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Introduction Générale

1 Contexte de I’étude

La compréhension et la prévision des écoulements et du transport de matiere en milieux poreux
saturé ou insaturé, est un domaine de recherche extrémement vaste et essentiel, ayant de nombreux
débouchés au niveau technique dans les domaines du pétrole, du gaz mais aussi de 1’eau et de I’en-
vironnement. Ces écoulements et transports ont été étudiés de maniere approfondie par de nombreux
chercheurs mais font toujours 1’objet d’un effort de recherche important.

La théorie classique du transport de traceur en milieu poreux est basée sur I’équation d’advection-
dispersion (ADE) :

&—_ @_FD@_QC
ot Uax 0x?

ou c est la concentration locale en traceur a la position x au temps ¢, v la vitesse locale du fluide, et D

ey

le coefficient de dispersion.

Le transport vérifie alors la loi de Fick, les courbes de percée et profils de concentration sont
gaussiens. La dispersion est gaussienne et dite normale.

Toutefois, et ce quel que soit le type d’écoulement considéré, il a été mis en évidence des phé-
nomenes de dispersion anormale, c-a-d de dispersion non gaussienne (Koch et Brady, 1985, Char-
laix et al., 1988, Berkowitz et Scher, 1997, Bruderer et Bernabe, 2001, Bekri et Adler, 2002, Bacri
et al., 1990). Cortis et Berkowitz (2004) montrent 1’existance de la dispersion anormale a I’échelle de
I’échantillon de milieu poreux homogene et insaturé (Figure 1). Ils comparent courbes de percée et
simulations par I’équation d’advection-dispersion et par marche aléatoire de type Continuous Time
Random Walk (CTRW), et montrent ainsi que 1’équation d’advection-dispersion ne décrit pas de fa-
con satisfaisante la réalité expérimentale. Les courbes de percée présentent une persistance du traceur
dans le milieu, ce qui se traduit par des sorties tardives de traceur, c’est ce qu’on appelle I’effet de
mémoire du milieu poreux, certaines molécules de traceur sont retardées dans des zones de faible
écoulement et sont progressivement remobilisées par la diffusion moléculaire. D’autres molécules de
traceur subissent un transport accéléré ; elles empruntent des chemins d’écoulements préférentiels et
sortent du milieu plus rapidement que prévu.

La dispersion anormale a aussi été mise en évidence in situ en milieu insaturé par Gouze et al.

(2008) (Figure 2). Gouze et al. (2008) ont mesuré des courbes de percée dans un aquifere insaturé



22

Introduction Générale

logll — 7)

Sortie accélénge

Sortie tardive

erpermment o«
ADE

CTHW —
=125 Lt s beesienn b s b b 1y
0.4 0.3 -2 ~{L1 0.4

log, (pore valumes)

FIGURE 1 — Courbes de percée expérimen-
tales et comparaison avec les résultats de
I’équation d’advection dispersion et de simu-
lations par marche aléatoire de type Conti-
nuous Time Random Walk (CTRW) (Berko-
witz et al., 2006). Mesures sur un empile-
ment de sable homogene insaturé (Saturation
de 27 %). j : 1a concentration moyenne. Pore
volume : le volume de fluide sorti du milieu
poreux (en unité de volume de pore).

(eau-air), fortement hétérogene a petite échelle mais homogene a grande échelle. Les auteurs ob-
servent des courbes de percée asymétriques présentant des sorties retardées significatives. Les sorties
retardées sont expliquées en évoquant la capture du traceur au niveau des films, dans lesquels la
vitesse d’écoulement serait quasi-nulle, les molécules de traceur ne pouvant s’en échapper que par
mouvement diffusif. La distribution des phases en milieu poreux insaturé influence la dispersion des
molécules de traceur et peut engendrer des dispersions anormales.

Les phénomenes de dispersion anormale ont aussi été mis en évidence pour des milieux saturés
hétérogenes, a I’échelle de I’échantillon (Coats et Smith, 1964, Gist et al., 1990) comme a 1’échelle
du réservoir (Benson et al., 2000).

La dispersion anormale intervient a toutes les échelles, dans des milieux saturés fortement hété-
rogenes et dans des milieux insaturés. Elle est dépendante des hétérogénéités de structure du milieu
poreux et des hétérogénéités de distribution de phase. La relation entre ces hétérogénéités et la disper-
sion anormale de traceur est un sujet peu renseigné mais essentiel a étudier pour mieux comprendre

et prévoir la dispersion du traceur en milieu hétérogene saturé ou en milieu insaturé.

10 A
100 7,,=20min T __ =40min T __ =120 min
1074 ‘
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: . . P , ——
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FIGURE 2 — Courbes de percée pour un traceur de type saumure par cycle injection-pompage en puits
unique dans un réservoir homogene a grande échelle et tres hétérogene a petite échelle (Gouze et al.,
2008). Tysn, correspondant au temps d’injection de fluide non tragant apres 1’injection du traceur. On
mesure 1’évolution de la concentration en traceur dans le fluide sortant en fonction de la durée du
pompage et I’on observe des courbes de percée non gaussiennes.

La plupart des expériences indiquent que les trainées observées sur les courbes de percée pour-

raient etre de type "loi de puissance" et de nombreuses théories ont été développées pour tenter de
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rendre compte de cette dispersion anormale. Les plus connues de ces théories sont certainement les
modeles stochastiques basés sur les marches aléatoires de type Continuous Time Random Walk (Ber-
kowitz, 2002, Berkowitz et Scher, 2001, Berkowitz et al., 2006, Berkowitz et Scher, 2009, Bijeljic
et Blunt, 2006, Bijeljic et al., 2004, Margolin et Berkowitz, 2004) et les théories des équations aux
dérivées fractionnaires (Benson et al., 2000, Lenormand, 1992, Néel et al., 2008, 2009, Gorenflo et
Mainardi, 2000). Il convient d’€tre prudent sur ce point, car le trait le plus marquant de ces modeles
est la longue et épaisse trainée des courbes de percée, aux grands temps. Or on n’est jamais certain
d’avoir des mesures précises aux grands temps. Ces théories permettent d’expliquer les courbes de
percée ou profils de concentration anormaux de maniere plus satisfaisante que 1’équation d’advection-
dispersion (Figure 1). Cependant, il y a peu d’ancrage des parametres de ces théories a des mesures

expérimentales.

Les marches aléatoires simulant le déplacement des molécules de traceur en milieu poreux sont
effectuées dans un espace libre (Berkowitz et al., 2006, Banton et al., 1997a,b) (les molécules de tra-
ceur pouvant se déplacer dans toutes les directions sans rencontrer d’obstacles), mais aussi dans des
réseaux de pores représentant la géométrie de milieux poreux (Sorbie et Clifford, 1991, Lebon et al.,
1997), voir directement dans I’image du milieu poreux (Bekri et Adler, 2002, Blunt et al., 2012).
L’ étude de la dispersion dans 1’espace poral réel (directement dans I’image du milieu poreux obtenue
par micro-scanner) est lourde et génere de grands temps de calcul, notamment dans le cas d’écoule-
ments diphasiques. L”approche par réseaux de pores simplifiant la géométrie du milieu poreux permet
une résolution rapide des marches aléatoires et de la répartition des phases en écoulements dipha-
siques. Les réseaux de pores ou pore network, sont synthétiques (Sahimi et al., 1986a,b) ou extraits
d’échantillons de milieu poreux (Picard et Frey, 2007). Dans ce contexte, une approche développée a
IFPEN utilise des réseaux de pores extraits d’échantillons de milieu poreux par des méthodes d’ima-
gerie micro-scanner (u—CT') et de traitement d’image (Youssef et al., 2007) (Figure 3). La simulation
de marches aléatoires dans ces réseaux permet de retrouver certains aspects expérimentaux de la dis-
persion des molécules de traceur et en particulier la distribution des vitesses dans le milieu poreux
(Picard et Frey, 2007, Berkowitz et al., 2006, Rhodes et Blunt, 2006, Sorbie et Clifford, 1991).

Si les marches aléatoires dans des réseaux de pores sont couramment employées pour étudier la
dispersion de maniere numérique, les méthodes expérimentales de résonance magnétique nucléaire
(RMN) sont plus rarement utilisées. Celles ci permettent pourtant d’obtenir une information expéri-
mentale unique en son genre, comme la distribution des déplacements des molécules de traceur dans
le milieu poreux (aussi appelée propagateur des déplacements). Quelques auteurs ont utilisé la RMN
et la mesure du propagateur pour étudier 1’influence sur la dispersion a petite échelle de nombreux
parametres physiques (Lebon et al., 1997, 1996, Bruderer-Weng et al., 2004, Manz et al., 1999).

Lebon et al. (1997) étudient les propagateurs pour différents empilements de billes de verres. Les
propagateurs sont obtenus pour trois empilements de billes ; un milieu composé de billes de 800 pum,
un autre de billes de 145 um et enfin un dernier composé de billes de 81 pm. Ces propagateurs sont
présentés Figure 4. Les auteurs ont effectué des mesures a différents temps d’observation tA pour un

débit a peu pres constant pour chaque milieu. Les trois cas étudiés montrent des propagateurs diffé-
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FIGURE 3 — Imagerie micro-scanner et extraction du réseau de pores (Youssef et al., 2007). (a) Image
3D d’un empilement de grains de SiC de taille 150 pum obtenue par i — CT. (b) réseau de pores
correspondant.

rents, symptomatiques de régimes de dispersion différents. Les propagateurs observés par Lebon et al.
(1997) pour des déplacements inférieurs a la taille de pore (Figure 4.a) sont liés a des mouvements
de type advectifs. Tandis que les propagateurs observés pour des déplacements supérieurs a la taille
de pore (Figure 4.c) sont liés a des déplacements de types diffusifs. Les propagateurs observés pour
des conditions intermédiaires (Figure 4.b) montrent la transition entre les deux régimes. L’explication
détaillée de ces résultats peut étre trouvée dans le rapport bibliographique réalisé au début de la these
(Guillon et al., 2010).
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FIGURE 4 — Propagateurs obtenus dans différents empilements de billes de verre (Lebon et al., 1997).
Propagateurs normalisés P(Az/d,) par la longueur caractéristique du milieu poreux (ici la taille de
grains d,) exprimé en fonction du déplacement Az normalisé par la taille de grains.

La comparaison des propagateurs RMN avec les résultats des différentes théories et simulations
comme les CTRW, les théories aux équations aux dérivées fractionnaires ou les marches aléatoires
dans des réseaux de pores existent pour des milieux saturés (Lebon et al., 1997, Zhao et al., 2010) (Fi-
gure 5). Zhao et al. (2010) montrent (Figure 5) que I’on peut faire coincider les résultats numériques
du PNM avec les résultats expérimentaux de la RMN en agissant sur un seul parametre de la simula-

tion PNM (b le facteur de retardement des molécules de traceur aux noeuds du PNM). Ils retrouvent la
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forme générale du propagateur expérimental a I’exception du pic pour les déplacements tres faibles.
La simulation numérique pour des réseaux saturés engendre toutefois une stagnation anormale qui se

traduit par un pic du propagateur pour les déplacements faibles (Lebon et al., 1997).
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FIGURE 5 — Comparaison des propagateurs RMN et PNM pour un calcaire saturé (Zhao et al., 2010).
(a) : le temps d’observation A est de 1000 ms, (b) : tA = 3300 ms. b est un facteur de retardement
aux noeuds permettant de simuler des volumes de noeuds différents. b = 0 correspond a un noeud
sans volume.

Les expériences de ce type sont rares en milieu insaturé, bien que ce soient les milieux ou la

dispersion anormale semble intervenir le plus fréquemment.

2 Objectifs de la these et programme de travail

L’ objectif de la these est de mieux comprendre la dispersion en milieu poreux saturé, et I’'influence
des hétérogénéités de distribution de phase sur la dispersion en milieu poreux insaturé. Cette these
s’inscrit dans le projet TRAM (Transport Anormal en Milieu Poreux), financé par I’ANR, qui ras-
semble des partenaires comme IFP Energies nouvelles, e CEA, 'INRA d’Avignon et I’université
d’ Avignon.

Pour répondre a la problématique il est proposé une double approche contenant une approche ex-
périmentale et une approche numérique, ces approches seront reliées, dans le cadre du projet TRAM,
a des approches théoriques comme les modeles MIM (Mobile-Immobile Model), MIM-fractal et des
équations aux dérivées fractionnaires adaptées a I’étude par résonance magnétique nucléaire (RMN)
de la dispersion. L’approche expérimentale utilise les propriétés de la résonance magnétique nu-
cléaire du proton de I’eau pour obtenir des distributions de déplacement des molécules d’eau dans
des échantillons de milieux poreux, des moments caractéristiques de la dispersion comme le déplace-
ment moyen et le moment d’ordre deux o2 (variance des déplacements), ainsi que des informations
comme la porosité et la saturation d’un milieu poreux. La RMN permet aussi de mesurer, dans le cas

d’une expérience de tragcage, des courbes de percées locales. Ces mesures RMN permettent de relier
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I’approche classique de la dispersion (par étude de la dispersion d’un traceur) et I’approche RMN
(étude de la dispersion locale des molécule d’eau). Les distributions et les moments caractéristiques
de la dispersion seront comparés a des résultats de simulations de type marche aléatoire dans un réseau
de pores obtenu par imagerie micro-scanner du milieu poreux étudié en RMN. Les résultats seront
quant a eux comparés a des modeles stochastiques plus généraux que le seul mouvement Brownien,
particulierement des équations aux dérivées partielles incluant des dérivées d’ordre non entier (c-a-d
dérivées fractionnaires).

Ce document présente dans une premiere partie I’état de I’art du sujet et les outils utilisés pour
répondre a la problématique. Cette premiere partie s’attache notamment a décrire les connaissances
générales sur la dispersion en milieu poreux saturés et insaturés, les éléments de RMN indispensables,
les méthodes expérimentales développées ou utilisées et enfin des généralités sur les modeles de
réseaux de pores et les marches aléatoires dans ces modeles servant a I’étude de la dispersion.

La seconde partie de ce document est consacrée aux résultats expérimentaux, en particulier, la
validation des mesures expérimentales par les méthodes décrites dans la premiere partie et la caracté-
risation des milieux utilisés, les résultats obtenus sur des milieux saturés et enfin les résultats obtenus
sur des milieux insaturés.

La troisieme et derniere partie du document traite des marches aléatoires dans des réseaux de pores
extraits des milieux poreux étudiés expérimentalement par imagerie micro-scanner. L’algorithme de
marche aléatoire est tout d’abord décrit puis vérifié, les résultats des marches aléatoires dans un réseau
de pores extrait d’'un empilement de grains de sable de Fontainebleau étudié par RMN sont in fine

présentés.



Premiere partie

Outils et Etat de P’art






Introduction 29

Cette partie rappelle les élements indispensables a la compréhension et a I’étude du sujet. Un
état de I’art de la dispersion en milieu poreux est présenté dans le Chapitre 1. Ce chapitre rappelle
la théorie classique de la dispersion asymptotique, synthétise les différentes mises en évidence de la
dispersion anormale et conclut sur les criteres d’établissement du régime pré-asymptotique de dis-
persion. Des éléments succints mais indispensables de résonance magnétique nucléaire sont rappelés
dans le Chapitre 2, tandis que le Chapitre 3 s’attache a décrire les différentes méthodes expérimentales
utilisées au cours de la these. Le dernier chapitre de cette partie, le Chapitre 4, fait un bref résumé de
I’état de I’art dans le domaine des modeles de réseau de pore et notamment du transport de particules

dans ceux-ci.
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Chapitre 1

Dispersion en milieu poreux saturé et

insaturé
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Dans un fluide au repos, on observe que les solutés forment un nuage s’étalant au cours du temps
du fait de la diffusion moléculaire. La diffusion moléculaire est un phénomene dispersif permanent, sa
combinaison avec un champ de vitesse engendre des dispersions spécifiques du soluté. La dispersion
de soluté a initialement été étudiée dans les fluides libres. Dans les milieux poreux, la forme de
I’espace poral dans lequel circule le fluide génere des écoulements complexes.

