir d’une valeur seuil

des nombres de Péclet et de Damköhler. En effet, pour Pe ≤ 2.10−3, le mécanisme de diffusion

prédomine et les figures de dissolution sont situées dans le régime compact ou uniforme. De

la même manière, si Da ≤ 8.10−4, le front de dissolution est complètement étalé sur toute la

longueur de l’échantillon, les instabilités sont amorties et on retrouve un régime de dissolution

uniforme.

Un diagramme des régimes similaire, en Pe-Ki, avait été précédemment proposé par Daccord,

Lietard & Lenormand (1993), Fig. 6-14, pour la géométrie simplifiée d’un tube capillaire. Ils

considèrent un capillaire de rayon R, dans un minéral soluble, dans lequel un fluide réactif de

concentration C est injecté à un débit constant, q. Les nombres adimensionnels sont exprimés

sous la forme

PeDaccord =
q

πRD
(6.23)

et

KiDaccord =
krC

aD
(6.24)

où kr représente la constante du taux de réaction et a l’aire molaire spécifique du minéral

constituant le capillaire.

La comparaison de la Fig. 6-14 et de notre Fig. 6-13 présente de nombreuses similitudes.

Les mêmes pentes entre les régimes compact/wormhole conique - wormhole dominant et com-

pact/wormhole conique - wormhole ramifié/uniforme sont obtenues. La différence de pente pour

la frontière séparant wormhole ramifié/régime uniforme et wormhole dominant (pente 1/3 au
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lieu d’une pente de 1 dans cette thèse) peut s’expliquer par le fait que Daccord, Lietard &

Lenormand (1993) ne fait pas de distinction entre le régime uniforme et le régime ramifié.
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Uniforme
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pente = 1/3

pente = 1

Ki

Pe

Fig. 6-14 – Diagramme de comportement d’après Daccord et al. (1993)

6.2.3 Débit optimum d’injection et nombre de Damköhler optimum

Injection à Débit Constant

201 x 101 noeuds C0 = 545 kg.m−3

ρσ = 2160 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.2 β = 1.62

Dβ = 2.10−9 m2.s−1 K = 1.5 · 10−11 ± ε m2

Tab. 6.4 – Données numériques

Différentes simulations de dissolution ont été réalisées en faisant varier le débit d’injection

pour étudier les vitesses de propagation des wormholes. Dans ces simulations, le coefficient de

transfert de masse (de même que le tenseur de dispersion) tient compte de la porosité et de la

vitesse locale, comme il est décrit dans le § 4.2.3. Le coefficient de transfert s’écrit ainsi sous

la forme

α = Aαo (Pecell, εβ) (6.25)

où αo est donné par la solution du problème de fermeture, Eq. (4.47) (voir Figs. 5-8 et 5-9

ainsi que le tableau A.1, Annexe A). Le coefficient A, introduit arbitrairement, correspond à

un facteur de forme et prend en compte l’influence de la géométrie à l’échelle du pore. Nous

allons ainsi pouvoir tester l’impact du coefficient α sur le temps de percée et le débit optimum

d’injection. Les valeurs de A utilisées pour les simulations sont 0.1, 0.2 et 0.5. Les autres données

numériques sont rassemblées dans le tableau 6.4. Les dimensions du domaine sont de 25 cm
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de long et de 5cm de large. Il reste à préciser un dernier critère qui va jouer un rôle dans

l’estimation numérique de la longueur du wormhole : la valeur seuil de porosité correspondant à

l’extrémité du canal fluide. Arbitrairement, nous avons pris comme valeur seuil de porosité 0.75

mais un choix différent modifierait légèrement la valeur prédite de volume de pore pour percer.

Le temps de percée augmenterait ainsi d’environ 5% si nous avions choisi 1 comme valeur seuil

de porosité (voir Fig. 6-15 sur l’impact de ce critère).
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Fig. 6-15 – Impact du critère du seuil de porosité sur la propagation du wormhole

Les résultats obtenus sont représentés Figs. 6-16, 6-17 et 6-18. Ils indiquent une croissance

des wormholes qualitativement comparable aux résultats expérimentaux et ont permis de vérifier

l’existence d’un débit optimum d’injection. Les débits optimums d’injection prédits sont 10, 20

et 50 cm3.h−1 pour des valeurs de A respectives de 0.1, 0.2 et 0.5. Le débit optimum d’injection

augmente linéairement avec α. Comme attendu, le coefficient de transfert de masse est le pa-

ramètre clé du modèle et une légère variation dans l’estimation de α entrâınerait une variation

de même importance dans la prédiction du débit optimum d’injection. Une grande attention

doit donc être accordée à la détermination de ce coefficient. Compte tenu de la difficulté à

l’estimer expérimentalement ou numériquement (résolution des problèmes de fermeture sur des

cellules unitaires non représentatives du milieu réel), sa valeur sera extrapolée en ajustant le

facteur de forme A qui servira de paramètre de calage pour notre modèle comme nous le verrons

par la suite.

Les résultats présentés Fig. 6-19 soulignent l’impact non négligeable de la valeur de α sur

la propagation du wormhole pour des débits supérieurs ou inférieurs à l’optimum. Pour des

débits inférieurs à l’optimum, le volume de pore injecté augmente avec la valeur du coefficient

de transfert de masse. A contrario, pour des débits supérieurs à l’optimum, le volume de pore

injecté varie de manière inverse au coefficient α. Ce résultat peut s’expliquer physiquement si
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Fig. 6-16 – Evolution de la longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de
pore injecté. Mise en évidence du débit optimum d’injection pour Cacid = 545 g.l−1 - A = 0.1
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Fig. 6-17 – Evolution de la longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de
pore injecté. Mise en évidence du débit optimum d’injection pour Cacid = 545 g.l−1 - A = 0.2
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Fig. 6-18 – Evolution de la longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de
pore injecté. Mise en évidence du débit optimum d’injection pour Cacid = 545 g.l−1 - A = 0.5

l’on considère les mécanismes de dissolution. L’accroissement du coefficient de transfert pour

les forts débits entrâıne une augmentation du Damköhler et donc une diminution du caractère

de non-équilibre local de dissolution ce qui favorise la propagation des canaux de dissolution

tandis que pour des vitesses d’injection plus faibles, l’érosion du milieu poreux aux parois est

plus importante, ce qui ralentit la propagation du wormhole.

Nombre de Damköhler optimum

Les résultats des simulations numériques réalisées précédemment pour différentes valeurs

du facteur de forme sont reportés dans un digramme Pe-Da (Fig. 6-20). On observe que les

différents débits optimums peuvent être reliés à une valeur constante du nombre de Damköhler,

appelée Daopt, et ceci est en accord avec des travaux précédents (Fredd & Fogler 1998b). Ce

nombre de Damköhler optimum est localisé près de la zone de transition entre les régimes de

wormhole dominant et wormholes ramifiés, idée aussi suggérée par Wang et al. (1993). Une

fois encore, il faut se souvenir que tous ces résultats sont obtenus pour un milieu donné et

une concentration d’acide fixée, comme exprimé à travers le Nac, le ND et le rapport de forme

F . Fredd & Fogler (1998b) obtiennent un DaFredd−opt qui est égal à 0.29, quel que soit le

système, avec une définition du nombre de Damköhler comprenant de manière implicite la

longueur caractéristique du domaine. Ils ont cependant déterminé la valeur optimum de leur

nombre de Damköhler à partir d’expériences réalisées uniquement pour une même valeur du

Nac et pour une même longueur d’échantillon (concernant l’influence du nombre de pouvoir

acide, ils concluent qu’ils ne modifient que légèrement la valeur de 0.29 obtenue pour leur

DaFredd−opt). Fredd & Fogler (1998b) utilisent la définition suivante pour l’estimation de leur

nombre adimensionnel

DaFredd =
4Lwktot

dwuw
(6.26)
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Fig. 6-19 – Evolution de la longueur adimensionnelle du wormhole en fonction du volume de
pore injecté. Influence du coefficient de transfert α sur la propagation du wormhole

où uw est la vitesse intersticielle dans le wormhole, dw et Lw sont respectivement le diamètre

et la longueur du wormhole (leur évaluation est basée sur les dimensions finales du wormhole),

et ktot est la constante de taux de dissolution (ktot = Kmt pour une réaction limitée par le

transfert de masse). Avec le formalisme utilisé dans ce travail, Kmt correspond à αl , l étant

une longueur caractéristique microscopique. Dans le cas d’une réaction limitée par le transfert

de masse, compte tenu de l’expression de Levich, Eq. (5.46), utilisée pour le coefficient de

transfert de masse, le nombre de Damköhler de Fredd et Fogler prend la forme suivante :

DaFredd = 6.33

(
LwD

qw

)2/3

(6.27)

où qw est le débit dans le wormhole. D’après cette définition, on peut remarquer que le débit

optimum devrait augmenter de manière linéaire par rapport à la longueur de l’échantillon ce

qui est en contradiction avec d’autres résultats expérimentaux (Bazin 2000).

En prenant nos données numériques et
√

K pour la longueur microscopique caractéristique

l, nous pouvons estimer la valeur du nombre de Damköhler optimum que nous avons obtenue

selon la définition de Fredd et Fogler

0.28 6 DaFredd−opt =
4Lwα

√
K

dwuw
6 0.35 (6.28)

Les deux valeurs du nombre de Damköhler concordent de manière apparemment excellente

mais ceci doit être relativisé par le choix arbitraire de la longueur caractéristique. Si nous

avions pris par exemple lβ (la longueur de la cellule unitaire sur la Fig. 5-7) comme longueur
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caractéristique à l’échelle du pore, nous obtiendrions

Daopt =
4Lwαlβ
dwuw

≈ 14.8 (6.29)

Le choix de
√

K comme longueur caractéristique semble néanmoins le plus adapté dans le

contexte du modèle de Fredd et Fogler. Leur estimation du coefficient de transfert de masse est

basé sur un modèle de tube et nous avons déjà discuté les limitations de la solution de Levich,

en particulier pour des nombres de Péclet faibles. Si nous laissons ces questions en suspens et

appliquons cette corrélation aux conditions de nos expériences numériques (dans le cas A = 0.5,

par exemple), nous obtenons

Kmt = 1.86D2/3

(
uw

dwLw

)1/3

= 8.06 · 10−6 m.s−1 (6.30)

comme valeur pour le coefficient de transfert de masse de Levich Kmt. Ceci peut être comparé

à l’expression de notre propre coefficient de transfert, c’est-à-dire,

α
√

K = 6.32 · 10−6 m.s−1 (6.31)

Les deux valeurs sont très proches.
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Fig. 6-20 – Relation entre le nombre de Damköhler et le débit optimum d’injection. Mise en
évidence dans un diagramme Pe − Da

Parmi les diverses conséquences de ces résultats, il est intéressant de remarquer que la

variation du coefficient de diffusion acide dans la phase fluide ne modifie pas directement la

valeur du débit optimum. En effet, le nombre de Damköhler dépend seulement de la vitesse

d’injection et du coefficient de transfert de masse et les effets de la diffusion sont incorporés

dans ce dernier coefficient. Cependant, l’injection d’acide faible ou de microémulsion (Hoefner
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et al. 1987, Bazin & Abdulahad 1999, Conway et al. 1999, Lynn & Nasr-El-Din 2001), qui ont des

coefficients de diffusion de deux ordres de grandeur plus faibles que ceux des solution d’HCl,

se révèlent être des procédés d’acidification efficaces avec des conditions optimales obtenues

pour des vitesses d’injection plus faibles. Ce constat peut s’expliquer par la relation entre le

coefficient de transfert de masse, α, et D (voir § 5.3.1). Comme α diminue quand D diminue,

les roches stimulées par des acides faibles présentent des dissolutions plus uniformes qu’avec

l’acide chlorhydrique pour un débit donné. En conséquence, le nombre de Damköhler optimum

est atteint pour des débits plus faibles. Ceci est cohérent avec le fait, qu’à débit constant,

diminuer la valeur du Damköhler conduit à des faciès de dissolution plus proches du régime de

wormholes ramifiés. Le même argument peut être utilisé pour expliquer les effets de variation

de température. Quand la température augmente, le coefficient de diffusion augmente, et, par

conséquent, le débit optimum aussi, tandis que les figures de dissolution tendent vers le régime

de wormhole conique. Les résultats expérimentaux (Wang et al. 1993, Bazin et al. 1997) sont

en accord avec ces constatations.

6.2.4 Etude adimensionnelle

Nous allons maintenant nous intéresser à l’influence des différents nombres adimensionnels

caractéristiques sur la figure de dissolution observée et la propagation des wormholes. On va

ainsi pouvoir faire varier indépendamment les différents paramètres opératoires et juger de

leur impact : influence de la concentration et du type d’acide via le nombre de pouvoir acide,

influence de la longueur via le rapport de forme F et influence de la perméabilité via le nombre

de Darcy.

Influence du nombre de pouvoir acide Nac

L’influence du Nac sur le régime de dissolution est illustrée par le diagramme Pe−Da, Fig.

6-21. Il faut rappeler en effet que les diagrammes de comportement présentés précédemment,

Figs. 6-12 et 6-13, n’avaient pas un caractère universel et avaient été obtenus pour un Nac (ainsi

que pour un rapport de forme F et un nombre de Darcy) fixé. Des simulations ont été réalisées

à des concentrations différentes et les résultats sont reportés sur un diagramme Pe−Da, où les

symboles font référence à la concentration la plus forte. On note un déplacement non négligeable

des frontières qui délimitent les différents régimes. A titre d’exemple, on passe d’une figure de

dissolution conique vers une structure compacte quand la concentration augmente, les autres

conditions d’injection restant identiques. Les résultats observés expérimentalement corroborent

cette tendance. Le débit optimum d’injection étant lié au type de régime de dissolution observé,

on peut d’autre part s’attendre à un accroissement du débit optimum quand la concentration

du fluide injecté augmente.