La dispersion d’un nuage de molécules en milieu poreux est due a 1’advection par le champ de
vitesse et a la diffusion moléculaire. Historiquement, 1’étude de la dispersion d’un nuage de traceurs

(c’est a dire I’évolution de celui-ci au sein du milieu poreux) se base sur le ceefficient de dispersion
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D, qui peut-€tre, suivant les cas, constant dans le milieu poreux ou varier spatialement ou temporelle-
ment. Dans les milieux poreux, la dispersion met un certain temps a atteindre son état asymptotique, le
ceefficient de dispersion asymptotique est mesuré pour des temps longs (cf. Equation 1.4). Le régime
de dispersion durant cet établissement est nommé pré-asymptotique.

Il a été montré qu’il existe deux sortes de dispersion asymptotique :

— la dispersion classique gaussienne (c-a-d I’évolution de la concentration en traceur pour un

temps donné en fonction de la position dans le milieu suit une loi Normale),
— la dispersion anormale (c-a-d non gaussienne).
Dans ce chapitre sont présentés la dispersion classique, la dispersion anormale ainsi que la disper-

sion en milieu insaturé.

1.1 Dispersion classique

1.1.1 Rapports typiques pour I’étude de la dispersion

Il existe deux rapports adimensionnels essentiels pour la caractérisation des régimes d’écoulement
et de transport. Pour la caractérisation des régimes de transport, il s’agit du nombre de Peclet (Pe) et

pour la caractérisation des régimes d’écoulement, du nombre de Reynolds (Re).

Le nombre de Peclet (Pe) traduit le régime de transport de masse. La dispersion d’un traceur
dans un fluide s’effectue, soit par diffusion moléculaire, soit par advection. Le flux diffusif de traceur

Jaif fusiy Vérifie :

Jaiffusiy = —DmV(pa) = Dm%‘ (1.1)

ou D,, le ccefficient de diffusion moléculaire du traceur dans le fluide de transport, p4 la masse de
traceur par volume de fluide et L une longueur caractéristique de I’écoulement.

Le flux advectif de traceur Jogyecrip VErifie lui :

Jadvectif = pav (12)

avec v la vitesse caractéristique de 1I’écoulement fluide.
Le nombre de Peclet est définit comme le rapport du flux advectif sur le flux diffusif :
Jadvectif o £

Pe =
Jdiffusif Dm

(1.3)

Il a ét€ montré par de nombreux auteurs (Guyon et al., 1988, Bruderer et Bernabe, 2001, Maier
et al., 2000, Sahimi, 1995, 1993) une relation de dépendance entre nombre de Peclet et dispersion des
traceurs. La Figure 1.1 représentant 1’évolution de la dispersion longitudinale en fonction du nombre
de Peclet permet de définir différents régimes de dispersion. Elle utilise le ccefficient de dispersion D,

qui est défini a partir des moments du nuage de traceurs selon 1’équation suivante :
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2
D = lim ld(a )
t—oo 2 dt

ot 0%(x,t) est la variance du nuage de particules (moment d’orde 2) donnée par I’équation suivante :

= Constante (1.4)

o*(w,t) = {(2(t) — (z(1)))*) (1.5)

ol z(t) est la position des particules au temps ¢, et (x(¢)) est la position moyenne des particules au
temps .

Le ccefficient de dispersion D est communément décomposé en deux termes : le ccefficient de
dispersion longitudinale D;, et le ccefficient de dispersion transversale Dp. Ce qui permet de définir
I’évolution du traceur respectivement dans le sens de I’écoulement et perpendiculairement au sens

d’écoulement.
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Dans le cadre de la dispersion classique, deux mécanismes de transport sont a 1I’ceuvre :

— La diffusion moléculaire, provenant du mouvement brownien des particules, est le seul mouve-
ment intervenant en 1’absence d’écoulement. Les particules se déplacent a cause de 1’agitation
moléculaire (autodiffusion en RMN), ou d’un gradient de concentration (loi de Fick, lors de la
dispersion de traceur).

— D’advection, qui provient elle de la vitesse du fluide transportant les traceurs. Les traceurs se
déplacent en suivant le champ de vitesse environnant.

Souvent, ces deux mécanismes agissent conjointement sur la dispersion des particules, le nombre
de Peclet est fondamental pour étudier I’'influence de ces deux types de transport. Le ccefficient de
dispersion D traduit la dispersion du traceur liée a ces deux types de transport, tandis que le ceeffi-
cient de diffusion moléculaire D,, ne traduit que la dispersion liée a la diffusion moléculaire. Tracer
I’évolution de la dispersion en fonction du nombre de Peclet (Pe) permet de distinguer I’'importance
relative des deux mécanismes de transport cités ci-dessus dans la dispersion des traceurs (Figure 1.1).

Ainsi, lorsque Pe < 0.3, la diffusion domine et I’advection est négligeable. Dans ce cas, le cceffi-
cient de dispersion D croit comme le carré du nombre de Peclet D oc Pe? . Le temps de corrélation
7 est alors diffusif et est tel que 7 o< o(%) (Guyon et al., 1988). 7 le temps de corrélation (autrement

appelé temps d’auto corrélation lagrangien) correspondant au temps au dela duquel les variations
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de vitesse du traceur ne sont plus corrélées. On dit aussi que pour un temps supérieur au temps de
corrélation, le traceur perd la mémoire de sa position initiale.

Lorsque 5 < Pe < 300, I’advection devient dominante mais la dispersion n’est pas encore né-
gligeable. Le ccefficient de dispersion D croit en puissance de Peclet D oc Pe”. 3 est définit pour la
dispersion longitudinale comme /3, et pour sa valeur moyenne est de 1.2. S (valeur pour la dispersion
transverse) est en moyenne de 0.9.

Lorsque 300 < Pe < 10°, la diffusion moléculaire devient négligeable devant 1’advection et le
ceefficient de dispersion D croit linéairement par rapport au Peclet D o< Pe. Le temps de corrélation

est convectif et est tel que T o< o(£) (Guyon et al., 1988).

Le nombre de Reynolds (Re) permet de différencier et de caractériser les régimes d’écoulement :
visqueux, laminaire et turbulent. Ce nombre représente le rapport entre les forces d’inerties et les
forces visqueuses, il peut également s’exprimer en fonction du transport de quantité de mouvement.
Dans un écoulement fluide, le transport de quantité de mouvement (donc le déplacement du fluide),
de la méme facon que le transport de matiere, est soumis a deux mécanismes : advection et diffusion
(c-a-d diffusion moléculaire). Le flux advectif de quantité de mouvement est de I’ordre de pv? avec
p la masse volumique du fluide considéré et v une vitesse caractéristique de 1’écoulement. Le flux
diffusif de quantité de mouvement est lui de I’ordre de “ avec 7 la viscosité dynamique du fluide et
L la dimension caractéristique de 1I’écoulement. Le nombre de Reynolds est le rapport entre ces deux

flux :

Re = PVE _ VL (1.6)

avec v la viscosité cinématique du fluide.
Les écoulements en milieu poreux sont principalement des écoulements a faibles nombres de

Reynolds, c’est-a-dire laminaires.

1.1.2 Lois fondamentales d’écoulement et de transport en milieu poreux
Dans cette sous-partie sont présentées les lois fondamentales des écoulements et du transport de
traceur en milieu poreux a I’échelle microscopique.
1.1.2.1 Loi de Fick
La premiere Loi de Fick énonce que le flux diffusif de matiere Jy;¢r,si5 €st proportionnel au
gradient de concentration VC'(z, t), au ceefficient de dispersion D pres :
Jdiffusif(x,t) = —DVC’([B,t) (17)

Ainsi la concentration en solution tend a s’homogénéiser avec le temps écoulé et 1’espace par-

couru. Cette loi est essentielle a la compréhension de la dispersion dans le sens ou elle caractérise
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plus particulierement la diffusion moléculaire. C’est une loi microscopique, donc valable localement,
tout comme les processus de diffusion. Cette loi est exacte uniquement lorsque D) est constant et ne
varie pas en fonction du temps. D est le ccefficient de dispersion total (advection et diffusion pris en

compte).

1.1.2.2 Equation d’Advection-Dispersion

L’ ADE (Advection Dispersion Equation) est fréquemment utilisée dans de nombreux domaines
scientifiques notamment dans 1’étude des écoulements en milieux poreux, sa formulation est la sui-

vante :

@ — ac + Da_2c
ot ox 0x?

ou c est la concentration locale en traceur a la position x au temps ¢, v la vitesse locale du fluide, et D

(1.8)

le coefficient de dispersion.

D’apres cette équation, 1’évolution de la concentration en fonction du temps en tout point de
I’espace étudié résulte des flux advectifs et diffusifs décrits au Paragraphe 1.1.1. Cette formulation
suppose I’existence d’un Volume Elémentaire Représentatif (VER), ¢’est a dire d’un volume de milieu
poreux pour lequel le milieu poreux peut étre considéré comme homogene. Elle suppose aussi un
milieu saturé dans lequel la loi de Fick s’applique. Les variations spatiales de la vitesse au sein du
VER doivent étre négligeables.

La solution de cette équation est une gaussienne, la dispersion décrite par cette équation est quali-
fiée de "normale" et est gaussienne. Dans ce cas, la relation entre écart-type et ceefficient de dispersion

peut s’écrire sous la forme (Guyon et al., 1988, Metzler et Klafter, 2000) :

o = \/2Dosst (1.9)

ou D.¢y le ceefficient de dispersion effective et ¢ le temps.

1.1.2.3 Ecoulement de Poiseuille et dispersion de Taylor

Avant d’étudier la dispersion en milieu poreux proprement dit, la dispersion de fluides dans des
modeles de géométrie simple comme des cylindres a été étudiée, notamment par Taylor (1954), qui a
établi modele local simple de dispersion a partir d’un écoulement de Poiseuille (Poiseuille, 1840a,b)
dans un cylindre de grand rapport d’aspect d << L (d est le diametre du tube et L sa longueur). Ce
modele est fondateur et fréquemment utilisé dans les simulations numériques de dispersion en milieu
poreux. Ces simulations utilisant pour la plupart une représentation simplifiée du milieu poreux sous
forme de canaux reliés entre eux par des pores.

Dans le cas d’un écoulement laminaire (Re << 2000 pour un fluide newtonien), le profil de
vitesse du fluide est parabolique. Le profil parabolique du champ de vitesse nécessite une certaine

longueur pour s’établir, cette longueur d’établissement est notée [p,;s et vaut % Re d. La loi de Poi-
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seuille pour un tube cylindrique, exprimant le débit en fonction du diametre du tube, de sa longueur

et de la différence de pression AP entre les deux extrémités, s’écrit :

=———( (1.10)

Taylor montre, dans le cas d’un écoulement de Poiseuille, que la dispersion radiale est due unique-
ment a la diffusion moléculaire. La dispersion axiale résulte a la fois de la diffusion et de I’advection.

Il en déduit alors une expression du ceefficient de diffusion effectif asymptotique :

Pe?
192D,

Dess = Dp(1 + ) (1.11)

ou Pe, le nombre de Peclet basé sur le diametre du canal d et D,, le ccefficient de diffusion molécu-
laire.
La dispersion de Taylor est établie lorsque d << L et que la longueur du canal est suffisante pour

vérifier ’Equation 1.12. C’est une loi asymptotique.

P@dd

L>> (1.12)

La dispersion du nuage de traceur associée a la dispersion de Taylor et a son établissement sont

représentés schématiquement en Figure 1.2.

L
_‘-—> j
(a) (b) (©) (d)

FIGURE 1.2 — Evolution d’un nuage de traceur dans un écoulement de Poiseuille. (a) profil de Poi-
seuille, (b) concentration initiale de traceur, (c) étalement axial par gradient de vitesse, (d) diffusion
moléculaire radiale. Extrait du Cours sur les écoulement en milieu poreux de M.Nicolas IUSTI 2003.

1.1.3 Mécanismes de dispersion

Il existe, selon Guyon et al. (1988), trois mécanismes de dispersion par advection occurrents en
milieu poreux : la dispersion mécanique, le piégeage et la dispersion en couche limite. Le quatrieme
mécanisme de dispersion est la diffusion moléculaire et n’est pas lié au champ de vitesse.

La dispersion mécanique, correspond a la dispersion due aux hétérogénéités du champ de vitesse.
Les hétérogénéités du champ de vitesse entrainent une dispersion accrue des particules. Ce régime
mécanique est discuté par Guyon et al. (1988) et Koch et Brady (1985). Ce type de dispersion arrive

pour des nombres de Peclet (Pe) élevés. Dans ce cas, le transport advectif est majoritaire par rapport
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au transport diffusif et le ccefficient de dispersion (D) est grand (i.e. ce mécanisme engendre une forte
dispersion) et D o Pe .

Les phénomenes de piégeage (hold-up) correspondent a une « capture »des particules dans le
milieu. Les particules capturées sont par la suite remises ou non en circulation. Ces phénomenes sont
liés a la structure du réseau poreux, et ont lieu dans les cul-de-sac du réseau (Dead-end), par exemple
a cause d’une double porosité ou de zones stagnantes, ou plus généralement dans toutes les zones
ou I’advection est négligeable devant la diffusion moléculaire. Guyon et al. (1988) décrit alors le
ceefficient de dispersion D comme proportionnel au carré du nombre de Peclet : D oc Pe? .

Dans les zones ou 1’advection a plus d’importance que la diffusion, il existe, dans la plupart des
cas, un régime particulier aux parois du milieu poreux, c’est le phénomene de la couche-limite. Cette
couche limite est une lame fluide permettant a la vitesse du fluide de passer continuement de sa valeur
(non nulle) dans les canaux a la valeur zéro sur les parois. C’est une zone ol I’advection et la diffusion
sont en compétition. Guyon et al. (1988) montre que, dans ce cas, D « Peln(Pe) .

La diffusion moléculaire, provenant du mouvement brownien des particules, est le seul mouve-
ment intervenant en 1’absence d’écoulement et a température uniforme et constante. Cette dispersion
est toujours présente, il s’agit en quelque sorte de la dispersion "minimale". Les particules se dé-
placent a cause de 1’agitation moléculaire, ce type de mouvement est fortement li€ a la température
du milieu. La dispersion caractéristique liée a la diffusion moléculaire est traduite par le ccefficient de
diffusion moléculaire D,, et est de type gaussien. En particulier, la moyenne des déplacements dus a
la diffusion moléculaire est nulle.

En milieu poreux la diffusion moléculaire est contrainte par la géométrie de 1’espace poral : le
mouvement des particules est limité par les interfaces solides. Il en résulte un ceefficient de diffusion

moléculaire dit effectif D,,_,, plus faible que le ccefficient de diffusion moléculaire standard D,.

1.2 Dispersion anormale

Dans certains cas, le schéma classique de dispersion ne répond pas de maniere satisfaisante a
la réalité observée. La dispersion peut-tre non gaussienne dans deux cas : soit le régime est pré-
asymptotique (le régime asymptotique n’est pas encore atteint), soit le régime est asymptotique. On
parle de dispersion anormale dans le cas ou le régime asymptotique est atteint. De nombreux auteurs
se sont intéressés aux régimes pré-asymptotiques ainsi qu’aux régimes asymptotiques "anormaux".

On peut en général établir que o2 est proportionnel A une puissance du temps (Metzler et Klafter,
2000) :

o? o t* (1.13)

Larelation 1.13 permet de distinguer différents domaines de dispersion (Guyon et al., 1988, Metz-
ler et Klafter, 2000) comme le montre la Figure 1.3.

Lorsque 0 < a < 1, on parle de régime sous-diffusif, de régime gaussien ou de dispersion normale
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subdiffusion superdiffusiion

1] 1 2

FIGURE 1.3 — Domaines de dispersion et relation avec o2 o t¢ (Metzler et Klafter, 2000).

pour a = 1, de régime super-diffusif pour 1 < a < 2, et de régime balistique pour a > 2.

La dispersion anormale provient principalement (en milieu saturé) de 1’hétérogénéité structurale
du milieu poreux, ce qui influence notamment le champ de vitesse du fluide transportant le traceur.
La forte hétérogénéité structurale d’un milieu poreux peut a priori produire des zones stagnantes ol
les particules sont retardées et des zones d’écoulement préférentiel ou elles sont accélérées. On ex-
plique ainsi 1’apparition de sorties accélérées ou tardives de traceur (observées expérimentalement,
Paragraphe 1.2.1). Cependant, de plus en plus de travaux mettent en évidence la présence de disper-
sion anormale en milieux homogenes saturés (Li et al., 2006, Zhang et Liu, 2007, Levy et Berkowitz,
2003). Hoffman et al. (1996), Oswald et al. (1997) montrent par imagerie RMN que les empilements
homogenes de grains présentent des variations locales de conductivité hydraulique entrainant une
hétérogénéité générant un transport faiblement anormal.

La modélisation du transport anormal présente des enjeux importants et est donc fortement étu-
diée. Parmi les méthodes utilisées, on retrouve les marches aléatoires comprenant les Continuous
Time Random Walk (CTRW) (Berkowitz et Scher, 1997, Berkowitz et al., 2006, Berkowitz, 2002,
Berkowitz et Scher, 2009, Margolin et Berkowitz, 2004, Berkowitz et Scher, 2001, 1998, Levy et
Berkowitz, 2003, Dentz et Tartakovsky, 2006, Scher et al., 2002), les Time Domain Random Walk
(TDRW) de (Bodin et al., 2007, 2003, Banton et al., 1997a,b) et les marches aléatoires en réseau
de pore (Picard et Frey, 2007, Berkowitz et Scher, 1997, Bruderer et Bernabe, 2001, Sahimi et al.,
1986a). Une autre fagon de modéliser le transport anormal utilise les équations aux dérivées frac-
tionnaires (Scalas et al., 2004, Lenormand, 1992, Gorenflo et Mainardi, 2000, Néel et al., 2008,
Krepysheva et al., 2006).

1.2.1 Mise en évidence expérimentale
1.2.1.1 Mise en évidence expérimentale en laboratoire

L’existence d’un régime pré-asymptotique de dispersion a 1’échelle du pore rend difficile la mise
en évidence du transport anormal a 1’échelle du laboratoire. Ainsi, il a ét€ mis en évidence un régime
de dispersion non gaussien a des temps et des échelles de déplacement faibles (Koch et Brady, 1985,

Scheven, 2005). Koch et Brady (1985) observent un transport anormal aux temps courts en lits de
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billes fixées. Le transport macroscopique dans un tel milieu s’est avéré Gaussien dans la limite des
temps longs, la dispersion observée était donc pré-asymptotique. Dans le cas d’un milieu insaturé, Ba-
cri et al. (1990) ont étudié expérimentalement le transport non-gaussien par une méthode acoustique
dans un sable insaturé. Ils concluent que le transport anormal qu’ils observent est uniquement dii aux
effets de taille finie de 1’échantillon : ce dernier est trop petit pour obtenir le régime asymptotique.
Charlaix et al. (1988) étudient la dispersion d’un traceur dans un réseau saturé de capillaires (un
milieu 1 de structure carrée, bien connectée avec des largeurs de canaux aléatoires (courbe supérieure)
et un milieu 2 partiellement connectée et de structure hexagonale). Les résultats expérimentaux du
modele 1 (Figure 1.4 (a)) présentent une dépendance linéaire de D par rapport au nombre de Peclet,
le transport y est donc classique (Fickien); alors que les résultats expérimentaux pour le milieu 2
ne sont pas gaussiens et montrent une relation logarithmique quelque soient les vitesses considérées.
Pour des nombres de Peclet égaux, Charlaix et al. (1988) mettent en évidence le fait que le front de
dispersion est beaucoup plus important dans le milieu hétérogene (partiellement connecté) que dans
le milieu carré (bien connecté). Charlaix et al. (1988) ont mis en évidence le transport anormal dans
un milieu partiellement connecté, donc possédant de fortes hétérogénéités au niveau de son champ de

vitesse.
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FIGURE 1.4 — Variation du ccefficient de dispersion D en fonction du Peclet (Charlaix et al., 1988).
(a) milieu 1. (b) milieu 2.

Cortis et Berkowitz (2004) reprennent les expériences effectuées par Scheidegger (1959). Ces
expériences consistent a étudier le déplacement d’un fluide miscible en milieu poreux de type gres de
Berea, argiles de Aiken, et sable d’Oakley, que ce soit en saturé ou en insaturé. Scheidegger (1959)
obtient des courbes de percées sur les différents échantillons qui sont enticrement saturés par un

traceur non miscible puis lavés. Le traceur est poussé en dehors du gres par le fluide de lavage.
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Scheidegger (1959) effectue la comparaison entre ses mesures expérimentales et les résultats obtenus
par résolution de I’équation d’advection-diffusion (ADE) et conclut a la non représentativité de I’ADE
pour ce type de transport. Cortis et Berkowitz (2004) montrent aussi que I’ADE ne décrit pas de fagcon
satisfaisante la réalité expérimentale et valident leur modele de transport de type Continuous Time
Random Walk (CTRW). Les courbes de percées montrent une persistance du traceur dans le milieu,
ce qui se traduit par des sorties tardives de traceur. Elles montrent aussi une sortie accelérée de traceur
(Figure 1.5).
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FIGURE 1.5 — Courbes de Percées expérimentales sur une colonne de sable et comparaison avec
I’ADE et la CTRW (Cortis et Berkowitz, 2004) (5 est le le flux sortant de traceur). Longueur de la
colonne utilisée 30 cm. Vitesse moyenne du fluide 1.03 cm/s.

Ces sorties retardées de traceur sont une expression du transport anormal et sont clairement mises
en évidence par les résultats rappelés ci-dessus. Toutefois le transport anormal n’est pas seulement
confiné aux sorties tardives mais peut aussi correspondre a des sorties accélérées de traceurs (cadre
noir sur la Figure 1.5). Cortis et Berkowitz (2004) émettent toutefois des réserves sur la faible lon-
gueur des milieux poreux étudiés qui peuvent empécher 1’observation du régime asymptotique de
dispersion.

Fourar et al. (2005) ont publié une série de résultats expérimentaux de suivi de traceur par micro-
scanner aux rayons X, dans des échantillons de diverses roches carbonatées saturées. Ils ont pu cal-
culer le flux de traceur en tout point a tout moment a partir d’une mesure de concentration par micro-
scanner et des équations standard de conservation de la masse.

Les expériences ont montré que le ccefficient de dispersion n’est souvent pas constant et peut
dépendre de I’espace (Figure 1.6). Le fait que le ceefficient de dispersion ne soit pas constant et qu’il
présente une dépendance en espace suggere un transport anormal.

La dispersion non gaussienne a été clairement observée, a 1’échelle du laboratoire, dans des mi-
lieux hétérogenes ou insaturés. Ce type de dispersion a aussi été observé en milieu homogene saturé
(Levy et Berkowitz, 2003, Li et al., 2006, Zhang et Liu, 2007).

A I’échelle du laboratoire, le régime de dispersion non gaussien a été mis en évidence, que ce
soit dans le cadre de la dispersion pré-asymptotique, ou dans le cadre de la dispersion asymptotique.

Il est toutefois difficile de conclure a une réelle observation du transport anormal du fait de faibles



1.2 Dispersion anormale 41

025

e Exporiment 1
—G Exporirmant 2

=
L3

0.as

coelfficlent
=
-

b
o
w

Dimensionless dispersion

o

0.2 0.4 0.6 0.8 1
Dimensionless distance from the Iniot

L=

FIGURE 1.6 — Evolution du ccefficient de dispersion le long d’un échantillon de carbonate (38 mim de
diametre et 80 mm de long) (Fourar ef al., 2005).

longueurs d’échantillons. Il est nécessaire d’obtenir une stabilisation du régime de dispersion avant
de conclure a I’observation d’une dispersion asymptotique anormale. Il est important de noter que
quelques auteurs mettent en doute la possibilité d’observer le régime de dispersion asymptotique et
de mesurer les ccefficients de dispersion effectifs a 1’échelle du laboratoire (Lowe, 1995, Koch et al.,
1998). De fait, ’ensemble des résultats présents dans la littérature (en dehors de Scheven et Sen
(2002)) ne montrent pas clairement I’obtention du régime asymptotique de dispersion, et ce méme

dans des milieux homogenes saturés.

1.2.1.2 Mise en évidence expérimentale in Situ

La mise en évidence du transport anormale a I’échelle du réservoir est moins soumise a caution
du fait des dimensions du domaine d’étude. Benson et al. (2000) travaillent en milieu saturé sur
I’aquifere du Cap Cod dans le Massachusetts (USA). Cet aquifere est composé de sables et de gravier
et est considéré comme homogene. En juillet 1985 a été largué dans cet aquifere 7.6m? de traceur
inerte (du bromure, Br~), I’évolution du nuage de traceur a ensuite été suivie durant plusieurs mois
a I’aide d’un ensemble de piézometres répartis sur 1’aquifere. Les données recueillies ont permis
d’établir des profils de concentration en traceur suivant la distance au point d’injection. Ces résultats
sont présentés dans la Figure 1.7.

Benson et al. (2000) ont comparé les profils de concentration a des gaussiennes. Leurs résultats
(Figure 1.7), montrent clairement I’existence de trainées. Ils expliquent ces trainées par une petit pro-
portion de molécules emportées loin et vite en fonction de la microstructure et d’autres molécules
stagnant, au contraire, dans des zones a tres faible écoulement. Ces résultats suggerent 1’existence du
transport anormal a 1’échelle du réservoir en milieu homogene saturé, en relation avec des hétérogé-
néités de structures a petite échelle.

En milieu insaturé et a 1’échelle du réservoir, Gouze et al. (2008) montrent 1’existence du trans-
port anormal. Gouze et al. (2008) travaillent sur un aquifere insaturé (eau-air), fortement hétérogene a
petite échelle mais homogene a grande échelle. La technique utilisée repose sur un cycle d’injection-

pompage mono-puits. Ces auteurs injectent un pic de traceur (Saumure ou Uranine) puis de I’eau
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FIGURE 1.7 — Profil de concentration expérimental (points) et comparaison avec des profil obtenus
par simulation numérique (lignes continues) (Benson et al., 2000) : aquiféere de sable et gravier tres
hétérogene, traceur passif. a = 2 correspond a une gaussienne.

pour disperser le traceur, stoppent 1’injection, attendent un temps fixé la dispersion du traceur puis
pompent. On mesure alors la variation de la concentration en traceur au cours du pompage, ce qui
correspond a une courbe de percée. Gouze et al. (2008) montrent que, quelque soit le traceur utilisé,
les courbes de percées font apparaitre des trainées (Figure 1.8). Ce qui est cohérent avec le fait qu’une
partie du traceur diffuse dans des zones ou le fluide est immobile et y reste piégé. Les courbes nette-

ment non gaussiennes suggerent un transport anormal a I’échelle du réservoir en milieu partiellement

saturé.
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FIGURE 1.8 — Courbes de percées pour un traceur Saumure par cycle injection-pompage en puits
unique (Gouze et al., 2008) : Réservoir homogene a grande échelle et tres hétérogene a petite échelle.
Tpush correspondant au temps d’injection de fluide non tracant apres 1’injection du traceur. L’ abscisse
des graphique correspond a la durée du pompage. On observe 1’évolution de la concentration en
traceur dans le fluide sortant en fonction de la durée du pompage.

1.2.1.3 Conclusion sur la mise en évidence expérimentale du transport anormal

Le transport anormal a été mis en évidence a I’échelle du réservoir, en milieu saturé et insaturé,

homogene et hétérogene ; par des courbes de percées ou des profils de concentration non gaussiens et
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des ccefficients de dispersion non linéaires par rapport au temps et a 1I’espace.

La mise en évidence du transport anormale a 1’échelle du laboratoire a, pour I’instant, toujours
été sujette a caution. La dispersion anormale se confond en effet souvent avec la dispersion pré-
asymptotique du fait de la taille des échantillons. Les expériences classiques de traceur ne permettent
pas d’observer efficacement la dispersion pré-asymptotique a 1’échelle du pore, celle-ci étant cachée
par les effets d’injections. La RMN permet une mesure locale de la dispersion qui n’est pas soumise
aux effets d’entrée. Du point de vue de la RMN, quelques auteurs ont essayé de quantifier le passage
entre dispersion pré-asymptotique et dispersion asymptotique afin de pouvoir conclure définitivement
a I’observation du régime asymptotique anormale a I’échelle du laboratoire. Les criteres de transition

obtenus font I’objet du paragraphe suivant.

1.3 Dispersion pré-asymptotique : problématique RMN

La mise en évidence du régime pré-asymptotique ayant déja été présentée, ce paragraphe traite des
criteres permettant de définir I’obtention du régime asymptotique dans les conditions d’écoulement
compatibles avec les mesures par RMN. Alors que la dispersion pré-asymptotique lors d’expériences
classiques de tracage est dominée par les effets d’injection de traceur en entrée de colonne, la RMN
permet d’étudier la dispersion locale en s’affranchissant des effets d’entrée (lorsque la zone étudiée
est suffisamment petite devant la longueur du milieu poreux).

La dispersion pré-asymptotique est un régime de dispersion non gaussien transitoire se produisant
aux temps courts, comme il I’a brievement été montré au Paragraphe 1.2.1. Ce régime correspond
au temps que les particules de traceur mettent a échantillonner 1’ensemble des vitesses de déplace-
ments présentes dans le milieu poreux (Lebon ef al., 1996, 1997). La transition entre régime pré-
asymptotique et régime asymptotique a surtout été étudié par RMN, cette méthode permettant une
mesure locale de distributions de vitesses ou de déplacement dans un milieu poreux en fonction du
temps (cf. chapitres 2 et 3).

Scheven et Sen (2002) montrent que le régime asymptotique gaussien est atteint, en milieu saturé,
dans un milieu composé de billes de verre de diametres de 152 + 12 ou 215 £ 15 pm, lorsque le
déplacement moyen des molécules d’eau (£) est supérieur a dix fois la taille de grains dg et que la

longueur de déplacement due a la diffusion Lp = +/2D,,,t est supérieur a 0.3 fois la taille de grains :

(&) > 10dg
Lp > Ogdg

(1.14)

ou D,, est le ccefficient de diffusion moléculaire de 1I’eau dans I’eau et ¢ le temps d’observation durant
lequel la RMN mesure le déplacement des molécules d’eau.
Une des caractéristiques du régime asymptotique gaussien de dispersion est que le déplacement

des molécules est indépendant de leurs déplacements passés, ce qui se traduit par une fonction de
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corrélation de vitesse nulle. Khrapitchev (2003) mesurent la fonction de corrélation de vitesse par
RMN dans un empilement de spheres de 500 pm dans une cellule de 10 mm de diametre, et montrent
que cette fonction s’annule pour de grands temps. L’annulation de celle-ci est caractéristique du ré-
gime de dispersion gaussien et permet donc d’établir clairement 1’obtention du régime de dispersion
asymptotique normal. Ce type de mesure n’est toutefois pas facile a réaliser, elle doit étre réalisée sur

des écoulements a grands nombres de peclet (> 10%).