Cette hypothèse est confirmée par la Fig. 6-22 où sont résumées les simulations réalisées

pour différentes valeurs du Nac, en terme de volume de pore pour percer et de débit d’injection.

A l’exception de la concentration, les conditions opératoires restantes sont identiques à celles

du tableau 6.4, avec A = 0.5 (notons qu’il n’y a a priori aucune raison de modifier la valeur de
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Fig. 6-21 – Influence du Nac sur les régimes de dissolution

α quand la concentration varie puisque α est un paramètre qui dépend seulement de la porosité

et de la vitesse locale). On peut noter, tout d’abord, une diminution du volume de pore pour

percer lorsque le Nac augmente, ce qui est en accord avec la littérature. De même, on observe

bien une augmentation du débit optimum liée à l’augmentation du nombre de pouvoir acide.

Ce déplacement n’est toutefois significatif que pour de fortes variations du Nac.
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Fig. 6-22 – Volume de pore pour percer en fonction du débit d’injection - Influence du Nac

Influence du nombre de Darcy ND

L’influence du nombre de Darcy sur la propagation du wormhole est démontrée par la Fig.

6-23 où est représenté le volume de pore pour percer en fonction du débit d’inection pour
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Fig. 6-23 – Influence du ND sur le débit optimum d’injection

deux valeurs différentes de ND. Les résultats rassemblés ici ont été obtenus en conservant les

conditions opératoires du tableau 6.4 (à l’exception de la perméabilité), avec A = 0.5 pour

deux milieux de perméabilité différente : le milieu de référence (K = 1.5 · 10−11 m2) et un

milieu fortement perméable (K = 1.5 · 10−8 m2). Là encore, les résultats vont dans le sens des

observations expérimentales. Le débit optimum augmente lorsque le nombre de Darcy augmente

(c’est-à-dire lorsque la perméabilité augmente, pour une longueur du domaine fixée) et on

constate parallèlement un déplacement des frontières des régimes de dissolution, similaire à

celui observé sur la Fig. 6-21. On observe aussi un volume de pore pour percer qui diminue avec

ND.

Influence du rapport de forme F

Pour finir, l’influence du rapport de forme F sur la propagation du wormhole a été analysée.

Les quelques études expérimentales consacrées à ce problème (Buijse 1997, Bazin & Abdulahad

1999) ont observé ,lorsque la longueur diminue, une diminution du débit optimum ainsi qu’une

décroissance du VBT pour les débits inférieurs à l’optimum. L’influence de ce paramètre sur la

courbe VBT -débit est illustrée par la Fig. 6-24.

Ce mécanisme peut s’expliquer physiquement. Considérons la Fig. 6-25 où un wormhole de

diamètre dw et de longueur Lw, soumis à un écoulement selon x, se propage au sein du milieu

poreux. L’évolution de la géométrie de ce wormhole est soumis à deux forces contradictoires :

les effets diffusifs qui tendent à éroder les parois du canal et le flux convectif qui contrôle son

allongement. Plaçons nous dans un régime d’écoulement correspondant au régime de worm-

holing. Au départ, les effets convectifs prédominent, le temps caractéristique de ce processus

tconv = Lw/Vβ étant largement inférieur au temps caractéristique de diffusion tdiff = d2
w/D.
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Injection à Débit Constant

401 x 51 noeuds C0 = 545 kg.m−3

ρσ = 2160 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.2 β = 1.62

Dβ = 2.10−9 m2.s−1 K = 1.5 · 10−11 ± ε m2

Tab. 6.5 – Données numériques

Néanmoins, si le milieu considéré est suffisamment long, la longueur dw devient strictement

inférieure à Lw et les effets diffusifs prennent alors le pas sur la convection. Le wormhole, érodé

à la base, ralentit sa progression : on est passé en régime conique.

Nous allons essayer de vérifier ici les effets de ce mécanisme sur notre modèle. Dans ce but,

une simulation sur un domaine suffisamment long pour visualiser ces effets (50 cm de long sur

2.5 cm de large) a été réalisée pour un débit Q = 10 cm3.h−1 (légèrement inférieur au débit

optimum observé pour L = 25 cm). Les données numériques sont rassemblées dans le tableau

6.5. La comparaison des champs de porosité à différents temps, représentée Fig. 6-26, met

clairement en évidence l’accroissement des effets diffusifs par rapport au flux convectif axial.

On observe ainsi à travers ces figures le passage d’un régime wormholing à un régime conique.

L’examen de la vitesse de propagation du wormhole dans le milieu poreux, Fig. 6-27, confirme

ces observations avec le passage d’une vitesse de propagation constante (régime wormholing) à

un régime où la propagation est ralentie (régime conique).
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Fig. 6-25 – Représentation schématique de l’influence des apports diffusif et convectif sur la
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Fig. 6-26 – Evolution de la figure de dissolution au cours du temps
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Fig. 6-27 – Evolution de la longueur du wormhole au cours du temps mettant en évidence un

ralentissement de sa propagation

6.2.5 Aspect prédictif du modèle : comparaison avec les résultats expérimen-

taux et influence du choix des corrélations

Il nous reste maintenant à étudier la capacité de notre modèle à l’échelle de Darcy à repro-

duire correctement les données expérimentales, et en particulier, à prédire le volume de pore

pour percer, c’est-à-dire la cinétique de dissolution. Deux paramètres vont avoir une forte in-

fluence sur le temps de percée : (1) la corrélation utilisée pour le coefficient α et (2) la relation

de perméabilité-porosité (Civan 2001). Ainsi, la calibration du modèle se réduit à ajuster ces

deux paramètres aux données expérimentales. Bien que le problème de fermeture caractérisant

le coefficient de transfert de masse puisse être résolu pour n’importe quelle structure à l’échelle

du pore, la cellule unitaire utilisée ici est une représentation simplifiée du milieu réel : cellule

bidimensionnelle, conditions aux limites de périodicité, géométrie rectangulaire. D’autre part, il

a été démontré qu’une imprécision dans l’estimation du coefficient de transfert de masse conduit

à une inexactitude similaire au niveau de la prédiction du débit optimum. Une illustration de

l’influence de la géométrie de la cellule sur la valeur de α a été donnée par la Fig. 5-10.

Une solution possible serait l’utilisation d’un couplage total entre le modèle à l’échelle de

Darcy et les problèmes de fermeture à l’échelle du pore, comme décrit dans Quintard & Whitaker

(1999). Cependant, une description détaillée de la structure à l’échelle microscopique serait

nécessaire. Un tel travail pour le sel était au-delà de l’objectif de cette thèse. En absence

de simulation à l’échelle du pore sur des cellules unitaires plus représentatives du milieu réel

(calcul tridimensionnel, pas de condition limite périodique, changement de géométrie), et étant

donné le manque d’information détaillée sur la géométrie à l’échelle du pore pour notre système

poreux, la calibration du modèle est réalisée à travers le choix du facteur de forme A. Une

seule série de simulation est nécessaire pour ajuster le paramètre α. Une fois le coefficient α
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déterminé, il est en principe possible de prédire le débit optimum d’injection et le régime de

dissolution du système considéré pour différentes conditions d’injection : variation du débit, de

la concentration d’acide injecté ou de la longueur du domaine. Nous avons montré cependant

dans le développement théorique qu’il n’y a a priori pas de valeur intrinsèque pour α à cause

des effets historiques, et cette remarque est aussi vraie pour les autres propriétés effectives. Il

est d’autre part attendu que la corrélation employée pour le coefficient de transfert de masse

puisse requérir des ajustements pour des conditions expérimentales loin du domaine de validité

des paramètres étudiés. Nous n’avons pas encore une analyse globale de ce problème pour notre

dispositif expérimental, cependant, des éléments de cette discussion sont présentés ci-dessous.

Injection à Débit Constant

201 x 101 noeuds C0 = 210 kg.m−3

ρσ = 2160 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.36 β = 1

Dβ = 2.10−9 m2.s−1 K = 1.5 · 10−11 ± ε m2

Tab. 6.6 – Données numériques

L’impact du choix de la corrélation de perméabilité-porosité sur le temps de percée a été

testé pour deux corrélations différentes. Les simulations numériques ont été réalisées soit en

utilisant la relation de Kozeny-Carman introduite précédemment, soit à l’aide d’une corrélation

obtenue à partir des méthodes de prise de moyenne volumique basée sur les travaux de Whitaker

(1986). La cellule unitaire utilisée pour résoudre le problème de fermeture associé au calcul de la

perméabilité est la même que celle utilisée dans la détermination du coefficient de transfert de

masse ou du tenseur de dispersion. La comparaison entre ces deux corrélations est représentée

Fig. 6-29. La valeur de perméabilité Kf pour la région fluide, c’est-à-dire la perméabilité cor-

respondant à une porosité proche de 1, n’a pas été considérée comme infinie dans l’équation

de Darcy-Brinkman mais a été calculée en moyennant le profil d’écoulement dans la cellule

Hele-Shaw dans la direction perpendiculaire aux plaques. En effet, la cellule Hele-Shaw n’est

pas un milieu bidimensionnel proprement dit. Comme nous pouvons le voir Fig. 6-28, le profil

d’écoulement vue depuis le dessus ne correspond pas à un écoulement de Poiseuille dans la

zone fluide. Classiquement, la perméabilité effective équivalente pour un écoulement entre deux

plaques de largeur infinie (hypothèse admissible ici compte tenu du rapport de la largeur sur la

hauteur) dépend de l’épaisseur b de la cellule (ici b = 1 mm), c’est-à-dire

Kf =
b2

12
= 8.33 · 10−8m2 (6.32)

Les données numériques utilisées pour les simulations sont rassemblées dans le Tableau 6.6.

Le domaine mesure 25 cm de long sur 5 cm de large, soit les dimensions de la cellule Hele-

Shaw utilisée pour nos expériences. La concentration d’acide injecté, C0, correspond à une

concentration de sel de 150 kg.m−3.

Une première série de simulations a été réalisée afin de calibrer le coefficient de transfert de

masse par rapport au débit optimum d’injection. Le facteur de forme A a été fixé à 1.1 pour
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Fig. 6-30 – Influence de la relation de perméabilité–porosité sur le volume de pore pour percer
en condition d’équilibre local (a) et de non-équilibre local (b)

la relation de Kozeny-Carman et à 3 pour la seconde corrélation. L’impact de la corrélation

K − εβ sur les simulations numériques est représenté Fig. 6-30 en terme d’extension des figures

de dissolution comparé au volume de pore pour deux débits d’injection. Le premier correspond à

une dissolution en équilibre local (Q = 1 cm3.h−1, régime conique), l’autre à une dissolution en

non-équilibre local (Q = 80 cm3.h−1, débit optimum). Comme prévu, la corrélation K−εβ joue

un rôle mineur dans des conditions de dissolution en équilibre local où un front raide délimite

les zones fluide et poreuse (pas de zone de transition pour la porosité ou la perméabilité).
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Fig. 6-31 – Volume de pore pour percer en fonction du débit d’injection pour une concentration
de NaCl de 150 g.l−1 (résultats expérimentaux et numériques)

A l’opposé, il y a une grande sensibilité du modèle dans les conditions de non-équilibre local

et une calibration précise est ici nécessaire.
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6.2 Simulations 2D

Une série de simulations numériques a été réalisée avec K estimé à partir du problème de

fermeture et A = 3. La comparaison entre les résultats expérimentaux et numériques en terme

de volume de pore pour percer et du débit d’injection est présentée Fig. 6-31. Compte tenu

des hypothèses adoptées au niveau de la géométrie microscopique du milieu, les résultats sont

satisfaisants avec une précision pour le temps de percée d’environ 50% dans la région proche du

débit optimum. Un gain en précision nécessiterait une meilleure caractérisation de la structure

à l’échelle du pore, qui sort du cadre de ce travail.

6.2.6 Application à des milieux 2D hétérogènes

Nous avons exploré dans les paragraphes précédents les capacités de notre modèle à simuler

la dissolution en milieu homogène. Dans cette partie, l’application du modèle à des milieux

hétérogènes est envisagée. Nous restreindrons ici notre étude à deux cas tests : un milieu série

pour lequel l’injection est réalisée perpendiculairement aux strates et un milieu parallèle pour

lequel l’injection est réalisée parallèlement aux strates.

Injection à Débit Constant

201 x 101 noeuds C0 = 150 kg.m−3

ρσ = 2700 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.38 β = 1.37

Dβ = 1.10−9 m2.s−1 α = 10 s−1

Tab. 6.7 – Données numériques
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Fig. 6-32 – Variation de la longueur du wormhole en fonction du volume de pore injecté et

faciès de dissolution observé pour la dissolution du milieu homogène K1

Nous considérons tout d’abord deux milieux homogènes de perméabilité K1 = 10−11 m2 et
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Fig. 6-33 – Variation de la longueur du wormhole en fonction du volume de pore injecté et
faciès de dissolution observé pour la dissolution du milieu homogène K2

K2 = 10−9 m2 dans lequel on injecte une solution acide de concentration C0 = 150 kg.m−3

à un débit constant Q = 272 cm3.h−1. A l’exception de la perméabilité, toutes les autres

données numériques sont identiques pour les deux simulations et rassemblées dans le tableau

6.7. L’évolution de la longueur du wormhole en fonction du volume de pore injecté pour chacune

des simulations ainsi que les figures de dissolution associées sont rassemblées Figs. 6-32 et 6-33.