1.4 Conclusion

Ce chapitre a présenté les grands principes de la dispersion classique en milieu poreux, notamment
le nombre de Peclet dont on a vu qu’il pouvait servir a décrire de maniere universelle le ceefficient
de dispersion pour les différentes vitesses d’écoulement. L’étude de la dispersion dans un cylindre,
a travers la loi de Poiseuille définissant le profil des vitesses et de Taylor décrivant la dispersion
d’un nuage de traceur au cours du temps, est utile pour comprendre la dispersion dans les milieux
poreux. Dans le cas simple d’une dispersion de traceur dans un écoulement dans un cylindre, Taylor
(1954) montre que le régime gaussien classique de dispersion est un régime asymptotique nécessitant
une certaine longueur d’établissement. Il met en évidence un régime de dispersion pré-asymptotique
et une transition vers le régime asymptotique gaussien. De nombreux auteurs mettent en évidence
un phénomene identique dans le cas de milieux poreux. La dispersion classique gaussienne met un
certain temps a s’établir, elle est donc appellée asymptotique et il existe un régime de dispersion
pré-asymptotique non gaussien.

L’ étude approfondie de la dispersion en milieu poreux a permis de montrer que celle-ci est régie
par différents mécanismes li€s soit au champ de vitesse soit a la diffusion moléculaire. Ces méca-
nismes sont concomitants, mais leurs influences relatives varient en fonction du nombre de Peclet.
La connaissance et la compréhension de ces mécanismes est essentielle a la compréhension de la
dispersion en milieu poreux.

Nonobstant I’importance de la dispersion classique, de nombreux auteurs ont mis en évidence
des dispersions anormales, notamment en milieux poreux hétérogenes ou insaturés, et ce, a toutes
les échelles d’observation. Néanmoins, la mise en évidence de la dispersion anormale a I’échelle du
laboratoire reste souvent sujette a caution du fait de la difficulté d’observer un régime de dispersion
asymptotique. Les conditions expérimentales restreignent en effet souvent 1I’étude de la dispersion a
celle du régime pré-asymptotique.

La transition entre régime pré-asymptotique et asymptotique, si elle est connue, n’as pas permis
de dégager des criteres chiffrés clairs et universels. Un des criteres les plus efficaces serait de mesurer
la fonction de corrélation des vitesses, le régime asymptotique gaussien étant caractérisé par une perte
de corrélation des vitesses, ce critere est universel et efficace. La fonction de corrélation des vitesses
dans un milieu poreux est toutefois difficile a obtenir, en particulier pour des milieux poreux peu
perméables. Des auteurs comme Lebon et al. (1997) et Scheven et Sen (2002) ont essayés de définir

des criteres d’établissement du régime asymptotique du point de vue de la RMN (mesure locale de la
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dispersion des molécules d’eau pour un temps donné) pour des empilements de spheres ou de sable a
partir de valeurs facilement mesurables comme la vitesse moyenne, la taille des grains, ou le ceefficient
de diffusion moléculaire. Les criteres de Scheven et Sen (2002) prenant en compte I’ensemble de ces
criteres semblent mieux a méme de quantifier la transition entre régime pré-asymptotique et régime

asymptotique.
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La résonance magnétique nucléaire (RMN) se base sur une des propriétés quantiques des atomes,
le moment de spin, qui correspond a un moment cinétique du noyau. Certains atomes possedent un
spin non nul, propriété qui va étre exploitée dans les mesures par RMN. La RMN utilisée dans le
cadre de ce travail se base sur le noyau d’hydrogene de la molécule d’eau, que 1’on appelle proton.
Celui-ci a pour nombre de spin 1/2 et posséde un moment dipolaire magnétique, qui est la principale
manifestation physique du spin.

La mesure RMN consiste a plonger un ensemble de spins dans un champ statique go, ce qui a
pour effet de créer, a I’équilibre, une aimantation macroscopique de I’échantillon, colinéaire a By.La
détection de cette aimantation tres faible n’est possible qu’en utilisant une technique de résonance, qui
consiste a injecter de 1’énergie a une fréquence particuliere, la fréquence de Larmor Wy gmor = 750.
Le ceefficient v est le moment gyromagnétique du noyau considéré (Pour le noyau d’hydrogene il est
de 26.75 107 rad. T—1.s71).

[’aimantation macroscopique résultante peut ensuite étre manipulée et en particulier codée spa-
tialement pour détecter des variations de positions ou faire des images.

Seuls les éléments nécessaires a la compréhension des séquences RMN utilisées pour I’ obtention

des propagateurs, des porosités et des saturations sont présentées bricvement dans ce chapitre : il s’agit
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du basculement de I’aimantation et des impulsions radio-fréquence, des phénomenes de relaxation,

des impulsions de gradients de champ, et enfin, du codage spatial de 1’aimantation.

2.1 Evolution de I’aimantation et pulses radio-fréquence

2.1.1 Basculement de I’aimantation

Dans I’approche classique des équations de Bloch, les impulsions radio-fréquence permettent de
basculer I’aimantation dans des directions autres que la direction de go (Figure 2.1).

Dans le référentiel du laboratoire R ((Z, 7, Z) avec Z orienté selon éo), une impulsion radio-
fréquence By, oscillant 2 la pulsation de Larmor J, (Paragraphe 2.1.2), fait précesser I’aimantation
macroscopique M 2 une pulsation Wrp = 7§ rr. L'évolution de 1’aimantation M vérifie 1’Equation
2.1:

dM L
R

Oflé: §0+§RF~

Dans le référentiel R tournant a la vitesse ¢ autour de B, 1’évolution de 1’aimantation devient :

dM dM _—_—
(ﬁ) :<ﬁ> MG
Rr R

Dans le cas des impulsions radio-fréquence RMN, on se place a la condition de résonance & = &j.

M A (@ — &) — D] (2.2)

Le mouvement de précession de I’aimantation M se fait alors uniquement autour de éo a la pulsation
Wrr = YBrr.
Lors d’une impulsion radio-fréquence d’amplitude Brp, et de durée T', I’angle de rotation de M,

a, est relié aux parametres du pulse RF' par la formule suivante :

a = ’VBRFOT (23)

FIGURE 2.1 — Les pulses radiofréquence permettent
de faire varier 1’orientation de 1’aimantation macrosco-
pique dans le référentiel du laboratoire.

— a.Al’équilibre, I’aimantation M est colinéaire a éo.

— b . Lors de I'impulsion radio-fréquence, 1’aimanta-
tion bascule en fonction de la durée de 1I’'impulsion,
au temps ¢, le basculement est de 7§ RrEt.

— ¢ et d correspondent a des durées d’impulsion per-
mettant d’obtenir des angles de rotation de 7 et 7.
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Tant qu’il subsiste une aimantation tranverse, il est possible de coder les déplacements des porteurs
de spin. Ce point sera développé au Paragraphe 2.3, une fois que nous aurons vu comment basculer
I’aimantation macroscopique afin, justement, de pouvoir détecter 1’influence de ces mouvements sur
la précession.

Les séquences RMN commencent classiquement avec une impulsion radio-fréquence d’angle %i
permettant de basculer I’aimantation M dans le plan transverse. Ce pulse est utilisé car il génere un
signal maximal.

Kimmich (1997) montre que 1’évolution de 1’aimantation M () dans le référentiel tournant Ry
apres un tel pulse est un signal complexe et est relié au déphasage au cours du temps, uniforme dans

I’espace, de I’aimantation des spins ¢(¢) :

M(t) = M, + iM, = Myexp (—i¢(t)) (2.4)

2.1.2 Types d’impulsions radio-fréquence

Il existe deux principaux types d’impulsions radio-fréquence, les pulses courts (Hard pulses) et

les pulses longs (Soft pulses).

Pulses courts : Le pulse court est un pulse de forte puissance. Sa pulsation doit €tre la plus proche
possible de celle de Larmor. Son enveloppe est carrée mais non contrélée car dépendante des carac-

téristiques de 1’appareil utilisé. Ces pulses agissent sur tous les spins présents dans le systeme.

B(t) Enveloppe du pulse
A
2Bgr |

FIGURE 2.2 — Génération d’un pulse radio-fréquence court d’enveloppe carrée non contrdlée.

Le pulse court est défini par sa durée 7', son amplitude Brp et sa phase . Du point de vue
expérimental, 1I’amplificateur radio-fréquence qui génere les pulses radio-fréquence a besoin d’un
certain temps pour atteindre 1I’amplitude maximale Brp,. Ce temps de montée définit I’enveloppe du
pulse court et son potentiel de rotation de 1’aimantation.

On trouve deux principaux types de pulses courts :

— Les pulses basculant M d’un angle /2 (cf. Figure 2.1.c). La durée de ces pulses est de T' =

7/(2vBrr,)-

— Les pulses basculant ’aimantation d’un angle 7 (cf. Figure 2.1.d). Leur durée est de T =

7/(YBrr,)-
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La durée des pulses radio-fréquence de type 7 /2 et 7 est relativement courte (Hard pulses), de

I’ordre de quelques microsecondes.

Pulses longs : Les pulses longs ou soft pulses, sont des impulsions radio-fréquence donc 1’enve-
loppe n’est pas carrée et est controlée dans le but de sélectionner une bande de fréquence, et dont la
durée est de I’ordre de la dizaine a la centaine de milliseconde. Contrairement aux pulses court qui uti-
lisent des champs B rr €levés (et donc, ont des durées courtes), les pulses longs utilisent des champs
Brr plus faibles. De maniere grossiere, on estime que Brp influence les spins sur la gamme de fré-
quence de résonance AW = i%g rr de la fréquence de résonance exacte. Si I’on reprend I’exemple
donné par Freeman (1997), un pulse long 7/2 de 10 ms a une largeur effective en terme de fréquence
A& de £25 H z, alors qu’un pulse court /2 de 10 ps a une largeur effective de £25 kH z. Ce type
de pulse bascule I’aimantation plus lentement que les pulses durs, ce qui entraine 1’augmentation de

la durée du pulse.

Brr(t) = sin(wot) x B(t)

'H(

Sl 4

FIGURE 2.3 — Exemple d’enveloppe de pulse long.

La forme de cette enveloppe est le produit d’un sinus haute fréquence (Wy = Wrarmor) €t d’une forme
B(t) = sinc(42).

2.2 Phénomenes de relaxation

Dans le cas d’un systeme de spins, le mouvement de précession de 1I’aimantation a Wéo n’est pas
parfait. Les interactions dipolaires dans le systeme entrainent 1’évolution progressive de 1’aimantation
dans le repére du laboratoire R ((Z, ¢/, Z) et Z orienté selon BO) L’ évolution de I’aimantation, dans le
cas d’un systeme non soumis a la diffusion ou a ’advection, est décrite par 1’équation de Bloch
(Bloch, 1946, Bloch et al., 1946) :

dM M,. M M, — M,
) =AMABy - St vy 20 2.5
(dt) i By Mo Mg M~ ¥, 23

L’équation de Bloch peut aussi étre exprimée sous la forme d’un systeme d’équation dans le repere

tournant R :
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— —

dM, M,
-2 2.6
dt T, 26
dM, M,
- 2.7
dt T, 7
dM. M. — M,
- =0 2.8
dt T 5

Dans ces équation sont définis les temps de relaxation 7} (longitudinal) et 75 (transversal), qui sont
caractéristiques du retour a 1’équilibre de 1’aimantation dans les directions longitudinales et transver-
sales.

L’aimantation macroscopique M se décompose en une composante longitudinale M, I (M, | = M.,)
et une composante transversale M 1 ( M = Mm + ]\ny). L évolution de M, | et M | lors du retour a
I’équilibre, et les liens avec 1’équation de Bloch et les temps de relaxation 77 et T, sont décrits dans

la Figure 2.4.

A A

FIGURE 2.4 — Retour spontané de I’aimantation a 1’équilibre. 77 correspond au temps de retour a
I’équilibre (temps de relaxation) de I’aimantation M. T5 et T5* correspondent aux temps de relaxation

dCML.

Lorsqu’initialement 1’aimantation est basculée dans le plan transverse, on peut observer le retour
a I’équilibre de M en fonction du temps a travers 1’évolution de M, | et M,.
Plusieurs phénomenes influencent le retour a 1I’équilibre de I’aimantation macroscopique :
— La relaxation spin-réseau
Le temps de relaxation 7} est associé a la relaxation spin-réseau. Elle traduit la tendance des
spins a retourner vers les populations d’équilibre sur les deux niveaux d’énergie +1/2 et —1/2.

Ce qui correspond a un retour de M, | vers la valeur d’€équilibre M, o> C€ retour se faisant suivant
t
T
forme d’échange de chaleur. Le temps 77 est caractéristique du milieu (environ 3s pour de I’eau
libre).

— La relaxation spin-spin

une courbe en (1 — 2exp (— >> La perte d’énergie associée a cette relaxation se fait sous



52 Rappels de RMN

Les interactions spin-spin engendrent une défocalisation des spins qui va progressivement an-
nihiler I’aimantation transversale M 1, ce suivant une courbe en exp <—%2> Cette relaxation
n’est pas liée a une perte d’énergie mais a une augmentation de 1’entropie du systeme. Elle est
caractéristique du milieu et est d’autant plus rapide que le milieu favorise les interactions entre
spins. Le temps 75 est inférieur ou égal au temps 7.

— La relaxation due a ’'inhomogénéité de g()
Le temps de relaxation 75% provient lui de I’inhomogénéité du champ statique qu. cette inho-
mogénéité entraine des variations locales de précession des spins et donc la disparition progres-
sive de I’aimantation transversale M | . Cette relaxation dépend donc de I’appareil utilisé. Sur
I’imageur DRX 20MHZ, T5x* est de I’ordre de quelques millisecondes.

Les temps de relaxation 7} et 75 caractérisent le milieu et son environnement. Ils sont dépendants

de la température, de la valeur de la pulsation de Larmor (donc de EO) ainsi que de la présence

d’especes paramagnétiques pouvant intéragir avec les protons de 1’eau.

En milieu poreux, les interactions spin-réseaux et spin-spin sont augmentées, la relaxation est
accentuée par la présence de solide, ce qui augmente les interactions entre les spins et la matrice du

milieu poreux. Les temps de relaxation sont d’autant plus courts que la taille des pores est petite.

2.3 Codage spatial de I’aimantation

La RMN permet de coder la position des porteurs de spins, mais aussi de sélectionner spatialement
les spins a exciter, donc 1’endroit de 1’échantillon ou les mesures sont faites. Le codage s’effectue par
I’intermédiaire de gradients de champ magnétique.

Les gradients de champ magnétique peuvent-Etre considérés comme des inhomogénéités spatiales
controlées du champ magnétique. Si I’on considere 1’application d’un gradient de champ magné-
tique ¢ dans le systéme de spins soumis au champ magnétique B, dans le référentiel du laboratoire

((Z, 7, Z) avec Z orienté selon Boy) le champ magnétique résultant s’écrit :

B=DBy+§jr (2.9)

ou 7~ est le vecteur position et g est orienté suivant , 1/, ou Z.

Ainsi, selon I’Equation 2.9, le champ magnétique varie en fonction de la position dans 1’espace
considéré. Les spins sont donc soumis a un champ spatialement inhomogene. La vitesse de précession
des spins change et devient fonction de leur position dans 1’espace : & = —75. L’application d’un
gradient de champ de durée § entraine donc un déphasage de 1’aimantation des spins en fonction de
leur position dans I’espace : ¢z = y0g.7.

L’enchainement de gradients et de pulses radio-fréquence permet de coder le déplacement des
spins, de sélectionner une partie des spins présents dans un échantillon (sélection de tranche), ou de

coder la position des spins et de mesurer leur densité spatiale.
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2.3.1 Codage des déplacements des spins

La mesure des déplacements par RMN est rendue possible par le codage de la position des spins
a un instant donné. Cette mesure des déplacement est liée a 1’expression du changement de phase
de I’aimantation généré par le systeme impulsion radio-fréquence / gradient de champ magnétique

(Stapf et Han, 2006). Ce changement de phase ¢ est propre a 1’aimantation située en 7 au temps ¢ :

Bty = /5 B(t).F(t)dt = /5 V(). F(t)dt (2.10)

Les mesures de déplacement en RMN sont classiquement effectuées a 1’aide de la séquence d’écho
de Hahn 1égerement modifiée (Figure 2.5) (Carr et Purcell, 1954, Price, 1997).

Le premier gradient code la position initiale au temps ¢1, tandis que le deuxieme gradient décode la
position finale des spins au temps t1+ta, t A est le temps d’observation, c-a-d la durée sur laquelle sont
mesurés les déplacements. Le premier pulse 7/2 bascule I’aimantation a 1’équilibre M, dans le plan
transversal. Au temps ¢; est appliqué un gradient d’amplitude ||7|| et de durée 0. Lors de Iapplication

de ce premier gradient, I’aimantation a la position 7" subit un changement de phase de ¢(» = v0g.7".

L’impulsion radio-fréquence 7 inverse I’aimantation, le déphasage devient alors ¢(x = —vdg.7. Le
second gradient, opposé au premier engendre lui un déphasage de ¢y = vdg.7".
w2, T, gradient

pulse Acquisition
pulse P
<l = .
P |8 /I | L
W) | i .;;'J-
i

FIGURE 2.5 — Séquence d’écho de spin a gra-
dients de champ pulsés (PFGSE). C’est une sé-
quence simple de mesure des déplacements des
spins. D’apres Price (1997) (A = ta, le temps
d’observation).
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Ainsi le déphasage de 1’aimantation durant £ (Barberon, 2001, Stapf et Han, 2006, Price, 1997)
est définit par :

Bisn) = 1097 =7

) @2.11)
= —2nq.R
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oug=Lget R=7 —7

Dans les séquences utilisées sur I’imageur, un stockage de 1’aimantation selon z" durant le temps
d’observation ¢ est pratiqué, ce qui se fait en séparant le pulse 7 en deux pulses 7 /2 (Figure 2.6). Ce
stockage en 2’ permet de rendre 1I’aimantation non réactive a la relaxation 75 durant une partie de ta,

et donc de pouvoir augmenter les temps d’observation.

/2 /2 /2

Relaxation T, Relaxation T; g Relaxation T,
pas d'effet ,
de champ Echo

- 1A

t; ta 6

FIGURE 2.6 — Le passage de la séquence simple a la séquence avec stockage en 2'se fait en séparant le
pulse 7 en deux pulses 7/2, ce qui permet de ne pas accumuler de déphasages dans le plan transverse,
donc de pouvoir utiliser des temps d’observation longs.

In fine, le déphasage de 1’aimantation des spins durant ¢ reste le méme (Equation 2.11), et I’on
peut définir le signal comme fonction de gzﬁ( i) OU de ¢ intégrés sur le volume de mesure (Kimmich,
1997, Cotts et al., 1989) (cf. Paragraphe 2.1.1) :

E(q,ta) = (exp (i¢7,,))) = (exp (—27iq.R)) (2.12)

ol, R =7 — 7 7la position a ¢t = t; du spin considéré et 77’ sa position a t = 5, () est la moyenne
sur le volume de mesure.

L équation de Bloch (Equation 2.5) ne prend en compte ni I’influence de la diffusion, ni I’in-
fluence de I’advection sur I’évolution de I’aimantation au cours du temps. Torrey (1956) puis Stejskal
et Tanner (1965) généralisent 1’équation de Bloch dans le cas d’un systeme de spins subissant une

diffusion moléculaire (de ccefficient D) et une advection par un champ de vitesse v':

OM -~ M@+ M,y M.
(W):'YM/\BO_ =

_ M S L L
%2+ DAM — M (V%) — (.V)M (2.13)
T Ty
La résolution de cette équation de Bloch-Torrey-Stejskal dans le cas général (mouvement advectif
et diffusif) pour le cas d’une séquence telle que celle présentée Figure 2.5, montre que I’on peut relier
le signal RMN E(7, ta) dans I'Equation 2.12 au propagateur des déplacements P(R, t) par la relation

2.14, dont la démonstration complete peut-étre trouvée dans la these de Javelot (1994).
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E(§ta) = / P(R,ta) expli2n@.R] dR exp [~t/T(12)] (2.14)

Dans cette équation, le propagateur est la densité de probabilité du déplacement R. De plus,
—t/Th2 = —7/T> + In(1 — exp(=A"/T1)(1 — exp(—7/T3))), T et A’ sont définis au Chapitre 3,
Paragraphe 3.2. La décroissance exponentielle en [—¢/T(; 5)] montre I'intérét d’effectuer un stockage
en Z, mais explique aussi I’impossibilité de mesurer les signaux RMN pour des temps d’observation
trop grands.

Le propagateur des déplacements P( é, t) est la transformée de Fourier inverse du signal RMN. Ce
propagateur P (ﬁ, ta) correspond a la distribution des déplacements,et plus précisément a la densité
de probabilité qu’un spin a la position 7 au temps ¢; arrive a la position " au temps 5.

Il a de plus été montré que, dans le cas ou le propagateur est gaussien, la relation entre le signal
RMN FE(q,ta) et le ceefficient de dispersion D est la suivante (Carr et Purcell, 1954, Stejskal et
Tanner, 1965) :

E(§,ta) = exp(—=720°3*Dtn) (2.15)

la transformée de Fourier analytique du signal RMN (Equation 2.14) est alors connue, et le pro-

pagateur s’écrit sous la forme (Carr et Purcell, 1954, Price, 1997) :

[>2
P(R,ta) = (4nDtp) "3/ exp (— 42)'%) (2.16)

La pente de In(E(q,ta)) exprimé en fonction de ¢*ta = v25%g%ta est égale au ccefficient de
dispersion D. Dans le cas ou il n’y a pas d’écoulement, le ccefficient de dispersion mesuré correspond

au ccefficient de diffusion moléculaire D,,,.

2.3.2 Sélection de tranche

La sélection de tranche s’effectue en superposant une impulsion radio-fréquence longue de largeur
spectrale Aw centrée en wy, d’amplitude By, et de durée T, avec un gradient de champ magnétique
d’amplitude g (Figure 2.7).

L’application d’un gradient de champ magnétique induit une variation spatiale de la fréquence
de précession w des spins suivant la relation w = y(gz + By). Le pulse radio-fréquence excite les
spins dont la fréquence de précession w appartient a la largeur spectrale du pulse Aw, grossierement
Aw = £5-Bprp. Le pulse long a une largeur spectrale Aw faible comparé a un pulse court (cf.
partie 2.1.2). Ainsi, lors de I’application conjointe d’un gradient de champ magnétique g et d’un
pulse radio-fréquence long B;;; r, les spins excités sont sélectionnés en fonction de leur position dans
I’échantillon ; et comme wy = y(gz¢ + By), la partie du milieu sélectionnée est centrée sur z et de
largeur Az = %. Ce résultat a ét€ démontré par Barberon (2001) a partir de I’équation de Bloch
(Equation 2.5).
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(a) Séquence de sélection de tranche lors  (b) Relation entre bande passante fré-
d’un pulse radio-fréquence 3 quentielle du pulse long et largeur de
la sélection

FIGURE 2.7 — Séquence de sélection de tranche lors d’un pulse radio-fréquence 7. Le premier gra-
dient, d’amplitude g, est sélectif. Tandis que le deuxieme sert a rephaser les spins apres le bascu-
lement de 1’aimantation de /2, il est appelé gradient de rephasage. La fenétre spectrale du pulse
radio-fréquence Aw est centrée sur wy. L’application d’un gradient de champ magnétique lors d’un
pulse radio-fréquence change la fréquence de précession w en suivant la relation w = ~y(gz + By). Si
un gradient de champ magnétique d’amplitude g est appliqué durant le pulse radio-fréquence, alors

wo = (920 + By), ce qui revient a sélectionner une tranche centrée en z, et de largeur Az = %.

La forme de I’enveloppe du pulse radio-fréquence long détermine la forme de la sélection de
tranche.
Nous avons vu comment mesure le propagateur (c-a-d la densité de probabilité des déplacements).

La RMN permet aussi de mesurer la densité des positions des porteurs de spins.

2.3.3 Profil de densité des spins

La RMN permet de coder la position des spins dans I’échantillon a un instant fixé et de remonter
a leur densité spatiale selon la direction de I’espace dans laquelle sont appliqués les gradients. La
séquence qui mesure cette densité spatiale (Kimmich, 1997, Callaghan, 1991) est présentée Figure
2.8.

/2
" Echo
— | ™
21 21
G1 G2

FIGURE 2.8 — Séquence RMN de mesure du profil.

Il a été montré (Kimmich, 1997, Callaghan, 1991) que le signal Sz (¢) engendré par cette séquence

est:

S.(t) = /p(z) exp|—2miz(kge(t) — ka1)]dz (2.17)
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ou kqp = % [ gi(t)dt et kga = % [ g2(t)dt . Sz(t) permet de remonter a la densité spatiale des

spins, c’est a dire d’eau, dans 1’échantillon selon la direction z (p(z)) par une transformée de Fourier.

2.4 Conclusion

La RMN bas-champ repose sur les propriétés des spins des atomes d’hydrogene présents dans
la molécule d’eau. Ces spins sont manipulés a I’aide d’impulsions radio-fréquence et de gradients
de champ magnétiques. La RMN permet de sélectionner une partie de 1’échantillon dans laquelle
seront faites les mesures. Elle peut aussi renseigner sur la densité spatiale des spins, ce qui permettra
d’obtenir la porosité et la saturation d’un échantillon, ainsi que la densité d’un traceur. Des séquences
RMN spécifiques permettent de mesurer les distributions de déplacements et de vitesses dans les
échantillons, ainsi que le ccefficient de diffusion moléculaire. Les méthodes expérimentales utilisant

la théorie des mesures RMN rappelée dans ce chapitre, seront présentées dans le chapitre suivant.
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Un certain nombre de méthodes expérimentales propres a la RMN conduisent a des informations
aussi variées que les distributions de vitesses ou les profils de porosité et de saturation d’un échan-
tillon. La théorie des mesures RMN a été rappelée au Chapitre 2. La mesure par RMN des distributions
de vitesses se base sur des sequences codant le déplacement des molécules d’eau. La mesure de la
densité spatiale des spins donne acces a la porosité ou a la saturation de 1’échantillon. Les mesures
par RMN permettent de plus d’étudier de maniere classique (expériences de traceur) la dispersion en

milieu poreux.
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Les méthodes expérimentales déja présentes sur les anciens appareils RMN ont dii étre réadaptées
pour un nouvel Imageur DRX 20 M H z récemment acquis par le département Pétrophysique d’IF-
PEN. Cet imageur permet, a la différence des autres appareils, de mesurer un signal RMN dans les
trois directions de I’espace. Il possede par ailleurs un rapport signal sur bruit excellent et montre des
échos de tres bonne qualité. L atténuation maximale du signal RMN dans des conditions optimales
est de deux décades. Suite a ce changement d’appareil, il a fallu mettre en place un certain nombre de
stratégies pour pouvoir effectuer les mesures RMN sur les nouvelles cellules, comme la sélection de
tranche, ou la co-injection eau-huile.

Dans cette partie sont décrites I’ensemble des méthodes expérimentales utilisées ou mises en place
durant la these dans le laboratoire RMN du département Pétrophysique : la méthode de mesure de la
porosité et de la saturation d’un échantillon, les séquences RMN de vélocimétrie, et la tranche utilisée
dont les réglages sont présentés dans 1’Annexe B, le traitement du signal RMN, puis les montages
expérimentaux utilisés (cellules, milieux poreux, fluides, pompes), I’installation de I’insaturation eau-

huile par co-injection et enfin les expériences locales de traceur de Deutérium par suivi RMN.

3.1 Mesure de la porosité et de la saturation

La RMN permet de mesurer la porosité de maniere locale de deux facons différentes : en mesurant

un profil de porosité, ou en mesurant une valeur moyenne dans un volume connu.

3.1.1 Mesure du profil de porosité ou de saturation

La RMN permet de mesurer la densité spatiale des spins dans un échantillon (ou une tranche de
1’échantillon) selon une direction (cf. Paragraphe 2.3.3 et Equation 2.17) (Fleury et Azancheev, 2006).
Le rapport d’amplitude du profil d’un échantillon référence (mémes dimensions que 1’échantillon
étudié mais contenant uniquement de 1’eau) et du profil de I’échantillon saturé donne la porosité de
I’échantillon (Figure 3.1).

Dans I’expérience présentée Figure 3.1, le témoin est un tube a fond plat de 24 mm de diametre
rempli d’eau sur une hauteur de 3.2 cm. L’échantillon qui lui est comparé est un empilement de grains
de SiC de taille de grains 150 pm. Cet empilement a été effectué dans un cellule identique a celle du
témoin, sur une hauteur de 3 cm. La mesure de la porosité montre que le milieu est faiblement tassé,
sa porosité est d’environ 50 %. Ce faible tassement est dii au fait que 1’échantillon a été empilé dans
de I’eau. Les empilements en cellules sont moins poreux car empilés a sec et fortement tassés par
vibration. On peut observer la présence d’un surnageant sur I’empilement, correspondant au pic de
porosité de I’empilement.

La mesure de la densité spatiale des spins dans un échantillon permet aussi, en comparant le
profil d’un échantillon saturé et le profil du méme échantillon désaturé, d’obtenir la saturation de

I’échantillon désaturé. Dans le cas d’un mélange d’eau avec un autre fluide non miscible, la méme
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- — —Référence
—— Empilement de grains
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0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
Porosité

FIGURE 3.1 — Mesure de la porosité d’un empilement de grains de taille 150 pum. Le témoin cor-
respond a la porosité d’un tube de 3 c¢m de diametre rempli d’une hauteur d’eau de 3 em (100 %).
L’empilement de grains a les mémes dimensions que le témoin et est préparé dans un tube identique.
La porosité de ’empilement de grains est d’environ 50 %, le tassement gravitaire de 1’empilement a
entrainé la formation d’un surnageant que 1’on observe sur le profil de porosité.

séquence RMN permet d’obtenir les saturations des deux fluides dans I’échantillon (Fleury et Azan-
cheev, 2006).

3.1.2 Mesure de la valeur moyenne de la porosité ou de la saturation dans une

tranche

La RMN permet aussi de mesurer une porosité moyenne dans un échantillon ou dans une tranche.
La mesure de la porosité moyenne s’effectue a 1’aide d’une séquence FID (Free Induction Decay)
simple présentée Figure 3.2. Cette séquence, en basculant et focalisant les spins transversalement au
champ §0 génere une aimantation macroscopique M des spins selon I’axe de B rr (Farrar et Becker,
1971), et I’amplitude M du signal RMN mesuré a un temps donné est directement liée au nombre de

porteurs de spins présents dans la tranche excitée.

/2

b e
Gradient de

sélection
\/ \ Gradient de

rephasage

FIGURE 3.2 — Séquence FID avec pulse long sélectif : M (t) est I’évolution de I’amplitude de 1’ai-
mantation en fonction du temps.