On obtient ainsi pour le milieu K2 un volume de pore pour percer supérieur à celui observé

pour le milieu K1. Ce résultat est logique puisque le nombre de Darcy augmente (voir § 6.2.4).

Ces simulations serviront d’outil de référence dans l’analyse du comportement des wormholes

en milieu hétérogène.

milieu série

Le domaine considéré est représenté Fig. 6-34. Une simulation est réalisée dans des conditions

similaires à celles du tableau 6.7 avec le même débit d’entrée et les résultats sont représentés

Fig. 6-35. La figure de dissolution obtenue est particulièrement intéressante : on observe une

succession de régimes de dissolution de type wormholing et conique en fonction de la strate

traversée. Ce mode de propagation est lié à la répartition du champ de pression, illustrée Fig.

6-36. En effet, comme les wormholes se propagent selon la direction de moindre résistance,

lorsque le wormhole dominant pénètre dans la strate de perméabilité K2, il va avoir tendance

à se propager latéralement plutôt que de se diriger vers la strate K1 où la perméabilité est plus

faible. Dès que le wormhole finit par pénétrer dans K1, par contre, le champ de pression se

relaxe aussitôt et on retrouve un régime de wormholing.
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Fig. 6-34 – Représentation du domaine dans le cas de milieux hétérogènes associés en série
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Fig. 6-35 – Variation de la longueur du wormhole en fonction du volume de pore injecté et
faciès de dissolution observé pour la dissolution du milieu en série
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Fig. 6-36 – Superposition du faciès de dissolution et du champ de pression à t = 100 s

L’évolution du volume de pore injecté met en lumière les mécanismes de propagation avec

une succession de différentes vitesses de propagation. On retrouve au final, cependant, un volume

de pore pour percer très proche de celui obtenu dans le cas homogène pour le milieu K1 de plus

faible perméabilité. Ce résultat nécessite toutefois d’être vérifié pour d’autres débits d’injection

et en faisant varier le nombre et l’épaisseur des strates.

milieu parallèle

Le domaine considéré ici est représenté Fig. 6-37 et les conditions d’injection sont celles

du tableau 6.7 avec toujours un débit de 272 cm3.h−1. La figure de dissolution obtenue et

l’évolution du volume de pore injecté sont représentées Fig. 6-38. On constate comme on pou-

vait s’y attendre que la totalité de la solution acide se propage dans le milieu de plus forte

perméabilité. On obtient une vitesse de propagation constante avec un volume de pore pour

percer correspondant à la moitié du volume injecté pour le milieu K2 dans le cas homogène. Ce

résultat est tout à fait logique, compte tenu du fait que la surface d’entrée est deux fois plus

petite.

Ces deux exemples d’application donnent une idée de l’étendue des possibilités du modèle

mais ne répondent pas, loin de là, à toutes les questions soulevées par le problème de dissolution

en milieu hétérogène : Quel est le débit optimum d’injection, par exemple, pour un milieu série ?

Peut-on dissoudre sur toute la largeur de l’échantillon, si l’on injecte à des débits suffisamment
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Fig. 6-37 – Représentation du domaine dans le cas de milieux hétérogènes associés en parallèle
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Fig. 6-38 – Variation de la longueur du wormhole en fonction du volume de pore injecté et
faciès de dissolution observé pour la dissolution du milieu en parallèle
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faibles, dans le cas d’un milieu parallèle ? Toutes ces questions, pour l’instant sans réponse,

nécessiteraient des études plus approfondies mais qui sont au-delà de l’objectif de ce travail.

Ces deux exemples montrent néanmoins que ce modèle est capable d’y apporter des solutions.

6.3 Extension du modèle en 3D : exemples de simulations

Un dernier point reste à aborder ici. Bien que nous ayons présenté notre modèle de transport-

réaction à l’échelle de Darcy comme un modèle 3D, toutes les simulations ont été réalisées

jusqu’à présent en deux dimensions pour des raisons de temps de calcul. Si, sur les problèmes

de digitations capillaires, on peut citer quelques exemples de modèle 3D (Le Bray 1997, Le Bray

& Prat 1999), à notre connaissance, aucun modèle n’est capable à l’heure actuelle de capturer

véritablement le phénomène de wormholing en trois dimensions. La seule tentative effectuée dans

ce sens par Fredd & Fogler (1998b) à l’aide du modèle réseau PRN, est fortement limitée par

la taille maximale envisageable du domaine d’étude (0.1 cm sur 0.003 cm2). L’outil numérique

présenté ici représente donc une avancée majeure dans la modélisation des mécanismes de

propagation des wormholes.

Injection à Débit Constant

K = 1.5 · 10−11 ± ε m2 C0 = 150 kg.m−3

ρσ = 2700 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

εβ = 0.38 β = 1.37

Dβ = 1.10−9 m2.s−1 α = 10 s−1

Tab. 6.8 – Données numériques

Les simulations en 3D ont été réalisées pour un domaine de 10 x 2.5 x 2.5 cm et un maillage

de 101 x 26 x 26 noeuds. Les conditions opératoires sont rassemblées dans le tableau 6.8.

Le calcul du coefficient de transfert α et du tenseur de dispersion D∗
β sur des cellules uni-

taires 3D n’ayant pas été effectué, les coefficients effectifs ont été conservés constants au cours

des simulations. Pour conserver des temps de calcul acceptables (de l’ordre de la semaine sur

une station ALPHA), le modèle Darcy-Darcy a été préféré au modèle Darcy-Brinkman. La

perméabilité effective du milieu fluide a été déterminée à partir du diamètre moyen d du worm-

hole (Kfluide = d2/32). Celui-ci a été estimé autour de l’ordre de 1 mm. Si cette hypothèse va

jouer un rôle certain sur la vitesse prédite de propagation du front de dissolution, elle n’a en re-

vanche qu’une influence négligeable sur le faciès proprement dit du wormhole. On peut voir Figs.

6-39 et 6-40 deux exemples de figures de dissolution caractérisques obtenues respectivement en

régime wormholing et conique. Les profils de coupe sont présentées Figs. 6-41 et 6-42. On re-

trouve ici les mêmes mécanismes que ceux observés précédemment en 2D : concurrence entre

les différents wormholes aux temps courts puis extinction des wormholes non prépondérants

avec percée du wormhole dominant en régime wormholing. De la même manière, on observe en

régime conique, un wormhole unique de forme conique qui se propage au sein du milieu poreux.

Il faut bien comprendre évidemment, que ces images n’ont pour but que de démontrer la

validité de notre modèle en 3D et de donner un apercu des figures de dissolution qui peuvent être
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Fig. 6-39 – Représentation 3D d’un wormhole en régime wormholing
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Fig. 6-40 – Représentation 3D d’un wormhole en régime conique
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6.3 Extension du modèle en 3D : exemples de simulations

Fig. 6-41 – Profil de coupe d’un wormhole 3D en régime wormholing
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Fig. 6-42 – Profil de coupe d’un wormhole 3D en régime conique
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6.4 Conclusions

obtenues. Nous n’envisageons pas de donner ici une étude de l’impact du 3D sur nos résultats.

Les possibilités de ce modèle ouvrent la porte néanmoins à des études plus poussées.

6.4 Conclusions

Un modèle tri-dimensionnel de transport–réaction couplé à l’échelle de Darcy a été présenté

dans cette première partie. Comparativement aux modèles de dissolution précédents, son origi-

nalité réside dans le fait qu’il est basé sur l’association d’un modèle de Darcy-Brinkman avec un

modèle de non-équilibre local pour la partie dissolution. Des méthodes numériques spécifiques

ont été développées pour résoudre le système couplé d’équations. Le modèle à l’échelle de Darcy

et les propriétés effectives associées sont reliées aux propriétés à l’échelle du pore. Les compor-

tements historiques sont simplifiés au profit de cellules unitaires représentatives de la géométrie

et d’une évolution uniforme de la structure des pores au cours de la dissolution.

Différentes simulations numériques ont été réalisées. Elles mettent en évidence les capacités

de ce modèle à reproduire tous les régimes de dissolution observés et reportés dans la littérature.

Non seulement le modèle reproduit les différents régimes de dissolution, mais il est utilisé aussi

pour donner une interprétation physique de mécanismes de dissolution. Il peut être employé

pour proposer des diagrammes quantitatifs décrivant les transitions entre ces différents régimes.

En outre, des caractéristiques importantes telles que le débit optimum d’injection sont vérifiées,

pourvu que les propriétés physiques à l’échelle locale soient correctement déterminées.

De nouvelles expériences ont été réalisées sur le système eau-sel. Elles présentent les mêmes

figures de dissolution que celles précédemment publiées pour les systèmes acide-calcaire. Si l’on

se place dans une analyse quantitative, il apparâıt que le paramètre le plus sensible dans le

modèle est le coefficient de transfert de masse, α, tandis que le nombre de Damköhler joue

un rôle clé comme paramètre de contrôle pour la propagation du wormhole. La relation de

perméabilité–porosité est aussi très importante, spécialement dans les régimes de non-équilibre

local.

La relation entre le coefficient de transfert de masse et le nombre de Damköhler nous a permis

de définir un nombre de Damköhler optimum, noté Daopt. Sur la base d’une comparaison entre

les simulations numériques et les données expérimentales, nous avons pu caler le coefficient α

le plus représentatif, pour le système considéré.

Notre modèle à l’échelle de Darcy fournit un outil très intéressant pour la compréhension

de la physique sous-jacente, et la prédiction quantitative de la propagation du wormhole. Il

peut être utilisé pour étudier l’effet de nombreux paramètres externes, tels que la variation de

température ou de la concentration, ou des modifications du processus d’acidification, comme

l’utilisation d’acide en émulsion qui entrâıne des effets diffusifs plus faibles. Les possibilités du

modèle en milieu hétérogène ont aussi été explorées.

Les résultats ne peuvent néanmoins être directement extrapolés pour optimiser les méthodes

de stimulation à l’échelle du réservoir. Ceci nécessite un deuxième changement d’échelle et c’est

l’objectif de la deuxième partie.
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Deuxième partie

Modélisation de la dissolution à

l’échelle de la section
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Chapitre 7

Etude bibliographique

7.1 Introduction

Si le développement de modèles à l’échelle de Darcy (nous prenons ici l’échelle de Darcy

dans son sens large, englobant tous les modèles développés dans le but d’une validation en

laboratoire) présente un grand intérêt d’un point de vue théorique pour la compréhension des

mécanismes physiques mis en jeu, ils ne peuvent être d’aucune utilité pour l’optimisation des

méthodes de stimulation à l’échelle du réservoir. L’extrapolation directe de leurs résultats à

l’échelle du champ pétrolier n’est pas possible pour deux raisons, comme l’ont montré plusieurs

études (Bazin et al. 1995, Buijse 1997) :

– Dans les études à l’échelle du laboratoire, on peut considérer que le débit pénétrant dans

le wormhole se conserve sur toute la longueur du canal, les pertes de fluide aux parois

étant négligeables. A l’échelle du réservoir, par contre, la nécessité de travailler dans un

milieu semi-infini avec une injection radiale autour d’un point par exemple, rend cette

hypothèse caduque.

– De même, la compétition entre les wormholes n’est généralement pas significative dans les

modèles en laboratoire, le débit injecté en entrée correspondant au débit pénétrant dans

le wormhole. Ce n’est plus le cas à l’échelle du réservoir où la prédiction de la densité de

wormholes et de leur taille respective est capitale.

Enfin, on sait également, qu’à ces grandes échelles, le jeu des hétérogénéités du milieu rend

les choses très complexes, et complique toute extrapolation.

On peut distinguer dans la littérature deux approches permettant de caler les modèles de

propagation de wormhole à l’échelle du réservoir :

– La première méthode utilisée par Daccord, Lenormand & Lietard (1993) ou Huang et al.

(1997) consiste à caler le débit d’injection à partir du rapport de surface afin de maintenir

la même vitesse d’injection dans la matrice. Cette approche implique cependant que la

densité de wormhole se conserve quel que soit l’échelle considérée. Cette hypothèse a

des conséquences assez fortes sur la prise en compte des effets de compétition entre les

wormholes et a tendance à surestimer le nombre de wormhole se formant par unité de

surface. Le calcul des pertes de fluide aux parois est toutefois modifié pour tenir compte
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du passage d’une géométrie linéaire à radiale.

– La deuxième approche, utilisée par Huang et al. (1999) et Fredd (2000) consiste à caler le

débit d’injection à partir du nombre de wormholes, c’est-à-dire en maintenant les mêmes

taux de transport et de réaction pour chacun d’eux. L’inconvénient de cette méthode

est qu’elle nécessite un modèle prédictif de densité de wormholes. Plusieurs études ont

tenté de répondre en parallèle à cette question. Huang et al. (1999) a utilisé un modèle

de tube capillaire pour calculer les pertubations du champ de pression autour du worm-

hole et déterminer la valeur minimale des perturbations de pressions nécessaires pour voir

apparâıtre un nouveau wormhole. Gdanski (1999) a basé son modèle de densité de worm-

hole sur des hypothèses de symétrie et des considérations géométriques. Fredd (2000) a

utilisé dans son modèle les observations fournies par Hoefner & Fogler (1988) et Buijse

(1997) reliant le nombre de wormholes formés au rapport de l’aire d’entrée sur la longueur

recherchée de pénétration. Il faut toutefois indiquer que cette estimation est basée unique-

ment sur des simulations numériques (modèle réseau ou modèle de tube capillaire) et est

adaptée par Fredd (2000) à toutes les structures de dissolution, bien qu’elle ne concerne

que le régime de wormholing.