En comparant les valeurs obtenues pour un milieu poreux saturé M et une valeur référence obte-

nue dans la méme cellule mais sans milieu poreux Mg, on obtient directement la valeur moyenne de
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la porosité dans la tranche considérée :

M
¢ - M
100

Cette méthode s’applique aussi a la mesure de la saturation locale moyenne, la valeur de référence

(3.1)
utilisée étant la valeur obtenue pour le milieu poreux saturé.

3.2 Séquences RMN de vélocimétrie

La mesure de déplacement peut se faire avec différentes séquences. Les séquences développées
dans le laboratoire RMN du département pétrophysique d’/FP Energies nouvelles sont des séquences
a gradients bipolaires inversés. Ce sont des séquences de type APFG-SSE (Alternating Pulsed Field
Gradients - Stimulated Spin Echo).

Deux séquences sont utilisées, la premiere étant la séquence de base (Figure 3.3), la seconde

sélectionnant une tranche de I’échantillon (Figure 3.4).

/2 /2 /2
T T T A' T T T '
0/2 Echo
= I = /N
)= =
2 U t,=A'+ 41

.tl ta tz

FIGURE 3.3 — Séquence APFG-SSE de mesure de déplacements sans sélection de tranche. Le dépla-
cement est mesuré durant le temps d’observation tpn = A’ — 27 — %5 — 09. Le gradient de purge
est appliqué selon les directions z et 4 et a une durée 1 ms et une amplitude de 0.34 G cm~'en x
et 0.48 G em~! en y. Les pulses de gradient de codage, dont I’amplitude varie, sont appliqués dans
une direction = ou y et ont une durée % de 2 ms et une amplitude maximale g,,,,. T est fixe et vaut
3000 ms.

La séquence 3.3 mesure le déplacement des spins durant le temps d’observation tA = t, —t; =
A — 21 — %(5 — 0o, —%5 — 0 est la correction correspondant a la durée des pulses de gradient, cette
correction est inférieure a 1 ms. Au cours de cette durée de déplacement I’aimantation macroscopique
est stockée selon 1’axe 2" et un gradient de purge est appliqué selon les directions &’ et ¢/, gradient de
purge qui supprime les aimantations parasites. Cette séquence présente toutefois I’inconvénient d’agir
sur toute la zone de 1’échantillon présente dans la zone de mesure de I’appareil RMN. Ainsi, lors de
mesure sur des échantillons dont la taille dépasse le volume de 1’antenne RMN, on note la présence
d’un écho parasite di a I’excitation non maitrisée des spins en bordure de la zone stable du champ Bo.
La séquence avec sélection de tranche (Figure 3.4) permet de sélectionner un ezone du milieu étudié
bien définie et de petite taille (8 mm).

La séquence 3.4 a été mise en place pour pouvoir observer et comparer les propagateurs locaux,
dans une tranche. Les pulses longs 7/2 appliqués a I’échantillon conjointement a des pulses de gra-

dients excitent préférentiellement une partie des spins de 1’échantillon (cf. Paragraphe 2.3.2). La sé-
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FIGURE 3.4 — Séquence APFG-SSE de mesure de déplacements avec sélection de tranche. Le dépla-
cement est mesuré durant le temps d’observation tpy = A’ — 27 — %(5 — 0. La séquence est composée
de ’enchainement des pulses radio-fréquence 7/2 et , longs (parabole) et courts (rectangle fin noir).
Le gradient de purge est appliqué selon les directions x et y et a une durée 1 ms et une amplitude de
0.34 G cm ™' en z et 0.48 G em ™! en y. Les pulses de gradient de codage, dont I’amplitude varie, sont
appliqués dans une direction = ou y et ont une durée g de 2 ms et une amplitude maximale g,,,q,. T €St
fixe et vaut 3000 ms. De nouveaux gradients appliqués durant certains pulses longs 7 /2 permettent
de sélectionner une tranche de 1’échantillon.

quence est composée de I’enchainement des pulses radio-fréquence 7/2 et 7, longs (parabole) et
courts (rectangle fin noir). Le gradient de purge est appliqué selon les directions x et y et a une durée
1 ms et une amplitude de 0.34 G cm ™' en x et 0.48 G em~! en y. Les pulses de gradient de codage,
dont I’amplitude varie, sont appliqués dans une direction transverse choisie et ont une durée de 2 ms.
Les gradients de sélection s’appliquent dans la direction z. Les valeurs des gradients de sélection sont
présentées en Annexe B. Lors des expériences, seuls I’amplitude maximale g¢,,., des pulses de gra-
dients bipolaires et le temps d’observation tp = t5 — t; varient. Cette séquence est répétée plusieurs

fois pour des parametres identiques pour accumuler le signal RMN.

Les pulses de gradients codant la position des molécules sont de type bipolaire (de méme aire, de
méme forme mais de signes opposés) et ont une forme G(t) = @ [1 — COos (%“t)}, oul <t <.
Cette forme permet d’éviter les effets de montée et de descente de gradient. Ils minimisent aussi les

gradients de champs internes aux échantillons et les courants induits (Fleury et Azancheev, 2006).

La zone de I’échantillon qui est sélectionnée est controlée par le réglage de la fréquence de ré-
sonance de 1’appareil RMN, la durée et I’amplitude des pulses radio-fréquence et des gradients, et la
forme de I'impulsion radio-fréquence. La fréquence de résonance de I’appareil permet de régler la
hauteur a laquelle la tranche va étre sélectionnée (en ). La forme de I’'impulsion radio-fréquence est
liée a la forme de la tranche sélectionnée par sa transformée de Fourier. Le reste des parametres gere

la largeur de la tranche.

Ces séquences ont été testées et validées, notamment par la mesure du coefficient de diffusion

moléculaire de 1’eau dans I’eau (cf. Chapitre 5).
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3.3 Tranche utilisée

La tranche RMN utilisée durant les différentes expériences est constante. L’'impulsion radio-
fréquence associée a pour forme un sinus cardinal a sept lobes. Cette forme permet d’obtenir une
tranche la plus carrée possible, tout en ne présentant pas trop d’oscillations en dehors de la zone
intéressante (Figure 3.5). Elle est constituée de 128 points répartis sur 500 ms.

Le profil de la sélection de tranche utilisée dans les expériences RMN de mesure du propagateur

est présentée Figure 3.5.
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FIGURE 3.5 — Profil d’une sélection de tranche. La largeur de la tranche (hauteur) est définie par
sa largeur a mi-hauteur, soit 8 mm pour cette tranche. L’amplitude du signal est exprimée en unités
arbitraires.

La largeur de la tranche est définie par sa largeur a mi-hauteur, soit 8 mm dans le cas présent.
Ce qui correspond a un gradient de sélection d’amplitude 4.8 G em ™! et de durée 700 ms, et 2 un

gradient de rephasage d’amplitude —5.6 G' cm ™! et de durée 250 ms.

3.4 Traitement du signal RMN

Le traitement du signal RMN est effectué par deux logiciels développés au laboratoire RMN du
département Pétrophysique d’/FPEN et présentés dans I’Annexe D. Il repose, pour I’obtention des
propagateurs, sur la transformée de Fourier rapide (FFT) (Max, 1985, Freeman, 1997) et la transfor-
mée de Fourier Directe (DFT) présentées Annexe C, et pour 1’étude des moments des déplacements
des molécules d’eau sur I’analyse du signal.

Le signal RMN acquis dans les expériences de mesure de déplacement F(q,t) =< exp (ig§) >
(cf. Equation 2.12, <> est la moyenne sur les déplacements de chaque molécule) est un signal com-
plexe (Cotts et al., 1989). Kubo ef al. (1991) montrent que le logarithme néperien du signal peut €tre

décomposé en partie réelle et imaginaire :
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In(< exp (i¢€) >) =In| < exp (i¢€) > | +i0(q) (3.2)

ou 6(q) est la phase du signal.
Or d’apres Kubo et al. (1991), en posant X; le moment d’ordre j,

in (Z

In(< exp (ig¢) >) = Y ]‘,1!>ij (3.3)

Jj=1

Le logarithme néperien du signal RMN peut donc s’exprimer sous la forme précedente :

inf /. j
In| < exp (ig€) > | +1i0(q) = Z (Z;]') X; (3.4)
j=1 7

La phase du signal RMN est assymétrique par rapport a ¢ = 0, tandis que le logarithme népérien
de I’amplitude du signal (In | < exp (ig§) > |) est symmétrique. Les trois premiers moments ont des
significations physiques. Le premier moment correspond au déplacement moyen : X; =< £ >. Le
second moment est la variance : Xo = 0? =< ({— < £ >)? >. Le moment d’ordre trois est un facteur
d’asymétrie : X3 = 73 =< (£— < £ >)3 >. Pour de faibles valeurs de gradient ¢, on considére que

les moments d’ordres supérieurs a trois sont négligeables, le développement de Taylor s’écrit alors :

In| < exp (ig€) > |+ i0(g) = igX; — 24X ~ i X, + olg 6.5
Soit,
In| <exp(ig€) > | = —%a2q2 (3.6)
0(q) =< &>q— %vgff’ 3.7)
Les moments sont obtenus en ajustant les courbes In| < exp (i¢€) > | = f(¢?), 0(q) = f(q)

et 0(q)— < & > q = f(¢®) (Figure 3.6). En pratique, la gamme de gradient utilisée dépend du
moment que 1’on souhaite obtenir. Dans le cas 02 et < £ >, les gammes sont choisies pour que les
points expérimentaux forment une droite, tandis que pour v3, la gamme est choisie pour que les points

expérimentaux forment une courbe cubique.

3.5 Montages expérimentaux

3.5.1 Appareils RMN

Deux appareils RMN sont utilisés :
— Un appareil RMN classique de 2 M Hz d’Oxford Instrument a été utilisé pour de premieres

mesures, réalisées sur des empilements de grains déja existants. Le diametre de la zone de
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FIGURE 3.6 — Ajustement du signal RMN pour le calcul des moments : signal RMN d’un écoulement
a débit 200 ml.h ! dans un empilement de grains de SiC de taille 30 um et pour un temps d’obser-
vation o = 200 ms ; les moments sont obtenus en ajustant les courbes In | < exp (ig€) > | = f(¢?),

0(q) = fq) et8(q) = f(¢*)

mesure de cet appareil est de 50mm. Cet appareil ne peut mesurer les déplacements que dans la
direction longitudinale.

— Un imageur DRX 20MHz d’Oxford Instrument,livré début janvier 2010, a nécessité une longue
prise en main, ainsi qu’une adaptation des procédures de calibration, de réglages des parametres
et des séquences RMN. Le diametre interne de la zone de mesure est de 30 mm. Cet appareil
permet d’effectuer des mesures de propagateur dans les trois dimensions, offre un bon rapport

signal sur bruit.

3.5.2 Cellules d’écoulement

Plusieurs types de cellules sont utilisé€es. Il existe par exemple des tubes a essais a fond plat de
30 mm de diametre externe, dans lesquelles sont faites des expériences de réglages et la calibration
des mesures de diffusion moléculaire. Les cellules d’écoulements spécifiques a 1’appareil utilisé sont

présentés, tout d’abord pour ’appareil RMN 2 M H z, puis pour I'imageur 20 M H z.

3.5.2.1 Pour Pappareil 2 M Hz

Les cellules utilisées avec 1’appareil RMN classique de 2 M H z sont des cylindres de 40 mm de
diametre pour 70 mm de long en incluant les embouts. La hauteur disponible au milieu poreux est
de 50 mm. le montage expérimental et les cellules utilisées dans cet appareil sont présentés Figure
3.7. Les cellules sont non-traversantes et totalement comprises dans la zone de mesure, embouts
d’injection compris (Figure 3.7a).

La totalité du milieu poreux est contenu dans la zone de mesure de 1’appareil RMN 2 M H 2.
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FIGURE 3.7 — Montage expérimental et cellule d’écoulement pour I’appareil 2 M Hz : les cellules
utilisées dans le 2 M Hz font 7 ¢m de longueur pour 40 mm de diametre. Elles sont totalement
contenues dans la zone de mesure de 1’appareil déterminée par I’homogénéité du champ B.

3.5.2.2 Pour ’imageur 20 M Hz

Plusieurs cellules ont été développées pour répondre aux différents besoins expérimentaux, ces
cellules sont toutes utilisées verticalement (Figure 3.8). L’appareil RMN 20 M H z est traversant (Fi-
gure 3.8a), ce qui permet d’étudier les propagateurs pour de longues cellules, ainsi que de déplacer
la zone de mesure. De plus, le rapport signal sur bruit de cet appareil est cent fois plus élevé que le
rapport signal sur bruit de I’appareil 2 M H z, ce qui permet de mesurer le signal RMN dans la tranche
de 8 mm précédemment décrite (Paragraphe 3.3).

Des cellules traversantes de 27 c¢m de long ont été réalisées avec des possibilités de doubles
injections, qui serviront pour la co-injection lors de I’étude en milieu diphasique (Figure 3.8b). Ces

cellules ont un diametre externe de 30 mm, leur diameétre interne est de 24.2 mm.

3.5.3 Milieux poreux et fluides

Les différentes expériences sont menées soit dans des empilements de grains (milieux poreux),

soit en fluide seul (Bulk), et ce avec différents fluides.

3.5.3.1 Milieux poreux

Les milieux utilisés sont des empilements de grains de SiC (Carbure de Silicium) de granulométrie
connue et anguleux, qui ont été caractérisés et utilisés par Fleury et Azancheev (2006), un empilement

de grain de sable de Fontainebleau et un empilement de billes de verres.
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FIGURE 3.8 — Montage expérimental et cellule d’écoulement pour I'imageur 20 M Hz : Cellule
d’écoulement a double injection. La cellule a un diametre de 24 mm et de longueur 27 cm,

Empilement de grains de SiC  Les photographies par microscopie électronique a balayage des
grains de SiC, prises par P. Gueroult d’/FPEN, montrent une structure clairement anguleuse (Figure
3.9). L’empilement de ce type de grains engendre une tortuosité et des champs de vitesses tres diffé-

rents d’un empilement classique de grains sphériques comme les billes de verre.

Taille des grains | Porosité | Perméabilités
(1um) (%) (Darcy)
8 49.4 0.028
18 42.9 0.094
30 40.1 0.290
. 50 40.4 -
80 38.8 2.37
FIGURE 3.9 — Photographie de 110 377 540
SiC 150 pum par microscopie ' '
électroqique a balayage. Pho- TABLE 3.1 — Porosité des milieux poreux de 8, 18, 30, 50,
tographie de P. Gueroult /F- 80 et 110 pm. La porosité diminue avec 1’augmentation de
PEN. la taille des grains ( c-a-d taille de pore), au contraire de la
perméabilité.

Les grains sont nettoyés de maniere approfondie avant leur utilisation dans des mesures RMN. De
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fait, les grains non nettoyés contiennent beaucoup de fines et d’éléments paramagnétiques qui com-
promettent les mesures RMN. La procédure de nettoyage des grains est longue et contient plusieurs
étapes de lavage acide et de chauffage. La procédure complete dure deux mois. Ces milieux nettoyés
étaient présents initialement dans le laboratoire.

On dispose de six milieux poreux déja empilés pour I’appareil 2 M H z, chaque milieu est un em-
pilement de grains de SiC de taille identique (8, 18, 30, 50, 80 et 110 pm). Ces milieux possedent des
porosités différentes, qui sont dues aux problemes d’empilement des grains. Les treés petites tailles de
grains sont difficilement empilables, ce qui génere des porosités élevées. Alors que les grandes tailles
de grains s’empilent facilement et se compactent bien par vibration, ce qui engendre une porosité plus
faible (Table 3.1).