Ces différents modèles servent généralement à quantifier ce que l’on appelle en génie pétrolier

le skin effect (Frick et al. 1994), que l’on traduit dans un modèle de réservoir par un facteur

modifiant l’expression du transfert puits/réservoir, de façon à prendre en compte les conditions

réelles au voisinage du puits. Ces conditions restent toutefois confinées à des cas simplifiés

(milieu homogène, puits verticaux). Le lecteur peut se réferer à Fredd & Miller (2000) pour une

comparaison des modèles cités plus haut.

La discussion développée ci-dessus souligne les difficultés d’adapter les modèles de dissolution

existants à l’échelle du réservoir et les problèmes inhérents à chacune des deux méthodes. Les

méthodes de changement d’échelle peuvent apporter des solutions à ces problèmes, puisqu’elles

vont permettre de décrire de manière globale la physique à grande échelle. Le passage à l’échelle

du réservoir n’est cependant pas direct.

7.2 Intérêt d’une modélisation à l’échelle intermédiaire

Avant de pouvoir envisager la modélisation à l’échelle du réservoir, et compte tenu des

outils à notre disposition, il est nécessaire d’étudier un changement d’échelle intermédiaire

correspondant à l’échelle de la section. Ce changement d’échelle est représenté Fig. 7-1. Cette

approche rentre dans la catégorie des modèles moyennés, qui, à notre connaissance, n’ont encore

jamais été appliqués au problème de wormholing. Ce type de modèle est par contre fréquemment

utilisé pour modéliser les digitations visqueuses (Koval 1963, Todd & Longstaff 1972, Vossoughi

et al. 1984, Odeh & Cohen 1989, Zhang & Smith 2001). Des concentrations moyennes de solvant

sont définies dans les zones de digitations visqueuses et le processus est paramétré par un modèle

d’écoulement fractionnaire qui fait apparâıtre une équation de transport hyperbolique (voir une

comparaison de ces différents modèles dans Sorbie et al. 1995). Dans le cas qui nous occupe, le

problème est toutefois un peu plus complexe car l’acide peut être présent dans les deux régions,
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Fig. 7-1 – Représentation du deuxième changement d’échelle

c’est-à-dire aussi bien dans le wormhole que dans le milieu poreux (du moins dans les conditions

de non-équilibre local). Sur la base de ces réflexions, deux approches différentes développées en

s’appuyant sur des méthodes de prise de moyenne à grande échelle, ont été testées pour simuler

le phénomène :

– Si l’on se place dans les conditions d’équilibre local à l’échelle de Darcy qui simplifient for-

tement le problème, un modèle à double milieux a pu être développé. On peut ainsi traiter

la région wormhole séparément de la région poreuse. De manière générale, cette méthode

s’apparente aux modèles mobile-immobile (Zhang & Smith 2001, pour les problèmes de

digitation visqueuse par exemple) ou mobile-mobile (voir les travaux sur les écoulements

miscibles dans des milieux à double porosité de Dykhuizen 1990) rencontrés dans la

littérature. Le milieu le plus perméable, où les mécanismes d’advection et de disper-

sion prédominent, est dit mobile tandis que le milieu plus faiblement perméable, où la

diffusion est prépondérante, est considéré immobile. Des généralisations de ces modèles

ont par la suite été proposées pour les systèmes mobile-mobile, c’est-à-dire les systèmes

pour lesquels l’advection doit être prise en compte dans la région la moins perméable.

– Dans les conditions de non-équilibre local à l’échelle de Darcy, par contre, les équations

sont infiniment plus difficiles à homogénéiser et dépassent à notre avis les possibilités

théoriques des méthodes de prise de moyenne à l’heure actuelle. Un modèle à simple

milieu, qui incorpore à la fois les wormholes et la matrice poreuse, a toutefois pu être

développé pour ce qui concerne du moins la forme générale des équations macroscopiques.

Il est important de préciser ici que ce modèle ne nécessite pas l’hypothèse que l’équilibre

local à l’échelle de la section soit vérifié, mais entre dans la catégorie des modèles à une

équation à non-équilibre local sur la base des travaux de Moyne et al. (1999), Cherblanc

(1999) et Quintard et al. (2001). Une discussion plus poussée sur les particularités de ce

modèle à ”une équation” et les différences avec un modèle classique à équilibre local sera

menée dans le § 8.2.2.
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L’application de ce modèle à l’échelle du réservoir reste à définir et fera l’objet d’études

ultérieures. On peut envisager, par exemple, à l’aide d’une telle représentation de pouvoir

caractériser les corrélations reliant l’injection d’acide à l’évolution de la perméabilité effective,

corrélations qui pourront être utilisées par la suite dans des modèles de réservoir (sous condition

vraisemblablement d’un raffinement du maillage autour du puits).

La description des équations macroscopiques qui décrivent le problème à l’échelle de la

section et la validation de ces modèles à partir des simulations de référence réalisées à l’échelle

de Darcy sont données dans le chapitre qui suit.
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Chapitre 8

Présentation du modèle

8.1 Equation Macroscopique de l’écoulement

L’équation d’écoulement à l’échelle de la section proposée ici reprend les idées développées

par Quintard (1996b) et Lasseux et al. (2000). En se basant sur les notations présentées dans

Quintard & Whitaker (1998), nous définissons les quantités moyennées à l’échelle de la section,

associées avec le volume de prise de moyenne à l’échelle de la section Vt, (Fig. 7-1), de la manière

suivante

V∗
β = {Vβ} =

1

Vt

∫

Vt

Vβ dV (8.1)

P ∗
β = {Pβ} =

1

Vt

∫

Vt

Pβ dV (8.2)

Avec cette définition, la prise de moyenne de l’Eq. (4.23) conduit immédiatement à

∇ · V∗
β = 0 (8.3)

Afin d’appliquer la technique de prise de moyenne à l’équation de Darcy-Brinkman, Eq.

(4.16), nous introduisons tout d’abord la déviation spatiale associée à la grandeur locale Pβ à

l’aide de la décomposition de Gray (Gray 1975)

Pβ = P ∗
β + P̃β (8.4)

En utilisant cette décomposition dans l’Eq. (4.16), nous obtenons

µ

εβ
∆Vβ −∇P̃β −

(
∇P ∗

β − ρβg
)

+ µK−1 · Vβ = 0 (8.5)

L’idée sous-jacente ici est que, les équations étant linéaires, nous pouvons obtenir une re-

lation linéaire entre la vitesse et le gradient de la moyenne de pression sur une cellule unitaire

périodique représentative de la structure du milieu. Dans ce but, nous exprimons les grandeurs
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moyennes et de déviation spatiale à partir des variables de fermeture B et b sous la forme

Vβ = − 1

µ
B ·

(
∇P ∗

β − ρβg
)

(8.6)

P̃β = b·
(
∇P ∗

β − ρβg
)

(8.7)

En introduisant ces relations dans les Eqs. (4.23) et (8.5), nous obtenons le problème de

fermeture suivant, exhibant ainsi des relations explicites entre la structure locale et les équations

à l’échelle considérée.

Problème I

∇ · B = 0 (8.8a)

−∇b − I+
1

εβ
∆B − K−1 · B = 0 (8.8b)

C.L. de periodicité ? (8.8c)

1

Vt

∫

Vt

b dV = 0 (8.8d)

Il est évident qu’il est difficile de définir ici une cellule unitaire représentative de la géométrie

du milieu à l’échelle locale, de même qu’imposer des conditions aux limites, Eq. (8.8c), associées

au problème de fermeture (des conditions limites de périodicité, comme pour le problème de fer-

meture à l’échelle du pore, sont inapplicables). Il parâıt de même délicat d’introduire l’évolution

de la cellule unitaire au cours du temps et l’influence de l’historique de dissolution sur les gran-

deurs effectives. Nous avions contourné ce problème à l’échelle microscopique en considérant

que la dissolution se développait de manière uniforme au cours du temps mais le mode de pro-

pagation des wormholes rend l’hypothèse caduque à cette échelle. Ces difficultés apparâıtront

à chacun des problèmes de fermeture associées à l’échelle de la section et nous laisserons pour

l’instant ce point en suspens.

Nous allons maintenant appliquer l’opérateur de prise de moyenne à l’Eq. (8.6) pour obtenir

la relation régissant l’écoulement à l’échelle de la section

V∗
β =

1

Vt

∫

Vt

Vβ dV

= − 1

µ
K∗ ·

(
∇P ∗

β − ρβg
)

(8.9)

où le tenseur de perméabilité effective est donné par

K∗ =
1

Vt

∫

Vt

B dV (8.10)

Ce développement suggère que l’équation régissant l’écoulement à l’échelle de la section a

la forme d’une équation de Darcy, la perméabilité effective étant déterminée par le problème

I. Il doit être souligné que l’hypothèse sous jacente dans ce développement est que l’évolution
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temporelle de la région dissoute est suffisamment lente pour que le champ de pression se re-

laxe immédiatement. Cependant, le tenseur de perméabilité, K∗, devient dépendant du temps.

Comme dans le modèle à l’échelle de Darcy, les paramètres effectifs dépendent à priori de l’his-

torique de dissolution. Est-il possible de remplacer cette influence de l’historique de dissolution

par une relation directe avec un paramètre à l’échelle de la section semblable à la porosité à

l’échelle locale ? Cette question primordiale sera discutée dans le § 8.3 sur la base des expériences

numériques.

8.2 Equation macroscopique de transport-réaction

En ce qui concerne la modélisation du transport et de la dissolution à l’échelle de la section, il

n’est pas évident d’appliquer une méthode de changement d’échelle qui conduise à des équations

macroscopiques représentatives dans toutes les conditions opératoires. En effet, la valeur du

coefficient de transfert de masse peut fortement modifier le mode de transport acide et le faciès

de dissolution correspondant à l’échelle de Darcy. En se basant sur la discussion développée

précédemment sur les modèles simple ou double-milieu (à une et deux équations)1, nous allons

nous efforcer de présenter les approches possibles pour décrire la physique de dissolution selon

que l’on se place ou non dans des conditions d’équilibre local.

8.2.1 Dissolution en équilibre local (Da grand) : modèle double-milieu (à

deux équations)

Bien que les équations à l’échelle locale aient été écrites dans l’hypothèse d’un non-équilibre

de masse local, si le flux d’échange interfacial est très grand par rapport au flux convectif

(régimes de dissolution (a), (b) et (c) sur la Fig. 6-8), le modèle tend alors vers le cas limite

d’équilibre local. Pour être plus précis, si α → ∞, nous pouvons simplifier le problème à l’échelle

de Darcy de la manière suivante

∂CAβ

∂t
+ ∇ · (Vβ CAβ) = ∇. (D∇CAβ) dans V̟ (8.11)

∂ρβ

∂t
+ ∇ · (ρβVβ) = 0 dans V̟ (8.12)

CAβ = 0 dans Vη (8.13)

∂ρη

∂t
= 0 dans Vη (8.14)

C.L.1 :

CAβ = 0 sur A̟η (8.15)

1Ici on emploiera le vocabulaire simple/double-milieu, très usité en génie prétrolier, en rappelant aussi une
dénomination classique pour les systèmes hors équilibre local : une équation ou deux équations.

111



Chapitre 8. Présentation du modèle

C.L.2 :

−ρηw · n̟η = Cσβ (Vσβ − w) · n̟η sur A̟η

= −β∗CAβ (VAβ − w) · n̟η (8.16)

où ρη représente la masse volumique du milieu poreux, soit εσρσ, et β∗ le coefficient stoe-

chiométrique de dissolution du milieu poreux, soit εσβ. Ce modèle est strictement similaire au

problème à l’échelle du pore, Eq. (4.5) à (4.8), qui a conduit aux Eqs. (4.29) et (4.34) et au

modèle de non équilibre de masse. Dans ce cas particulier, et en suivant le même raisonnement

utilisé pour obtenir les équations à l’échelle de Darcy, il est possible de développer un modèle

à deux milieux qui décrit la physique du processus en tenant compte des mécanismes propres

à chaque région.

Nous définissons ainsi à cette échelle pour la grandeur macroscopique à l’échelle de Darcy

〈Ψ〉, une moyenne régionale associée à la région ̟,

{〈Ψ〉}̟ =
1

Vt

∫

V̟

〈Ψ〉 dV (8.17)

ainsi qu’une moyenne régionale intrinsèque

{〈Ψ〉}̟
̟ =

1

V̟

∫

V̟

〈Ψ〉 dV (8.18)

Et les deux moyennes sont reliées par la relation suivante

{〈Ψ〉}̟ = φ̟ {〈Ψ〉}̟
̟ (8.19)

où φ̟ = V̟/Vt représente la fraction de la région ̟. On retrouve bien entendu les mêmes

définitions pour les moyennes régionales associées à la région η. Compte tenu des conditions

d’application, le volume de prise de moyenne de ce modèle à 2 équations est toujours homogène

(pas de variation de porosité ou de perméabilité dans le milieu poreux puisque l’on se place en

équilibre local).

En suivant le développement présenté au § 4.2.2 et sur la base des mêmes hypothèses

de quasi-stationnarité, une bonne approximation du problème conduit au système suivant à

l’échelle de la section

φ̟
∂C∗

A̟

∂t
+ V∗

̟ · ∇C∗
A̟ = ∇ · (D∗∗

̟ ·∇C∗
A̟) − α∗C∗

A̟ (8.20)

∂φ̟

∂t
=

β∗

ρη
α∗C∗

A̟

=
β

ρσ
α∗C∗

A̟ (8.21)

qui correspond à la forme des équations précédemment obtenues à l’échelle de Darcy. Les quan-
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tités moyennées à l’échelle de la section, la concentration moyenne intrinsèque d’acide C∗
A̟ et

la vitesse de filtration V∗
̟, sont définies comme suit

C∗
A̟ = {CAβ}̟

̟ =
1

V̟

∫

V̟

CAβ dV (8.22)

V∗
̟ = {Vβ}̟ =

1

Vt

∫

V̟

Vβ dV (8.23)

Il est à noter que la vitesse de filtration V∗
β présentée dans le paragraphe précédent et les

vitesse régionales de filtration associées aux régions ̟ et η, respectivement V∗
̟ et V∗

η, sont

reliées de la manière suivante

V∗
β = V∗

̟ + V∗
η (8.24)

Il reste maintenant pour résoudre le système à l’échelle de la section à déterminer le problème

de fermeture local de manière à coupler les deux échelles et pouvoir calculer les coefficients

effectifs.

L’idée de base, comme à l’échelle précédente est d’utiliser la décomposition de Gray (1975)

pour exprimer les grandeurs locales en fonction de leur quantité moyenne et d’une déviation

spatiale, soit :

CAβ = C∗
A̟ + C̃A̟ (8.25)

Vβ = (φ̟)−1 V∗
̟ + Ṽ̟ (8.26)

En suivant le développement présenté dans Quintard & Whitaker (1999), il est possible

d’approximer la déviation spatiale de concentration C̃A̟ comme suit

C̃A̟ = b̟ · ∇C∗
A̟ − s̟C∗

A̟ (8.27)

où les variables de fermeture, b̟ et s̟, sont définies par deux problèmes de fermeture, comme

décrit ci-dessous.

Problème II a

Ṽβ + Vβ · ∇b̟ = ∇ · (D∇b̟) − (φ̟)−1 u̟ (8.28a)

C.L.1 b̟ = 0 sur A̟η (8.28b)

CL de périodicité ? (8.28c)

{b̟}̟
̟ = 0 (8.28d)

où u̟ dans l’Eq. (8.28a) est donné par :

u̟ =
1

Vt

∫

Awη

nwη · (D∇b̟) dA (8.29)
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Problème II b

Vβ · ∇s̟ = ∇ · (D∇s̟) + (φ̟)−1 α∗ (8.30a)

C.L.1 s̟ = 1 sur A̟η (8.30b)

CL de périodicité ? (8.30c)

{s̟}̟
̟ = 0 (8.30d)

où le coefficient de transfert de masse α∗ (8.30a) est défini par

α∗ =
1

Vt

∫

Awη

nwη · (D∇s̟) dA (8.31)

tandis que le tenseur de dispersion à grande échelle D∗∗
β est exprimé sous la forme

D∗∗
β = D

(
φ̟I+

1

Vt

∫

Awη

nwηb̟ dA

)
−

{
Ṽβb̟

}
(8.32)

Comme il est expliqué dans Quintard & Whitaker (1993b), ce résultat requiert que la vitesse

de l’interface A̟η, délimitant la zone fluide et la région poreuse (la région solide dans le problème

initial à l’échelle du pore), soit assez faible pour que le champ de concentration se relaxe

plus rapidement. D’autre part, nous sommes confrontés ici, encore une fois, au problème de

la détermination des conditions aux limites aux frontières de la cellule unitaire (ainsi qu’au

choix de la géométrie de la cellule proprement dit). Plutôt que résoudre numériquement ces

problèmes de fermeture en utilisant des conditions aux limites non représentatives, les figures

de dissolution obtenues à l’échelle de Darcy seront utilisées pour calculer les coefficients effectifs

en intégrant spatialement les champs des propriétés macroscopiques. Cependant, comme pour

la perméabilité, les paramètres effectifs sont dépendants de l’historique de dissolution. Est-il

envisageable de remplacer cette dépendance par une relation unique avec d’autres paramètres

macroscopiques ? Cette question primordiale sera examinée en détail par la suite, sur la base

des expériences numériques réalisées.

8.2.2 Dissolution en non-équilibre local (Da petit) : Modèle simple-milieu

ou à une équation

Dans les conditions de non-équilibre local de dissolution à l’échelle de Darcy, la forme

plus complexe des équations locales ne permet pas à l’heure actuelle d’obtenir la forme de

l’équation de transport à l’échelle de la section tout en conservant le couplage des échelles par

l’intermédiaire des problèmes de fermeture. Si nous appliquons en effet la méthode de prise

de moyenne volumique aux équations de transport généralisées, le terme non-linéaire αCAβ

où les deux coefficients dépendent des coordonnées spatiales et du temps, ne permet pas de

développer une équation moyennée. Il est possible néanmoins de proposer une forme générale

des équations de transport-réaction macroscopique dans le cadre d’un modèle à une équation.

Quelques précisions doivent être apportées ici sur le choix de ce modèle. Les modèles à une
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équation rencontrés généralement dans la littérature (Quintard & Whitaker 1993a, Quintard &

Whitaker 1995b) sont de diverses natures. Considérons ceux basés sur l’hypothèse d’équilibre

local à l’échelle de la section, caractérisée par la relation suivante,

{CAβ}̟
̟ = {CAβ}η

η = {CAβ} (8.33)

Il est alors très simple, en additionnant les équations du modèle à deux équations propres à

chacune des régions, de développer un modèle à une équation à équilibre local. Malheureusement,

les conditions d’équilibre local sont difficilement envisageables à l’échelle qui nous intéresse. Que

signifie en effet d’un point de vue physique l’équilibre local à l’échelle de la section ? Si l’on a déjà

des conditions d’équilibre local à l’échelle de Darcy, qui se traduit par {CAβ}η
η = 0 cela revient

à considérer que {CAβ}̟
̟ = {CAβ}η

η = 0, c’est-à-dire que la concentration d’acide est nulle

aussi dans les wormholes. Si cette hypothèse était plausible à l’échelle inférieure compte tenu

de la taille des pores, elle semble plus difficile ici à satisfaire vu la taille des wormholes et par

conséquent la moindre importance des effets diffusifs. Dans des conditions de non-équilibre local

à l’échelle de Darcy, par contre, l’équilibre local à l’échelle de la section semble paradoxalement

plus facile à obtenir. Il n’est plus nécessaire en effet que la concentration d’acide soit proche de

zéro dans la région wormhole. L’hypothèse d’équilibre local revient alors à considérer, semble-

t-il, que la concentration varie de manière uniforme depuis la zone fluide jusqu’à la région

poreuse, c’est-à-dire que l’on tend vers un régime de dissolution uniforme. Cette hypothèse

nécessiterait néanmoins d’être vérifiée par des calculs à l’échelle de Darcy et resterait de toute

manière cantonnée à des conditions bien particulières.

A partir de cette discussion et des réflexions qui en découlent, nous avons opté pour le

développement d’un modèle simple-milieu ou à une équation du type non-équilibre local en se

basant sur les travaux de Moyne et al. (1999), Cherblanc (1999) et Quintard et al. (2001).

Les grandeurs macroscopiques sont définies sur le volume Vt. La porosité à l’échelle de la

section est donnée par

ε∗β =
1

Vt

∫

Vt

εβ dV (8.34)

Des précisions doivent être apportées ici sur la relation entre les coefficients ε∗β et φ̟. Ce

dernier paramètre joue le rôle de la porosité εβ à l’échelle de Darcy. Si la dissolution se propage

dans des conditions d’équilibre local, il y a alors une relation directe entre ε∗β et φ̟

ε∗β = φ̟ + (1 − φ̟)εβ (8.35)

et n’importe lequel de ces deux paramètres peut être employé pour décrire le système. Un telle

relation n’existe pas dans des conditions de non-équilibre local en dissolution, et, en conséquence,

ces deux coefficients sont d’une certaine manière indépendants bien que relié par l’historique de

dissolution. Ce dernier point milite d’ailleurs en faveur d’une vision double-milieu.

La concentration macroscopique à cette échelle C∗
Aβ est obtenue à partir d’une moyenne

pondérée par la porosité. Comme dans le cas des problèmes de déplacement multiphasique

en milieu poreux (Quintard & Whitaker 1988, Quintard & Whitaker 1990) ou d’écoulements

115



Chapitre 8. Présentation du modèle

miscibles en milieu hétérogène (Cherblanc 1999), la définition introduite ici permet de prendre

en compte les variations de porosité au sein du V.E.R.

{εβCAβ} =
1

Vt

∫

Vt

εβCAβ dV = ε∗β C∗
Aβ (8.36)

La vitesse interstitielle à l’échelle de la section, U∗
β , est définie sur le même principe

{Vβ} =
{

εβ 〈vβ〉β
}

= ε∗βU
∗
β = V∗

β (8.37)

tandis que les déviations spatiales associées aux variables macroscopiques présentées ci-dessus

sont introduites de la manière suivante

CAβ = C∗
Aβ + C̃Aβ (8.38)

ε−1
β Vβ = U∗

β + Ũβ (8.39)

En considérant que le volume de référence est très petit devant la longueur caractéristique

de variation de la grandeur moyenne (Quintard & Whitaker 1994b), il est possible d’extraire la

grandeur macroscopique de l’opérateur de prise de moyenne ce qui donne

{
εβC̃Aβ

}
= 0 (8.40)

{
εβŨβ

}
= 0 (8.41)

La méthode de prise de moyenne appliquée aux équations de transport à l’échelle locale

conduit à

∂
(
ε∗βC∗

Aβ

)

∂t
+∇·

(
V∗

βC∗
Aβ

)
+∇ ·

(
εβŨβC̃Aβ

)

︸ ︷︷ ︸
terme dispersif

= ∇·




{
D∗

β

}
·∇C∗

Aβ +
{
D∗

β ·∇C̃Aβ

}

︸ ︷︷ ︸
terme dispersif


−{αCAβ}

(8.42)
∂ε∗β
∂t

=
β

ρη
{αCAβ} (8.43)

On voit bien ici que la difficulté est soulevée par le terme {αCAβ}. S’il est toujours possible

de définir un coefficient de transfert à l’échelle de la section α∗ sous la forme,

{αCAβ} = α∗C∗
Aβ (8.44)

la non-linéarité ne permet pas d’introduire une déviation spatiale associée au coefficient de

transfert de manière à écrire le problème de fermeture.

Bien qu’il soit impossible de relier explicitement les deux échelles, cette étude suggère

néanmoins une forme plausible des équations de transport-réaction à l’échelle de la section.

Les termes faisant intervenir des déviations spatiales dans l’Eq. (8.42) peuvent être associés à

des termes dispersifs et on peut envisager de définir un tenseur de dispersion à l’échelle de la
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section D∗∗
β englobant ces grandeurs. L’expression suivante des équations régissant le transport

acide et la dissolution est ainsi obtenue

ε∗β
∂C∗

Aβ

∂t
+ V∗

β · ∇C∗
Aβ = ∇ ·

(
D∗∗

β ·∇C∗
Aβ

)
− α∗C∗

Aβ (8.45)

∂ε∗β
∂t

=
β

ρη
α∗C∗

Aβ (8.46)

Comme précédemment pour le modèle à deux équations ou pour l’équation régissant l’écoule-

ment, bien que les raisons en soient ici différentes, le calcul direct des coefficients effectifs est

impossible. Il sera nécessaire d’utiliser les simulations à l’échelle de Darcy pour obtenir des

indices sur leur expression et un moyen d’estimation.

A partir de cette discussion, plusieurs problèmes sont soulevés :

– La forme appropriée de l’équation de transport-réaction à l’échelle de la section est encore

sujette à discussion, en particulier dans le cas d’un non-équilibre local de dissolution.

Cependant, des arguments suggèrent que la forme à l’échelle de Darcy est un bon candidat

pour approximer le comportement à l’échelle de la section dans l’hypothèse d’un équilibre

local de dissolution.

– Les coefficients effectifs à l’échelle de la section sont difficiles à déterminer directement à

partir de la résolution des problèmes de fermeture. Leur valeur est fortement influencée

par la forme de la cellule unitaire, représentative de la géométrie du domaine, qui est

inconnue.

– Les propriétés effectives à l’échelle de la section, si elles existent, peuvent être dépendantes

de l’historique de dissolution. La possibilité d’approximer ces effets par une relation directe

avec la fraction volumique du wormhole, φ̟, doit être envisagée.

8.3 Les coefficients effectifs : quelles corrélations ?

Dans ce paragraphe, nous allons déterminer les corrélations régissant les coefficients effectifs

à partir des simulations numériques réalisées précédemment à l’échelle de Darcy. Les définitions

associées avec l’introduction de ces paramètres macroscopiques sont discutées ci-dessous.

Le domaine de simulation, représenté Fig. 8-1, est divisé en sections de longueur fixée lint, sur

lesquels sont obtenues par intégration les variables macroscopiques de pression P ∗
β , de concen-

tration C∗
Aβ , C∗

A̟, C∗
Aη, de vitesse V∗

β, de porosité ε∗β et de fraction fluide φ̟, à partir des

définitions présentées précédemment.