Un empilement dans une colonne de 27 c¢m de long et 24.2 mm de diametre a été fait avec du
SiC de taille 30 pm, afin d’étudier la dispersion loin de I’'influence de la zone d’injection. La porosité
moyenne mesurée par pesée est de 43 % (cf. Paragraphe 5.2). La différence observée avec I’empile-
ment de SiC' de taille équivalente dans la petite cellule (40 %) est due a des difficultés d’empilement
dans la grande colonne. La petite cellule possede un systeme de serrage des embouts par vis qui per-
met de mieux empiler le milieux. Cette petite cellule a De plus un plus grand diametre et une moins

grande longueur ce qui facilite la compaction de I’empilement de grains.

Empilement grains de Sable de Fontainebleau Les grains de sable de Fontainebleau proviennent
du CEA ou ils sont utilisés pour des expériences de traceur classique en grande colonne (1 m de long).
Ce sable est monodisperse, anguleux et de granulométrie moyenne de 80 pm (4 % des grains ont un
diametre inférieur a 63 pm et 8 % ont un diametre supérieur a 100 pum). Ce sable a été empilé dans la

colonne de 27 ¢m de long.

Empilement de billes de verres Pour les mesures de coefficient de diffusion moléculaire des fluides
utilisés, des empilements de billes de verres de 5 mm de diametre sont utilisés. Les billes servent a
empécher la formation de cellules de convection lors de la mesure du coefficient de diffusion molécu-
laire de I’eau dans I’eau en bulk, sans agir de maniere significative sur ce coefficient. Ces empilements
sont de faible hauteur (environ 1 ¢m) pour obtenir une température homogene. Ils sont réalisés dans

des tubes RMN a fond plat d’environ 30 mm de diametre.

3.5.3.2 Fluides

Plusieurs fluides sont utilisés pour étudier la dispersion :

— De I’eau distillée dans les empilements de grains,

— De I’cau distillée additionnée de sulfate de cuivre (CuSO,) en absence de milieu poreux,
— Un mélange de saumure NaC' (a 30 g/1) et de glycérol (respectivement 36% — 64%),
Une saumure NaC'l a 150 g/I,

Du Deutérium a 99, 1 % de pureté.
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L’eau distillée présentant un temps de relaxation transversal 7, de 3 secondes, pour accélerer
les mesures RMN en bulk, on lui ajoute du CuSOy4. Le CuSO, permet de diminuer le temps de
relaxation 75, sans altérer les mesures de déplacements. Dans le cas d’un écoulement ou de présence
d’un milieu poreux comme les empilements de SiC, I’eau distillée est utilisée seule. En effet, le
T, diminue dans ces conditions et le C'uSO, risque de se déposer et de contaminer le milieux. Le
coefficient de diffusion moléculaire de ’eau mesuré a 33.8°C' (la température dans la sonde RMN
lors de la mesure) est de 2.83 10~? m? s~! (Holtz et al., 2000). A la température du laboratoire, 25°C,

!, sa masse volumique p = 1000 kg/m?3, sa

viscosité dynamique p = 9.1 107* Pa s, et D,, = 2.3 107 m? s~ 1.

la viscosité cinématique de I’eau est v = 2.6 1075 m? s~

Le mélange saumure-glycérol (64% glycerol, 36% eau) est utilisé pour diminuer I’impact de la
diffusion moléculaire sur les propagateurs RMN. La mesure du coefficient de diffusion moléculaire a
34.7°C' (1a température dans la sonde RMN lors de la mesure) donne un coefficient de diffusion molé-
culaire de 2.00 1071% m?2 s71. A 25°C, la viscosité cinématique du mélange est v = 1.2 1074 m?2 s 1,
sa masse volumique p = 1166 kg/m? et sa viscosité dynamique p = 2.25 1072 Pa s~ (Dorsey,
1940).

La saumure NaCl a 150 g/l est utilisée pour les expériences de traceur afin d’égaliser les densités
avec le Deutérium pur. La densité de cette saumure est de 1.135 a 30°C..

Le Déutérium pur a 99.1 % est un fluide utilisé comme traceur dans le cas des expériences de
traceur. A 25°C' son ceefficient de diffusion moléculaire est 1égerement plus faible que celui de I’eau
et vaut 1.87 107 m? s, sa viscosité dynamique est de 1.25 1073 Pa s~ ! et sa masse volumique de

1104.5 kg m~3. Sa densité a 30°C est de 1.105.

Deux types de fluides sont utilisés en coinjection avec de 1’eau distillée pour désaturer le milieu
poreux :

— De I’huile Fluorinert F'C — 43,

— De I’huile Fluorinert F'C' — 72.

Ces huiles Fluorinert n’engendrent pas de signal RMN car ne contiennent pas d’hydrogenes, et
sont immiscibles avec ’eau. Les caractéristiques techniques de ces huiles sont données par le fabri-
cant. Elles sont présentées en Annexe A.

La tension interfaciale entre ces huiles et 1’eau et ces huiles et la saumure ont été€ mesurées par la
méthode de I’anneau et sont, 2 30°C, de 47 mN.m ™! pour le mélange eau-huile FC'—43 ;43 mN.m ™!

pour le mélange saumure-huile F'C' — 43 ; et 43 mN.m ™! pour le mélange eau-huile F'C' — 72.

3.5.4 Pompes

Trois pompes a flux continu ont été utilisées pour I’injection de fluide :
— une multi-pompe ISCO a deux pistons,

— une pompe QUIZIX,

— une pompe PHARMACIA.
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La multi-pompe Isco posseéde deux pistons et un contréle de débit de type vanne a air. Ce type
de pompe permet un controle fin des débits et assure la continuité du débit lors des changements de
piston sans saut de pression, ce qui est essentiel pour les expériences RMN de mesure de déplacement.
Les débits accessibles varient en fonction des fluides utilisés et de la pression de consigne qui est fixée
a 10 bar pour protéger les montages expérimentaux :

— Pour I’eau, additionnée ou non de Cu.SO,, le débit maximal autorisé est de 4000 ml.h~!.

— Pour le mélange glycérol-eau, la consigne de pression fixe le débit maximal a 1000 mi.h~L.
Une calibration de la pompe avec de 1’eau distillée a été faite pour différents débits. L’ erreur moyenne
entre les débits montrés par la pompe et les débits obtenus par la calibration est de 0.52 %.

La pompe Quizix est plus compacte que la précédente mais remplis le méme office avec les mémes
propriétés. Elle permet une injection continue et stable, sans sauts de pressions.

La pompe Pharmacia a servit a injecter le fluide inerte servant a désaturer le milieu poreux.

Des pompes ISCO monocylindre de 500 m/ ont aussi été utilisées de maniere temporaire.

3.5.5 Co-injection eau-huile

La méthode de mise en saturation partielle de 1’échantillon est une méthode de "steady-state".
Cette méthode est tirée des expériences de mesure des perméabilités relatives dans un milieu poreux
par méthode directe. Les deux fluides sont injectés en entrée de colonne avec des débits constants.
Lorsque I’écoulement est stabilisé, la saturation de I’échantillon ne varie plus (Lombard, 1992, Avraam
et Payatakes, 1995), les deux fluides se déplacent de maniere simultanée et leurs débits respectifs sont
identiques en entrée et sortie de colonne. Le régime d’écoulement est stationnaire.

Tallakstad et al. (2009) montrent que dans le cas d’une co-injection eau - air dans une cellule de
Hele-Shaw emplie de billes de verre, I’air ne forme pas une phase continue et se déplace sous forme
de bulles lorsque le régime permanent est atteint. Avraam et Payatakes (1995) étudient la co-injection
eau - huile dans un micro-modele 2D représentatif d’un sable en fonction de différents parametres
représentatifs d’un écoulement insaturé : le nombre capillaire Ca = < (v la vitesse moyenne de
I’écoulement, p la viscosité dynamique et o la tension interfaciale), le rapport des débits huile-eau
Jo/qw, la saturation S, le rapport de viscosité «. Ils montrent que dans la majorité des cas étudiés,
la phase mouillante (eau) est continue. La phase non mouillante (huile) se répartit de différentes
facons suivant les valeurs des parametres. Avraam et Payatakes (1995) observent que la phase non-
mouillante est continue uniquement pour des nombres capillaires élevés (entre 5 107° et 107°), ce
régime d’écoulement étant favorisé par de faibles saturations en huile et de forts rapports de viscosité.
Dans la plupart des cas I’huile circule sous forme discontinue (gouttes ou ganglions). Avraam et
Payatakes (1995) montrent que le passage d’un régime d’écoulement a un autre dépend du nombre
capillaire, du rapport de viscosité et de la saturation. Dans le cas d’un écoulement en phase continue
pour les deux fluides, Avraam et Payatakes (1995) observent la formation de ganglions ou de gouttes
d’huile a I’interface entre I’eau et I’huile. Toutefois, d’apres Avraam et Payatakes (1995), la répartition

de la phase non-mouillante lorsqu’elle est connectée est relativement stable. Ce type d’observations
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en milieu poreux réel 3D ne sont, pour I’instant, pas documentées dans la littérature.

3.5.6 Expérience d’injection de traceur dans un milieu poreux

Les expériences de traceur en milieu poreux mises en place durant la these se basent sur les pro-
priétés du Deutérium, eau lourde (D50). Le deutérium est miscible a I’eau et n’émet pas de signal
RMN lorsqu’il est soumis & la RMN du proton. Sa présence dans de I’eau (H,0) provoque une perte
de signal RMN proportionnelle a la concentration. On peut ainsi mesurer la quantité de Deutérium
présent dans la tranche de milieu poreux étudiée et ce au cours du temps, pour cela il suffit de com-
parer le signal lorsqu’il n’y a pas de Deutérium au signal avec Deutérium. Pohlmeier ez al. (2009)
ont montré la faisabilité de telles mesures en étudiant la dispersion d’un nuage de Deutérium dans
un sable hétérogene par imagerie RMN. Klemm et al. (2002) utilisent la différence de signal RMN
entre Deutérium et eau pour étudier la diffusion de I’eau dans un micro-modele poreux 2D par ima-
gerie RMN. Berne et al. (2009) effectuent les mémes mesures de diffusion dans un échantillon de
roche carbonaté. Ce type de méthode est couramment utilisée au laboratoire /F'PEN. Dans le cas
d’expérience de traceur classique, la mesure de 1I’amplitude maximale du signal RMN dans la tranche
considérée est effectuée a I’aide de la séquence d’écho de spin avec sélection de tranche présentée au
Paragraphe 3.1.2 et permet d’obtenir la concentration en Deutérium (en %) dans la tranche.

Un bouchon de Deutérium correspondant a environ 10 % du volume de pore est injecté en entrée
de colonne, I’amplitude du signal RMN est ensuite enregistrée en fonction du temps a un endroit de la
colonne, ce qui permet d’obtenir une courbe de percée locale de Deutérium. Le montage expérimental
utilisé (Figure 3.10) doit permettre d’injecter le traceur sans arréter I’une ou I’autre des pompes ce
qui provoquerait une modification de la saturation. L’échantillon de milieu poreux est saturé et sou-
mis a un écoulement d’eau a débit constant. Une dérivation contient un bouchon de Deutérium. Le
remplissage de cette dérivation se fait de maniere indépendante. Une fois remplie, 1’injection d’eau
est transférée vers la dérivation contenant le traceur par un jeu de vannes, ce qui pousse le Deutérium
dans la colonne. La distance entre le début du bouchon de Deutérium et I’entrée de la colonne a été
minimisée afin d’éviter une dispersion initiale du traceur. L’enregistrement du signal RMN commence
lors de I’injection du traceur.

Le résultat d’un expérience de traceur par RMN est I’évolution au cours du temps de I’amplitude
maximale du signal RMN (Ag). La Figure 3.11 montre le résultat brute d’une expérience de traceur
au Deutérium pour un débit de 100 ml.h~! (o). La référence a 100 % (Ag,00) d’eau correspond a la
ligne en tirets. On nomme cette ligne, ligne de base. La ligne de base ne subit que de faibles variations
au cours du temps et se retrouve apres le passage du traceur. Le signal de référence a 100 % (As,) de
Deutérium (ou 0 % d’eau) est nul. On peut donc remonter facilement a la concentration de Deutérium

dans la tranche (Cp,o en %) a chaque instant :

(3.8)

En expérience de traceur classique, 1’évolution de la concentration n’est pas exprimée en fonction
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FIGURE 3.10 — Schématisation du montage expérimental d’injection d’un bouchon de deutérium
(D20) dans le milieu poreux.
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FIGURE 3.11 — Résultats bruts de I’expérience de traceur dans un empilement long de grains de SiC
pour un débit de 100 mi.h~!. o le signal RMN ; — — la ligne de base correspondant au signal 100 %
d’eau.

du temps mais en fonction du volume de fluide injecté normalisé par le volume de pore. Le volume
de fluide injecté 1 est obtenu a 1’aide du débit d’injection et du temps. Le volume de pore est nor-
malement le volume poreux sur toute la colonne, mais ici, la courbe de concentration est mesurée
de facon locale (dans une tranche et non en sortie de colonne). Le volume de pore V), utilisé dans
la suite du document est le volume poreux entre I’entrée de la colonne et la zone de mesure ; ceci
permet de comparer les différents débits et expériences. La Figure 3.12 montre les résultats traités
correspondants aux résultats bruts de la Figure 3.11.

La validation des expériences de traceur est présentée dans le Chapitre 5 dans le Paragraphe 5.5.

3.6 Conclusion

Les méthodes expérimentales utilisées sont nombreuses. Les méthodes RMN permettent d’obte-
nir toutes les informations souhaitées de manicre locale (dans une tranche choisie de 1’échantillon)

comme la porosité, la saturation le long de I’échantillon, la dispersion des molécules d’eau au cours
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FIGURE 3.12 — Variation de la concentration de Deutérium (en %) dans la tranche au cours de 1’expé-
rience : expérience de traceur dans un empilement long de grains de SiC pour un débit de 100 ml.h~*.

du temps par I’'intermédiaire des propagateurs de déplacement et des moments, la concentration en
traceur Deutérium au cours du temps a condition d’ajuster les densités ; et ce, que ce soit en écoule-
ment monophasique ou diphasique. Ces informations sont obtenues pour des empilements de grains
anguleux (SiC ou un sable de Fontainebleau) homogenes et constitués d’une seule taille de grains.
Les caractéristiques des grains et des empilements sont connues.

Les montages expérimentaux : fluides, milieux et pompes, injection diphasique, injection de tra-
ceur, sont nombreux. Ils permettent d’étudier les écoulements monophasiques et diphasiques de ma-
niere classique (dispersion d’un traceur), ou du point de vue de la RMN (dispersion locale des molé-
cules d’eau). La validation de ces méthodes expérimentales est décrite dans la Partie II au Chapitre 5.
Les résultats expérimentaux obtenus sont décrits dans la Partie II aux Chapitres 6 et 7.

Les bases théoriques et les outils expérimentaux ayant été présentés, le chapitre suivant sera consa-
cré a I’état de I’art de la simulation par approche Lagrangienne de la dispersion en modeles de réseau
de pore (Chapitre 4).
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Le réseau de pores est une simplification du milieu poreux. Il est constitué d’une succession de
nceuds joints entre eux par des canaux. Cette simplification structurale des milieux poreux, permet de
simplifier trés fortement les équations d’écoulements de fluides et de transports, et donc de diminuer
les temps de calcul et de pouvoir étudier les phénomenes sur de grands milieux. Les réseaux de pores
sont utilisés pour étudier les perméabilités relatives (Laroche et Vizika, 2005, Arns et al., 2004) et
électriques des milieux poreux (Bauer et al., 2011), ainsi que pour effectuer des études de dispersion
par marche aléatoire (Sahimi et al., 1986a, Feyen et al., 1998, Delay et al., 2005, Rhodes et Blunt,
2006, Boek et Venturoli, 2010).