En se basant sur les champs de pression, vitesse et concentration, deux paramètres supplé-

mentaires sont calculés à l’échelle de la section. A partir des champs de pression et de vitesse,

nous calculons la perte de charge sur la section de l’échantillon. A partir du champ de concen-

tration, nous calculons le taux global de dissolution sur le volume de la section. A l’aide de ces

deux paramètres, il sera possible de déterminer la perméabilité et le coefficient d’échange de

masse macroscopiques si l’on considère que le modèle de dissolution discuté précédemment est

une approximation valide. Il doit être précisé cependant que leur définition est valable d’une
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milieu w

milieu h

lint : intervalle d'intégration

L

Fig. 8-1 – Approche macroscopique du problème

manière générale, et ne dépend pas d’un modèle particulier (le coefficient de transfert de masse

sera calculé de la même manière pour le modèle à une équation et à deux équations).

– Perméabilité macroscopique à l’échelle de la section :

K∗ = µ

(
∂P ∗

β

∂x

)−1 (
V∗

β

)
x

(8.47)

– Coefficient de transfert macroscopique à l’échelle de la section :

α∗ =
1

C∗
Aβ

1

Vt

∫

Vt

αCAβ dA (8.48)

Ces différents paramètres peuvent être exprimés comme une fonction du temps pour les

différentes expériences numériques réalisées. Quel est l’impact ici de l’historique de dissolu-

tion, sachant qu’une relation directe entre les différentes grandeurs macroscopiques peut être

dépendante du temps ? Ce problème a pu être résolu à l’échelle de Darcy, où nous avons déjà

déterminé les relations liant les propriétés macroscopiques, telles que la perméabilité en fonc-

tion de la porosité ou le coefficient de transfert de masse en fonction du nombre de Péclet local

et de la porosité. Nous allons essayer d’appliquer la même méthode à l’échelle supérieure en

se concentrant sur les relations K∗ − φ̟ et α∗ = f (Pe, φ̟, ...). Il faut préciser toutefois que

toutes les expériences numériques exploitées dans le but de déterminer ces corrélations, ont

été réalisées à nombre de Darcy et rapport de forme constants. L’influence potentielle de ces

nombres adimensionnels sur les corrélations n’a donc pu être testée.
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8.3.1 Expression de la perméabilité macroscopique

Nous allons envisager dans ce paragraphe de représenter l’évolution de la perméabilité à

l’échelle de la section comme une fonction de la fraction fluide φ̟, ou de la porosité macrosco-

pique ε∗β , pour les régimes de dissolution : wormhole conique, wormholing et wormhole ramifié.

Pour les deux cas limites de dissolution, régime compact et uniforme, un déplacement stable

du front de dissolution est observé et la géométrie de l’interface se conserve au cours de son

déplacement. On se ramène ici au problème de la solution 1D (voir § 6.1) et la relation K∗−φ̟

ne dépend plus de l’évolution temporelle (bien qu’elle reste difficile à exprimer simplement dans

les conditions de non-équilibre local). Pour les trois autres régimes cités ci-dessus, la question

reste posée. Nous allons essayer de déterminer une relation entre ces deux coefficients sur le

même principe que le modèle de Kozeny-Carman à l’échelle de Darcy.

Régime conique

Bien que les coefficients effectifs soient dépendants du temps, comme illustré par les Figs.

8-2 et 8-3 qui représentent les fonctions K∗(t)et φ̟(t), l’allure similaire des deux courbes nous

laisse à penser qu’il est possible en effet de relier directement ces deux propriétés entre elles.

Cette relation est-elle indépendante de l’historique de dissolution ou va-t-elle rester fonction du

temps ?

Attardons nous quelques instants sur cette question dans un cas simplifié de notre problème.

Considérons un wormhole se propageant dans un milieu poreux de perméabilité initiale K0 et

de largeur L pour une section du domaine suffisamment loin des conditions aux limites et où

l’on peut considérer que le régime d’écoulement est permanent (voir Fig. 8-4). Si l’on assimile

ce wormhole à un tube capillaire de largeur b sur la section considérée, on peut alors estimer

analytiquement la perméabilité effective K∗ du domaine. La perméabilité équivalente de la zone

fluide est de l’ordre de b2/12 ce qui nous donne pour la perméabilité K∗

K∗ = (1 − φ̟)K0 + φ̟b2/12

≈ φ̟ b2

12
pour φ̟ > 0 (8.49)

Or, la largeur b du canal peut elle-même être reliée à la valeur de la fraction fluide, soit

b = φ̟L. On a ainsi :

K∗ =
L2 φ3

̟

12
(8.50)

Cette relation nous donne une idée de la corrélation K∗ − φ̟ pouvant exister dans notre

problème.

Nous sommes cependant généralement assez éloignés de ces conditions théoriques. Nous

avons exprimé Fig. 8-5 la relation liant, dans le cas du régime conique, la perméabilité ma-

croscopique à la fraction fluide pour un même débit d’injection à différents temps. L’intervalle

d’intégration est fixé à lint = 0.75 cm. On voit clairement ici que l’évolution de la perméabilité

reste dépendante du temps, excepté pour des faibles valeurs de φ̟, et on garde :

K∗ = f (φ̟, t) (8.51)
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Fig. 8-2 – Evolution de la perméabilité macroscopique K∗ en fonction du temps pour différentes
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région h

région vbL

Fig. 8-4 – Représentation de la section d’intégration dans le cas d’un tube capillaire

Ce résultat peut s’expliquer physiquement à partir de l’observation des figures de dissolution.

Plus on se rapproche en effet de l’entrée du domaine (c’est-à-dire plus la fraction fluide est

importante), moins le wormhole peut être assimilé à un tube capillaire sur la section considérée

et la relation (8.50) n’est par conséquent plus vérifiée.
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Fig. 8-5 – Evolution de la perméabilité macroscopique K∗ en fonction de la fraction fluide φ̟

(régime conique)

Régime wormholing

Dans le cas du régime wormholing, par contre, les résultats obtenus sont plus conformes

au modèle théorique développé ci-dessus. Nous avons représenté Fig. 8-6, la relation K∗ − φ̟

pour différents débits d’injection, différentes valeurs du coefficient de transfert de masse α et
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Fig. 8-6 – Evolution de la perméabilité macroscopique K∗ en fonction de la fraction fluide φ̟
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à différents temps. La longueur de l’intervalle lint reste fixée à 0.75 cm. Nous voyons que pour

ce régime de dissolution, la relation macroscopique est pratiquement indépendante du temps.

Aussi, nous pouvons écrire

K∗ = f (φ̟) (8.52)
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Fig. 8-7 – Influence de la valeur de lint sur la corrélation K∗ − φ̟ en régime de wormholing
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La géométrie du wormhole est en effet pratiquement assimable dans le cas présent à un tube

capillaire et la corrélation tirée de nos simulations est proche de la solution théorique compte

tenu des hypothèses adoptées sur le régime d’écoulement et l’impact des conditions initiales.

L’influence de la longueur d’intégration a aussi été testée. La Figure 8-7 présente la relation

K∗−φ̟ obtenue pour une simulation donnée mais en modifiant la valeur de lint. Cette influence

est négligeable, du moins tant que la longueur de l’intervalle reste largement inférieure à la

longueur Lw du wormhole considéré.

Régime ramifié

Pour le régime ramifié, enfin, la Fig. 8-8 présente l’évolution de la perméabilité en fonction

de la fraction fluide pour différents débits, differentes valeurs du coefficient α, et à différents

temps. Il semble évident qu’une relation K∗ − φ̟ ne semble pas très adéquate pour décrire la

perméabilité indépendamment de l’évolution temporelle. Ceci est dû à l’impact de l’étalement du

front de dissolution. En effet, il y a maintenant trois zones distinctes dans le domaine : une zone

fluide, une zone correspondant au milieu poreux initial et une zone de transition caractérisée par

un gradient de porosité dû aux conditions de non-équilibre local. La perméabilité macroscopique

K∗ peut augmenter bien que la fraction fluide reste égale à 0 (cf. triangles N sur la Fig. 8-8). En

conséquence, φ̟ ne semble pas adapté pour représenter correctement la géométrie du domaine.

La discussion ci-dessus suggère qu’il serait préférable d’utiliser ε∗β et les résultats interprétés en

fonction de ε∗β sur la Fig. 8-9, pour lint = 0.75 cm, confirment cette hypothèse. La relation à

l’échelle de la section pourrait donc être interprété comme suit :

K∗ = f
(
ε∗β

)
(8.53)
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Fig. 8-9 – Evolution de la perméabilité macroscopique K∗ en fonction de la porosité macrosco-
pique ε∗β (régime ramifié)

L’influence de la longueur lint sur le calcul de K∗ est là encore négligeable. La Fig. 8-10

confirme que nous pouvons utiliser n’importe quel intervalle d’intégration pourvu qu’il reste

strictement inférieur à la longueur du wormhole (ici, Lw = 18 cm).

8.3.2 Expression du coefficient de transfert macroscopique

Le coefficient de transfert de masse à l’échelle de la section α∗ est beaucoup plus difficile

à estimer. En se basant sur la relation à l’échelle de Darcy α = f (Pecell, εβ) et à partir de la

forme du problème de fermeture, nous exprimons l’hypothèse que le coefficient α∗ dépend du

nombre de Péclet Pe et de la fraction fluide φ̟ (ou de la porosité macroscopique ε∗β pour les

régimes de dissolution en non-équilibre local). En première approximation, nous considérerons

que la dépendance en fonction du Péclet est faible comparée à l’influence de φ̟ (ou ε∗β). Nous

reviendrons plus tard sur cette hypothèse.

Nous avons représenté Fig. 8-11 l’évolution du coefficient de transfert de masse α∗ en fonction

de la porosité macroscopique ε∗β pour différents temps et différents débits en régime conique,

wormholing et ramifié. La première constatation est le fait que la corrélation α∗ − φ̟ (resp.

α∗ − ε∗β) n’est pas aussi évidente à obtenir que la relation K∗ − φ̟ (resp. K∗ − ε∗β). Même si

le régime conique semble donner à première vue la corrélation la plus précise, on retrouve en

réalité le même phénomène d’instationnarité précédemment observé pour la relation K∗ − φ̟

en régime conique.

A φ̟ = 0 (ou ε∗β = 0.2, porosité initiale du milieu considéré), nous obtenons la valeur

du coefficient de transfert de masse à l’échelle de Darcy. Il est évident que la variation du

facteur de forme A dans l’expression du coefficient de transfert de masse α implique ici une

modification directe du paramètre à l’échelle de la section. Quand la fraction fluide (resp. la

porosité macrosocopique) augmente, le coefficient de transfert macroscopique diminue pour
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10
-5

10
-4

10
-3

10
-2

10
-1

10
0

10
1

10
2

0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

Porosité macroscopique e *b

Q=50.3 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 76 s

Q=50.3 cm .h - C =545 kg.m - t=114 s
3 -1 -3

0

Q=21.1 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 270 s

Q=1 cm .h - C =545 kg.m - t
3 -1 -3

0 =10800 s

Q=1 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 19800 s

Q=211.5 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 9 s

Q=211.5 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 18 s

Q=211.5 cm .h - C =545 kg.m - t=27
3 -1 -3

0 s

Q=317.2 cm .h - C =545 kg.m - t=
3 -1 -3

0 6 s

Q=317.2 cm .h - C =326 kg.m - t=
3 -1 -3

0 18 s

Q=317.2 cm .h - C =326 kg.m - t=
3 -1 -3

0 36 s

C
o

e
ff

ic
ie

n
t 

d
e

 t
ra

n
s

fe
rt

 m
a

c
ro

s
c

o
p

iq
u

e
*

a

régime conique

régime
wormholing

régime
ramifié

Fig. 8-11 – Variation du coefficient de transfert macroscopique en fonction de la porosité ma-
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Fig. 8-12 – (a) champ de porosité et (b) corrélation α ∗ −εβ∗ en régime de wormholing avant
élimination des wormholes non dominants

passer par un palier avant de tendre vers 0 quand φ̟ → 1 (resp. ε∗β → 1). On constate que la

valeur de ce palier dépend du régime considéré. En effet, si α est proportionnel à 1/l2β où lβ

représente la longueur caractéristique à l’échelle du pore (ici lβ = 300 µm), α∗ est proportionnel

à 1/l2̟ où l̟ correspond à la largeur du wormhole. Aussi, comme la largeur du wormhole décroit

lorsqu’on passe du régime conique au régime de wormholing et du régime de wormholing au

régime ramifié (bien qu’il soit difficile de déterminer précisément une limite au wormhole dans

des conditions de non-équilibre local de dissolution), la valeur du paramètre α∗ diminue de la

même manière. En conséquence, quand la fraction fluide φ̟ (resp. ε∗β) augmente, le coefficient

de transfert à l’échelle de la section diminue d’un facteur (lβ/l̟)2 par rapport à sa valeur initiale

calculée à φ̟ = 0 (resp. ε∗β = 0.2).

L’incertitude autour de la relation pour α∗ soulève une difficulté majeure : comme à l’échelle

inférieure, différentes tentatives nous ont confirmé en effet que la vitesse de propagation des

wormholes prédite par notre modèle à l’échelle de la section était extrêmement sensible à la

valeur de ce coefficient, en particulier dans la zone en bout de wormhole (φ̟ < 0.1). En se

basant sur l’hypothèse que cette incertitude était liée à la multitude de canaux d’écoulement

se développant aux temps courts à l’entrée du domaine, nous avons éliminé des champs de
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Fig. 8-13 – (a) champ de porosité et (b) corrélation α ∗ −εβ∗ en régime de wormholing après
élimination des wormholes non dominants
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Fig. 8-14 – Détermination des corrélations α∗ = f (Pe, φ̟)

porosité et de concentration les wormholes destinés à ne plus se développer en considérant uni-

quement l’influence du wormhole dominant (hypothèse du wormhole dominant). L’utilisation

de cette approximation est confirmée par la comparaison des Figs. 8-12 et 8-13. La variation de

la longueur de l’intervalle d’intégration joue là encore un rôle négligeable sur la détermination

de la corrélation. Un rapprochement intéressant peut être effectué entre cette hypothèse et la

condition de quasi-stationnarité souvent utilisée dans la résolution des problèmes de ferme-

ture. En faisant cette hypothèse on élimine les effets non-locaux en temps et en espace. De la

même manière, négliger ces wormholes revient à négliger les variations spatio-temporelles des

déviations et, dans ce cas, le développement proposé n’est valable en théorie que pour des temps

longs et à une certaine distance de l’entrée du domaine.

D’autre part, un zoom autour de la zone où le coefficient de transfert décroit rapidement, et

qui renferme l’essentiel de la physique de dissolution, illustré sur la Fig. 8-14, permet de mettre

en évidence une dépendance non négligeable du coefficient α∗ vis à vis de la vitesse d’injection,

c’est-à-dire du Péclet. Il a donc été nécessaire de tenir compte à la fois de la fraction fluide (ou

de la porosité ε∗β) et du nombre de Péclet d’injection dans l’écriture de nos corrélations pour

le coefficient de transfert à l’échelle de la section. Au final, nous obtenons de cette manière des

corrélations pour α∗ dépendant de ε∗β de manière exponentielle (représentation en log-normale

sur la Fig. 8-14) et dont l’amplitude varie en fonction du Péclet d’injection.

Plusieurs résultats importants peuvent être tirés du développement de ces corrélations :

– En régime conique, les coefficients effectifs ne peuvent être dissociés de l’historique de

dissolution.

– L’expression du coefficient de transfert de masse, même en tenant compte d’hypothèses
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simplificatrices, reste difficile à estimer numériquement, ce qui représente un obstacle

majeur dans le développement d’un modèle macroscopique à l’échelle de la section.

– Les corrélations obtenues sont indépendantes de la longueur de l’intervalle d’intégration

lint.

8.4 Validation du modèle en 1D

A partir des systèmes d’équations obtenus précédemment et des corrélations du coefficient

de transfert de masse et de perméabilité fournies par les simulations numériques à l’échelle de

Darcy, deux modèles 1D homogénéisés ont pu être développés afin de juger de la validité d’une

telle représentation. Le modèle simple-milieu ou à 1 équation à non-équilibre local correspond au

couplage des équations macroscopiques de Darcy, Eqs. (8.3) et (8.9), pour la partie écoulement

avec les équations de transport et dissolution du § 8.2.2, Eqs. (8.45) et (8.46). Le développement

du modèle double-milieu ou à 2 équations à équilibre local, basé sur les équations de transport-

réaction présentées au § 8.2.1, Eqs. (8.20) et (8.21), va nécessiter l’introduction d’une hypothèse

supplémentaire. En effet, ce modèle nécessite en théorie la détermination des vitesses moyennes

régionales V∗
̟ et V∗

η, c’est-à-dire la résolution des équations macroscopiques de Darcy propres

à chacune des régions :

∇ · V∗
̟ = 0 (8.54)

V∗
̟ = − 1

µ
K∗

̟ · (∇P ∗
̟ − ρβg) dans la région ̟ (8.55)

et

∇ · V∗
η = 0 (8.56)

V∗
η = − 1

µ
K∗

η ·
(
∇P ∗

η − ρβg
)

dans la région η (8.57)

où K∗
̟ et K∗

η représentent les tenseurs de perméabilité effective régionales (Quintard & Whitaker

1998). Or ces deux vitesses moyennes sont reliées par la relation suivante :

V∗
β = V∗

̟ + V∗
η (8.58)

= φ̟U∗
̟ + (1 − φ̟)U∗

η (8.59)

Compte tenu du fait que la vitesse moyenne intrinsèque dans le milieu poreux U∗
η est

négligeable devant la vitesse dans la région fluide, on peut considérer que

V∗
β ≈ V∗

̟ (8.60)

ce qui nous permet d’utiliser les Eq. (8.3) et (8.9) pour la partie écoulement de notre problème.

Cette approximation ne soulève de difficultés que pour de faibles valeurs de φ̟, lorsque le

wormhole ne s’est pas encore développé.
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Injection à Débit Constant

201 x 101 noeuds A = 0.5

ρσ = 2160 kg.m−3 µ = 1.10−3 Pa.s

ε∗β = 0.2 (ou φω = 10−4) β = 1.62

Dβ = 2.10−9 m2.s−1 K∗ = 1.5 · 10−11 m2

Tab. 8.1 – Données numériques

Nous allons maintenant pouvoir juger de la capacité de nos deux modèles à représenter la

dissolution à l’échelle de la section. Pour cela, nous allons comparer les prédictions fournies

par nos modèles macroscopiques avec les simulations plus fines réalisées à l’échelle inférieure.

Le tenseur de dispersion à l’échelle de la section, D∗∗
β , qui apparâıt dans les équations de

transport, n’ayant pas été calculé, il a été pris égal à φ̟D (ou ε∗βD en non-équilibre local) dans

nos simulations. Cette hypothèse a une faible influence sur le temps de propagation car nous

nous sommes concentrés ici sur les régimes wormholing et ramifié, pour lesquels le nombre de

Péclet est relativement important. Les calculs à l’échelle de Darcy, qui serviront de simulations

de référence, sont obtenus à partir du modèle présenté dans la première partie de cette thèse

et les caractéristiques locales du milieu poreux étudié correspondent à celles utilisées dans le §
6.2.3 (cf. tableau 6.4). A partir de ces paramètres sont obtenues les caractéristiques de notre

milieu à l’échelle de la section, rassemblées dans le tableau 8.1, et qui serviront de données

à nos simulations. Les corrélations utilisées pour le coefficient de transfert de masse α∗ et

la perméabilité effective K∗ sont obtenues à partir des études développées dans les chapitres

précédents.

La comparaison des résultats de notre modèle à une équation avec le modèle à l’échelle de

Darcy pour le débit Q = 50 cm3.h−1 (débit optimum) avec C0 = 545 kg.m−3 et Q = 211.5

cm3.h−1 (régime ramifié) avec C0 = 326 kg.m−3 est présentée respectivement Figs. 8-15 et 8-16.

Il faut souligner que le choix du critère d’arrêt du wormhole est ici un paramètre déterminant :

il a été fixé à ε∗β = 0.25 à partir de l’observation des champs de porosité. Les résultats sont

cependant peu représentatifs. Le modèle à l équation ne réussit pas à reproduire la vitesse de

propagation du wormhole pour l’un ou l’autre des régimes et surestime le temps de percée.

Les simulations réalisées à partir du modèle à deux équations et la comparaison avec les

résultats obtenus à l’échelle de Darcy pour Q = 21 cm3.h−1et C0 = 545 kg.m−3, et pour

Q = 50 cm3.h−1et C0 = 545 kg.m−3 ou C0 = 326 kg.m−3 sont rassemblées Figs. 8-17, 8-18 et

8-19. La valeur initiale de φω à t = 0 s, théoriquement égale à 0, est fixée à 10−4 (valeur très

faible mais non nulle) pour des raisons numériques. Le choix du critère d’arrêt du wormhole est

estimé à φω = 10−2. Les résultats semblent beaucoup plus prometteurs : on prédit correctement

la vitesse de propagation des wormholes (même coefficient de pente) à l’exception des temps

courts où le temps de propagation est sous-estimé. Cette déviation s’explique par la non-prise

en compte du phénomène de concurrence des wormholes dans le calcul de α∗ (”hypothèse du

wormhole dominant”) et souligne la difficulté à exprimer ce coefficient indépendamment de

l’historique. La comparaison des champs de fraction fluide obtenus directement à l’aide du

modèle à l’échelle de la section ou par intégration spatiale des champs de porosité à l’échelle
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Fig. 8-15 – Comparaison du modèle à l’échelle de Darcy et du modèle à 1 équation pour Q = 50
cm3.h−1 et C0 = 545 kg.m−3
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Fig. 8-16 – Comparaison du modèle à l’échelle de Darcy et du modèle à 1 équation pour
Q = 211.5 cm3.h−1 et C0 = 326 kg.m−3
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Fig. 8-18 – Comparaison du modèle à l’échelle de Darcy et du modèle à 2 équations pour
Q = 50 cm3.h−1 et C0 = 545 kg.m−3

132



8.4 Validation du modèle en 1D
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Fig. 8-19 – Comparaison du modèle à l’échelle de Darcy et du modèle à 2 équations pour
Q = 50 cm3.h−1 et C0 = 326 kg.m−3

de Darcy confirment cette hypothèse. On voit bien sur la Fig. 8-20, que la valeur de φω est

correctement prédite excepté à l’entrée du domaine poreux où elle est largement sous-estimée

car le modèle à l’échelle de la section ne tient pas compte de la multitude de wormholes qui se

développent sur quelques centimètres. Il faut souligner d’autre part que les corrélations utilisées

dans les conditions des Figs. 8-18 et 8-19, où seule la concentration change, sont identiques, ce

qui confirme que les coefficients effectifs sont peu sensibles aux variations du Nac.
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Fig. 8-20 – Comparaison des valeurs de fraction fluide prédites par le modèle à 2 équations et
le modèle de Darcy pour Q = 50 cm3.h−1et C0 = 545 kg.m−3 à t = 152 s

Ces premiers résultats nous laissent donc pressentir qu’il est impossible de s’affranchir

complètement des effets non-locaux et qu’une corrélation unique pour le coefficient de trans-

fert macroscopique, indépendante de x et de t, ne permet pas de retranscrire totalement les

mécanismes de dissolution à l’échelle de la section. Plusieurs approches peuvent être proposées
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Fig. 8-21 – Valeurs de fraction fluide prédites par le modèle à 2 équations à front compact pour
Q = 50 cm3.h−1et C0 = 545 kg.m−3 à t = 152 s

pour modéliser ce comportement et corriger les erreurs induites par une telle représentation :

(i) prise en compte des effets temporels par l’introduction d’une corrélation différente pour

α∗ aux temps courts tel que α∗ = α∗
compact = cte pour t ≤ t0, (ii) prise en compte des effets

spatiaux par l’introduction d’une corrélation différente pour α∗ à l’entrée du domaine tel que

α∗ = α∗
compact = cte pour x ≤ x0. Nous avons opté ici, à partir de l’observation des valeurs de

fraction fluide, pour une ”approche mixte” en prenant une corrélation différente pour α∗ tant

que le milieu poreux en entrée n’est pas suffisamment dissout, soit α∗ = α∗
compact = cte pour

φentrée
ω ≤ φ0. La variable α∗

compact devient alors un paramètre de calage du modèle. Les résultats

de l’introduction de ce modèle compact de dissolution en entrée sont donnés par la courbe •
pour les Figs. 8-17, 8-18 et 8-19 et l’influence sur le champ de fraction fluide est présentée Fig.

8-21.

Ces différents résultats nous confortent dans l’idée que le système étudié doit être traité

comme un domaine à double milieu, qui nécessite pour chaque région une description adaptée

si l’on désire reproduire correctement le phénomène de dissolution à l’échelle de la section.

8.5 Conclusions

Un modèle de transport-réaction à l’échelle de la section a été présenté dans cette seconde

partie. Il ne faut pas considérer cette étude comme un aboutissement aux efforts entrepris dans

le développement d’une description précise de la dissolution à l’échelle de la section mais plutôt

comme une ébauche de réponse aux questions soulevées par une telle représentation.

Si nous ne prétendons pas avoir fourni un ou des modèles définitifs, nous pensons néanmoins

avoir apporté notre contribution à la discussion sur leur possible mise en place. Plusieurs

résultats importants peuvent être tirés de cette démarche :

– Si la forme de l’équation macroscopique de transport-réaction reste encore imprécise, un

modèle à deux équations semble la meilleure approche du moins dans l’hypothèse d’un

équilibre local de dissolution. Dans le cas du non-équilibre local, le débat reste ouvert.

On peut même se demander si une représentation ”homogénéisée” suffisamment précise
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est possible dans ces conditions.

– Les coefficients effectifs qui apparaissent dans ces équations sont très complexes à estimer,

et ce, pour deux raisons essentielles :

– Si on s’appuie sur les problèmes de fermeture suggérés pour estimer ces coefficients, leur

solution est fortement liée au choix de la géométrie de la cellule unitaire à l’échelle de

Darcy. Or, à cette échelle, la géométrie des wormholes peut être très complexe et varie

avec le temps de manière non uniforme ce qui rend très imprécise une telle estimation.

– Ces propriétés effectives, en particulier le coefficient de transfert de masse, restent de

toute manière en partie liées à l’historique de dissolution.

Si ce type de modélisation semble donc représenter une avancée intéressante, commme nous

l’avons vu, beaucoup de travail reste à accomplir, spécialement en ce qui concerne le coefficient

de transfert de masse α∗. En effet, comme à l’échelle de Darcy, ce coefficient contrôle de manière

prépondérante le mode de propagation des wormholes et sa détermination est d’une importance

capitale. L’influence des nombres adimensionnels caractéristiques tels que le nombre de Darcy

ND et le rapport de forme F n’ont même pas pu être examinés. A l’heure actuelle, il faut ad-

mettre qu’une corrélation différente est nécessaire si l’on modifie les conditions expérimentales.

Afin d’affiner ces corrélations, il serait donc intéressant d’essayer de les estimer par des ap-

proches différentes : soit de manière expérimentale, soit en résolvant les problèmes de fermeture

sur des cellules unitaires suffisamment complexes dont la géométrie pourrait être générée à

l’aide des figures de dissolution réalisées à l’échelle de Darcy.

135





Troisième partie

Conclusions et Perspectives

137





Conclusions et perspectives

Dans ce travail nous nous sommes intéressés à l’étude du problème de dissolution d’un milieu

poreux. Si les mécanismes physiques à l’échelle microscopique sont bien connus, la représentation

macroscopique de ce phénomène reste encore à explorer. L’objectif de cette étude a été de

développer une telle modélisation macroscopique aux différentes échelles d’observation et de

déterminer les propriétés physiques associées.

A l’échelle de Darcy, nous avons développé un modèle tri-dimensionnel complet de transport-

réaction en se basant sur les méthodes de prise de moyenne volumique. Moyennant un certain

nombre d’hypothèses et de simplifications, il est possible d’obtenir un modèle à deux équations,

qui peut être vu comme une généralisation des modèles rencontrés en génie chimique établis

empiriquement. Un des avantages majeurs de la technique employée ici, est le lien entre les

échelles généré par les problèmes de fermeture. A travers une définition locale de la géométrie

sur une cellule unitaire représentative du milieu étudié, ces problèmes permettent d’estimer

explicitement les propriétés effectives telles que le tenseur de dispersion ou le coefficient de

transfert de masse.

Ce modèle constitue une approche originale pour deux raisons. D’une part, il utilise une

équation de Darcy-Brinkman pour la résolution de l’écoulement de manière à décrire de manière

continue les champs de vitesse et de pression dans les deux régions : zone fluide et milieu poreux.

D’autre part, le développement des équations macroscopiques de transport-réaction vérifie les

conditions de non-équilibre local ce qui permet de représenter via le coefficient de transfert

l’ensemble des régimes de dissolution. Des méthodes numériques originales et précises ont été

mises en place pour la résolution de ces systèmes d’équations.

Des simulations sur des configurations 2D et 3D pour des milieux aussi bien homogènes

qu’hétérogènes ont été réalisées ce qui constitue une réelle avancée dans le domaine. Elles ont

permis de reproduire les régimes de dissolution observés expérimentalement et d’étudier sous

un angle nouveau les théories développées dans la littérature. Notre modèle à l’échelle de Darcy

offre en conséquence un outil très intéressant pour comprendre les mécanismes physiques mis

en jeu et prédire la propagation des wormholes de manière quantitative. Il peut être utilisé pour

étudier les effets de nombreux paramètres externes, tels que la variation de température ou de

concentration, ou l’influence de la nature du réactif. On pourrait par exemple s’intéresser aux

émulsions acides, qui entrâınent une diminution des effets diffusifs. Un tel modèle peut aussi être

utilisé pour obtenir des informations sur des questions complexes, comme la forme des faciès de

dissolution pour des milieux de grande dimension, qui sont difficiles à étudier avec des modèles
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purement microscopiques. Ces informations pourraient s’avérer d’une grande utilité dans la

compréhension de l’évolution instationnaire des mécanismes instables de dissolution autour des

puits par exemple, ou dans un milieu semi-infini. Enfin, un modèle à l’échelle de Darcy présente

une forme mathématique plus simple, plus appropriée pour des études de stabilité, et qui, à

leur tour, pourront fournir des informations intéressantes.

A l’échelle de la section, plusieurs approches ont été explorées en se basant, par analogie, sur

le modèle macroscopique réalisé à l’échelle inférieure. On a ainsi pu tester les modèles simple-

milieu, où le milieu considéré incorpore à la fois la physique du wormhole et la matrice poreuse

environnante, et les modèles double-milieu pour lesquels les wormholes sont traités séparément.

Dans les deux cas, les corrélations employées pour l’expression des coefficients effectifs ont été

tirées directement de l’observation des simulations numériques à l’échelle de Darcy et non pas

de la résolution de problèmes de fermeture.

De nombreuses questions restent ici encore en suspens aussi bien sur la forme macroscopique

des équations que sur les corrélations utilisées pour les coefficients effectifs. Néanmoins, quelques

indices probants laissent à penser qu’un modèle double-milieu est le meilleur candidat pour

décrire le comportement physique du système. D’autre part, les coefficients effectifs ne peuvent

être totalement découplés, semble-t-il, des effets non-locaux spatiaux et temporels et l’expression

de leur corrélation reste donc fonction de x et de t.

Les résultats sont cependant très encourageants et une bonne estimation du coefficient de

transfert macroscopique α∗ permet de reproduire correctement la propagation du wormhole dans

le domaine. Les études préliminaires présentées ici nécessiteraient toutefois d’être poursuivies en

faisant varier les différents nombres adimensionnels et en augmentant le nombre de simulation

de manière à obtenir des corrélations, pour α∗ en particulier, ayant un caractère plus général.

Il serait intéressant aussi d’approfondir les recherches théoriques dans le développement d’un

modèle macroscopique dans les conditions de non-équilibre local.

Il reste maintenant à exploiter ces résultats à l’échelle du réservoir. L’introduction d’un

changement d’échelle supplémentaire permettant la description du phénomène de wormholing

à l’échelle de la maille du réservoir semble difficilement envisageable. Il est donc préférable

d’utiliser notre modèle macroscopique à l’échelle de la section sous la forme d’un simulateur

”near-well-bore” couplé à un modèle classique de réservoir. Pour être plus précis, les résultats

de notre modèle pourraient servir à calculer le coefficient de skin effect, que l’on traduira dans le

modèle de réservoir par un facteur modifiant l’expression du transfert puits/réservoir, de façon

à prendre en compte les conditions réelles au voisinage du puits durant l’acidification.

Dans ce but, la première étape, essentielle, est de vérifier les capacités prédictives de notre

modèle à l’échelle de la section en se basant uniquement sur les données accessibles à partir de

procédés expérimentaux, c’est-à-dire le champ de porosité ou de fraction fluide qui peut être

déterminé à l’aide de méthode scanner. L’objectif est de déterminer les corrélations pour les

coefficients effectifs à l’aide de méthodes inverses et donc de caler le modèle macroscopique en

se basant uniquement sur les données expérimentales exploitables.
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Nomenclature

Lettre romaines

A facteur de forme du coefficient de transfert α.

Aβσ interface entre les régions β et σ, m2.

A̟η interface entre les régions ̟ et η, m2.

b vecteur de fermeture qui détermine P̃β en fonction de
(
∇P ∗

β − ρβg
)

.

B vecteur de fermeture qui relie V∗
β à

(
∇P ∗

β − ρβg
)

.

bβ vecteur de fermeture qui détermine c̃Aβ en fonction de ∇C∗
Aβ .

b̟ vecteur de fermeture qui détermine C̃A̟ en fonction de ∇CA̟.

ciβ concentration massique de l’espèce i dans la phase β, kg.m−3.

c̃iβ déviation spatiale de la concentration massique de l’espèce i, kg.m−3.

Ciβ moyenne volumique intrinsèque de concentration de l’espèce i dans la

phase β, kg.m−3.

C0 moyenne volumique intrinsèque de concentration acide imposée en entrée, kg.m−3.

C∗
Aj moyenne volumique intrinsèque à l’échelle de la section de la concentration

acide dans la région j (j = ̟, η), kg.m−3.

C̃Aj déviation spatiale de la concentration moyenne de l’acide dans la région

j (j = ̟, η), kg.m−3.

C∗
Aβ moyenne volumique intrinsèque de la concentration

acide à l’échelle de la section, kg.m−3.

dβ coefficient à l’échelle de Darcy assimilable à une vitesse, m.s−1.

D coefficient de diffusion moléculaire, m2.s−1.

D∗
β tenseur de dispersion dans la phase β, m2.s−1.

D∗∗
β tenseur de dispersion à l’échelle de la section dans la phase β, m2.s−1.

Da nombre adimensionnel de Damköhler.

F nombre adimensionnel de rapport de forme.

Fr nombre adimensionnel de Froude.

K tenseur de perméabilité du milieu poreux, m2.

K∗ tenseur de perméabilité effective à l’échelle de la section, m2.

K∗
η tenseur de perméabilité effective à l’échelle de la section pour la région η, m2.

K∗
̟ tenseur de perméabilité effective à l’échelle de la section pour la région ̟, m2.
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Nomenclature

Ki nombre cinétique.

lβ longueur de référence de la cellule unitaire périodique, m.

lη longueur caractéristique à l’échelle locale associée à la région η, m.

l̟ longueur caractéristique à l’échelle locale associée à la région ̟, m.

lint longueur de l’intervalle d’intégration à l’échelle de la section, m.

L longueur de la carotte rocheuse, m.

L̟ longueur du wormhole, m.

nβσ vecteur normal à l’interface Aβσ.

Nac nombre adimensionnel de pouvoir acide.

ND nombre adimensionnel de Darcy.

pβ pression dans la phase β, Pa.

Pβ moyenne volumique intrinsèque de la pression dans la phase β, Pa.

P̃β déviation spatiale de la pression moyenne à l’échelle de la section, Pa.

P ∗
β moyenne volumique de la pression à l’échelle de la section, Pa.

P ∗
η moyenne volumique de la pression à l’échelle de la section pour la région η, Pa.

P ∗
̟ moyenne volumique de la pression à l’échelle de la section pour la région ̟, Pa.

Pe nombre adimensionnel de Péclet.

Q débit d’injection, en m3.s−1.

Re nombre adimensionnel de Reynolds.

sβ vecteur de fermeture qui détermine c̃Aβ en fonction de CAβ .

s̟ vecteur de fermeture qui détermine C̃A̟ en fonction de CA̟.

t temps, s

tconv temps caractéristique de convection, s.

tdiff temps caractéristique de diffusion, s.

tα temps caractéristique de transfert de masse, s.

uβ coefficient à l’échelle de Darcy assimilable à une vitesse, m.s−1.

vAβ vitesse de l’espèce acide dans la phase β, en m.s−1.

vβ vitesse de la phase β à l’échelle du pore, en m.s−1.

ṽβ déviation spatiale de la vitesse de filtration, en m.s−1.

V volume élémentaire de référence à l’échelle du pore, en m3.

Vβ−phase volume de la phase fluide β à l’échelle du pore, en m3.

VBT volume de pore à injecter pour percer la carotte rocheuse, en m3.

Vd volume élémentaire de référence à l’échelle de Darcy, en m3.

V/VP volume de pore injecté.

Vβ vitesse moyenne de filtration à l’échelle de Darcy, en m.s−1.

V0 vitesse moyenne de filtration imposée en entrée , en m.s−1.

V∗
β vitesse moyenne de filtration à l’échelle de la section, m.s−1.

V∗
j vitesse régionale de filtration à l’échelle de la section dans la région j, m.s−1.

Ṽβ déviation spatiale de la vitesse moyenne de filtration, m.s−1.

w vitesse de déplacement de l’interface, en m.s−1.
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Variables grecques

α coefficient macroscopique de transfert de masse, s−1.

α∗ coefficient de transfert de masse, s−1.

αL Dispersivité longitudinale à l’échelle locale, m.

αT Dispersivité transversale à l’échelle locale, m.

β coefficient stoechiométrique de la réaction, kg/kg.

εβ porosité du milieu poreux.

ε∗β porosité macroscopique du milieu poreux.

µ viscosité dynamique du fluide, Pa.s.

ρβ masse volumique de l’eau, kg.m−3

ρσ masse volumique de la roche, kg.m−3

φ̟ Fraction fluide du wormhole.

Indices

A indice faisant référence à l’espèce acide.

B indice faisant référence à l’espèce aqueuse.

β indice faisant référence à la phase fluide.

σ indice faisant référence à la phase solide.

̟ indice faisant référence à la région wormhole.

η indice faisant référence à la région poreuse.
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Annexe A

Corrélations pour les coefficients

effectifs

Dans cette annexe sont rassemblées les corrélations utilisées à l’échelle de Darcy pour les

coefficients effectifs : le coefficient de transfert de masse α (tableau A.1) et les dispersivités αL

et αT pour le tenseur de dispersion D∗
β (tableau A.2).

A B n

εβ = 0.1507 238.02 0.92762 0.48589

εβ = 0.2891 115.03 0.65943 0.5712

εβ = 0.3537 87.563 0.60319 0.58589

εβ = 0.4152 69.055 0.55323 0.59685

εβ = 0.5290 46.022 0.45151 0.61792

εβ = 0.6305 32.456 0.36836 0.63368

εβ = 0.7597 20.33 0.25891 0.65447

εβ = 0.8304 15.086 0.21066 0.66087

εβ = 0.9135 9.6934 0.1147 0.71095

Tab. A.1 – Paramètres d’interpolation du coefficient de transfert

αL/l αT /l
a b a b

εβ = 0.1507 6.78·10−5 0.94741 3.13·10−3 0.15325

εβ = 0.2891 6.1029·10−4 0.89011 0.024455 -0.14347

εβ = 0.3537 1.2738·10−3 0.85723 0.029051 -0.17813

εβ = 0.4152 2.3785·10−3 0.82024 0.030468 -0.19597

εβ = 0.5290 6.8136·10−3 0.73222 0.020713 -0.16438

εβ = 0.6305 0.012204 0.67777 0.019316 -0.18382

εβ = 0.7597 0.017695 0.61699 0.015718 -0.21086

εβ = 0.8304 0.013358 0.60974 0.022366 -0.30159

εβ = 0.9135 9.6934 0.54354 0.0064685 -0.19624

Tab. A.2 – Paramètres d’interpolation des dispersivités
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