La plupart des réseaux présentés dans la littérature sont réguliers ou obtenus de maniere stochas-
tique (générés a partir des caractéristiques d’un milieu poreux réel). Ces modeles, de par leur simpli-
cité, ont été étudiés de maniere approfondie par une pléiade de scientifiques (Sahimi et al., 1986b,
Tessier et al., 1997, Zhao et al., 2010) et sont appliqués a I’ensemble des milieux poreux homogenes
et hétérogenes. On trouve ainsi des réseaux de pores bidimensionnels et tridimensionnels ; réguliers
de type carré, rectangulaire, losange (Figure 4.1a) ; irréguliers, avec ou sans cul-de-sac ; etc. Plus ré-
cemment, avec I’avenement de méthodes avancées d’imagerie de I’espace poral, de nouveaux types
de réseaux de pores extraits directement des images 3 du milieu poreux obtenues par micro-scanner
ont vu le jour, ce sont les réseaux déterministes (Figure 4.1b). Ils peuvent étre extraits de toute sorte
de milieux poreux : empilements de grains, de spheres, roches consolidées comme les gres ou les

carbonates, efc.
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FIGURE 4.1 — Exemple de structure de réseau stochastique et déterministe.

Les modeles de réseaux de pores rassemblent les réseaux de pores et les équations qui leurs sont
adjointes. Dans le cadre de la these, nous nous interessons a 1I’étude Lagrangienne de la dispersion
d’un traceur passif en utilisant un modele de réseau de pore. Ceci permet d’approcher rapidement
et simplement la dispersion dans le milieu poreux réel. Dans ce cadre, les particules sont nommées
marcheurs et se déplacent suivant différentes lois de transport. On distingue deux zones du réseau de
pore ayant des lois de transport différentes : les canaux, et les noeuds. Les lois de transport dans ces

zones sont multiples et seront présentées dans la premiere partie du chapitre.

L’objectif de ces simulations de transport en réseau de pore, dans le cadre de la these, est de
comparer les propagateurs numériques issus de marche aléatoire dans un réseau de pore aux propa-
gateurs obtenus par expérimentation RMN directement dans le milieu poreux, notamment dans le cas
d’écoulement diphasiques. Le modele de réseau de pore présente un réel intérét pour 1’étude des écou-
lements diphasiques : la structure des canaux et des pores permet une mise en place rapide et simple
des phases. La simulation du transport en réseau de pore doit aussi permettre d’étudier la dispersion
pour de grand temps d’observation inacessibles a la RMN. La derniere partie de chapitre présente les

comparaisons entre ces deux types de résultats présents dans la littérature.

4.1 Méthodes de transport dans les réseaux de pores

Les mécanismes de transport utilisés pour I’étude de la dispersion au sein d’un réseau de pores
sont multiples. Les simulations de transport en réseau de pore sont, la plupart du temps, des études
Lagrangiennes (les marcheurs sont suivis un a un). Il existe différentes méthodes de transport dans
des réseaux de pores, celle-ci sont de deux sortes : semi-analytiques et analytiques. Ces différentes

méthodes de transport sont décrites dans cette section.
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4.1.1 Méthodes semi-analytiques

Dans le cas des méthodes semi-analytiques, le champ de vitesse dans le réseau n’est que partiel-
lement connu, et on distingue deux types de mécanismes de transport : dans les canaux, et dans les
nceuds. Dans les canaux, le transport est basé sur la vitesse moyenne ou le champ de vitesse complet.
Dans les nceuds, le transport est stochastique (brassage complet ou non ; répartition au prorata du
débit ou de la surface) ou semi-analytique (répartition par lignes de courant). Les différents types de

transport dans les canaux et les nceuds sont présentés ci-dessous.

4.1.1.1 Transport dans les canaux

Brassage transverse total Dans le cas d’un brassage transverse total, c-a-d lorsque la diffusion
moléculaire est suffisamment importante par rapport a 1’advection, la concentration est homogene sur
toute la largeur du canal (Sorbie et Clifford, 1991). Il n’est alors plus intéressant de calculer le champ
de vitesse local puisque la dispersion transversale a déja eu lieu. Le transport des marcheurs se fait
a la vitesse moyenne du fluide dans le canal, et la dispersion est longitudinale (ce qui s’apparente a
la dispersion de Taylor décrite au Paragraphe 1.1.2.3). L’écoulement vérifie la loi de Poiseuille, ce
qui permet d’obtenir simplement la répartition des vitesses dans les canaux du réseau a partir des
pressions a ’entrée et a la sortie des canaux.

Picard et Frey (2007) utilisent une méthode semi-analytique pour simuler le transport dans un
réseau de pore tiré de la structure d’un gres de Berea. Le transport se fait a vitesse moyenne constante
dans les canaux. L’auteur montre que I’hypothese permettant de considérer un transport a vitesse
moyenne dans les canaux porte sur le nombre de Peclet (Pe). Le nombre de Peclet local doit étre

faible (c-a-d les processus de transports sont dominés par la diffusion).

Résolution analytique La résolution du champ de vitesse est analytique, la vitesse du fluide est
connue en tout point du canal. Les marcheurs suivent les lignes de courant et peuvent "sauter" de
I’une a I"autre de maniere aléatoire (suivant une répartition de probabilité de saut) pour simuler la
diffusion moléculaire transverse. Cette description du champ de vitesse a pour avantage d’étre plus
proche de la réalité physique et permet d’étudier la dispersion transversale dans les canaux et son
impact sur la dispersion a 1’échelle globale. Toutefois, cette méthode induit des temps de calculs
accrus, et donc, pose des problemes pour des systemes de grande taille.

Bruderer et Bernabe (2001) utilisent ce type de transport dans les canaux pour étudier 1’effet
des hétérogénéités du champ de vitesse sur la transition entre régime pré-asymptotique et régime
asymptotique (cf. Paragraphe 1.3). Le méme modele a ét€ mis en ceuvre par Sahimi et al. (1986a,b)

pour simuler le transport de traceur en milieu poreux saturé et insaturé.

4.1.1.2 Transport dans les neeuds

Le probleme du transport au niveau des nceuds est essentiel car a 1’origine de la dispersion des

marcheurs dans le réseau. Deux principaux types de transport dans les nceuds sont couramment utili-
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sés, le troisieme étant une résolution analytique du transport pour 1’instant uniquement utilisé en 2.
et pour des intersections particulieres :

— Le mélange parfait ("perfect mixing"), Pe << 10~}

— La répartition par lignes de courant ("'streamline routing"), Pe >> 102

— Le mélange par diffusion (diffusional mixing"), 10~! < Pe < 102

Quelques auteurs ont étudiés ces différentes possibilités de transport et de répartition dans les
nceuds, par exemple Berkowitz et al. (1994), Park et Lee (1999), Mourzenko et al. (2002), Li et al.
(20006).

Mélange parfait Le mélange parfait correspond a un brassage parfait (Figure 4.2). Les flux entrants
se mélangent totalement dans le nceud pour homogénéiser les concentrations en sortie. Les canaux

d’entrée et de sortie des marcheurs sont indépendants.

L
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2

FIGURE 4.2 — Mélange parfait dans les nceuds, schématisation de Park et Lee (1999). Les diftérentes
couleurs correspondent a des concentrations différentes. La concentration est uniformisée au niveau
du nceud.

Ce type de mélange est valable pour les nombres de Peclet faibles (Pe << 0.1) dans les nceuds, c-
a-d la diffusion est importante, les concentrations sont homogénéisées lors du passage dans les nceuds
(Park et al., 2001a). Mourzenko et al. (2002) définissent la limite de validité de I’hypothese comme
la limite de validité de 1’équation de Stokes : Re << 1.

Dans le cas du mélange parfait il est nécessaire de choisir une regle de répartition des marcheurs
dans les canaux éfférents. Bijeljic et al. (2004) et (Rhodes et Blunt, 2006) suivent pas a pas le dépla-
cement des marcheurs au sein de chaque canal. Les marcheurs sont déplacés, a chaque pas de temps,
par advection puis par diffusion. Les regles de mélange sont choisies en fonction de I’arrivée des
marcheurs aux nceuds. Si les marcheurs arrivent lors du mouvement par advection, elles sont réparties
en fonction du débit des canaux éfférents ; si les marcheurs arrivent lors du mouvement par diffusion,

elles sont réparties aléatoirement en fonction de la surface des canaux.

Répartition par ligne de courant La répartition par lignes de courant, ou "streamline-routing" est

basée sur une absence de mélange au niveau du nceud. Les marcheurs suivent des pseudo-lignes de
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courant du fluide traversant le nceud, le canal de sortie est ainsi lié a la ligne de courant suivie. La
concentration en traceur le long d’une ligne de courant est constante a travers le nceud, puis s’homo-
généise au sein des canaux (Park et al., 2001b).

La répartition par lignes de courant ne nécessite pas de résolution analytique, les lignes de cou-
rant ne sont pas calculées dans les pores, Bruderer et Bernabe (2001) (Figure 4.3) passent en revue
I’ensemble des possibilités pour la répartition des lignes de courant au niveau des nceuds. Les trois
premiéres configurations (a) sont appelées continues, tandis que la derniére (b), inexistante en milieu
naturel est appelée discontinue. Le choix du type de configuration a utiliser peut facilement étre au-
tomatisé et incorporé au code de résolution numérique. Il suffit de comparer les débits et pressions
des différents canaux entrants et sortants pour savoir quelle configuration appliquer dans le nceud
considéré (Park et al., 2001b, Bruderer et Bernabe, 2001).

Q-] Q1+Qg Q2 Qa

5

Q;+Qp+Qs }:*3 QatQs \0‘3 Qs Q1+QZ§03

\\//

b)
72\

FIGURE 4.3 — Configurations possibles de répartition par ligne de courant dans les nceuds. Bruderer
et Bernabe (2001) : (a) répartition des lignes de courant aux nceuds en fonction du nombre d’entrées
et de sorties. (b) inexistante en milieu naturel.

Cette approche est valable pour des nombres de Peclet importants (Pe >> 10?), c-a-d la diffu-
sion est négligeable au sein du nceud, les marcheurs sont supposés suivre exactement les lignes de
courant Park ef al. (2001a). Mourzenko et al. (2002) définissent la limite de validité a Pe >> 1 mais
montrent que cette répartition ne donne des résultats correctes que pour Pe > 30. Cette répartition
présuppose I’homogénéité de la concentration dans les canaux afférents, et que les canaux éfférents
soient suffisamment longs pour que 1’on retrouve une concentration homogene. Mourzenko et al.

(2002) montrent que, si la longueur du canal est notée A, cette condition s’exprime sous la forme :

A > Peb 4.1

ou b est la longueur caractéristique a partir de laquelle la diffusion a rendu la concentration homogene.

Mélange par diffusion Cette troisieme possibilité a été décrite consécutivement aux deux précé-
dentes par Park et al. (2001a). Le marcheur suit les lignes de courant calculées cette fois-ci de maniere

analytique et est aussi dispersé par diffusion moléculaire (Figure 4.4).
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FIGURE 4.4 — Le mélange-diffusion schématisé par Park et al. (2001b). Les marcheurs se déplacent
dans le nceud le long des lignes de courants et passent de 1’une a 1’autre par diffusion moléculaire.

Le mélange par diffusion permet de décrire la répartition pour des nombres de Peclet compris
entre 10~! et 10%. Dans cette gamme de Peclet, la diffusion et 1’advection sont en concurrence directe.
Ce type de répartition est analytique et est le plus difficile a implémenter et le plus long a résoudre. De
plus I’étude du mélange -diffusion a été réalisée sur un milieu stochastique carré bidimensionnel, 1’au-
teur conlue que la généralisation de la validité du mélange par diffusion aux réseaux tridimensionnels

nécessite une vérification.

Conclusion sur la répartition aux nceuds Le choix du type de transport dans les canaux est condi-
tionné au choix du type de transport dans les nceuds. La résolution analytique du transport dans les
canaux n’est intéressante que si 1’on considere la répartition des lignes de courant dans les noeuds,
ou le mélange - diffusion. Dans le cas du mélange parfait dans les nceuds, la précision sur la disper-
sion transverse dans les canaux est perdue au niveau des nceuds, il est inutile de calculer le champ
de vitesse complet dans les canaux. L’utilisation de la vitesse moyenne dans les canaux, peut se faire
quelque soit le type de mélange dans les noeuds.

D’apres Park er al. (2001a), 1a différence entre mélange parfait et répartition des lignes de courant
ne s’avere pas significative a I’échelle d’un réseau de pore hétérogene, puisqu’elle n’est importante
que pour moins de 5 % du nombre de nceuds total du réseau. L’artisan majeur de la dispersion dans
un réseau hétérogene n’est pas la répartition aux nceuds mais la longueur des canaux et le nombre
de connections aux nceuds (Park ef al., 2001b). Du fait que les noeuds sont négligeables dans les
simulations de type réseau de pores, et que seule I’interconnection des nceuds est essentielle, le calcul
complet des lignes de courant dans les nceuds n’est pas nécessaire Bruderer et Bernabe (2001).

Bodin et al. (2003) arrivent a la conclusion inverse lors de leurs études sur un réseau de fracture
synthétique contenant des cul-de-sac. Les courbes de percées pour des modélisations avec mélange
parfait (PM) ou répartition des lignes de courant (ST) sont présentées Figure 4.5. Si la TDRW (Time
Domain Random Walk) est un modele robuste puisque ses résultats (en triangles et points) coincident
correctement avec les résultats analytiques (en traits continus), les deux types de mélanges ne donnent
absolument pas les mémes résultats.

D’apres Mourzenko et al. (2002), il est essentiel de prendre en compte les nombres de Peclet

locaux aux nceuds et aux canaux et d’adapter les modeles de répartition au cas par cas. A noter que
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FIGURE 4.5 — Courbes de percée analytiques (traits continus) et simulée (symboles) par Time Domain
Random Walk (Bodin et al., 2003), pour un mélange parfait aux nceuds (PM) ou une répartition par
ligne de courant (ST).

Mourzenko et al. (2002) travaillent sur un modele régulier de type carré 45°.

Li (2002) étudie le mélange au niveau d’une intersection simplifiée par marche aléatoire. Il conclut
sur le fait que le nombre de Peclet dans les nceuds est un parametre clé contrdlant la répartition des
marcheurs aux nceuds. Pour un nombre de Peclet tres faible (Pe < 1), les lignes de courant n’influent
plus sur le mélange, seule la diffusion intervient et on retrouve le cas de mélange parfait. Plus le
nombre de Peclet croit (Pe > 10?), moins le mélange s’effectue. On retrouve la répartition par lignes
de courant, la diffusion devient négligeable devant I’advection. La zone entre 10! et 102 est une zone
de transition ou les effets de I’advection et de la diffusion se font sentir conjointement.

Berkowitz et al. (1994) court-circuitent le probleme en utilisant un systeéme de pondération par des
ensembles de lignes de courants. Ils couplent une solution analytique de la fonction de courant avec
un lacher de marcheurs et obtiennent la fraction de marcheurs entrant dans un canal en fonction du
nombre de Peclet. Le probleme de cette méthode est qu’elle devient difficile a résoudre en 1’absence

de solution analytique pour la fonction de courant.

4.1.2 Meéthodes analytiques

Les méthodes analytiques se basent sur une connaissance complete du champ de vitesse dans
le domaine étudié. Elles consistent a résoudre les équations d’écoulement en tout point. Une fois
le champ de vitesse obtenu, les marcheurs se déplacent simplement par advection. Ils suivent les
lignes de courant. Quelques auteurs ajoutent a cette advection une distribution de sauts aléatoires
représentant les effets de la diffusion. Ces sauts aléatoires permettent notamment aux marcheurs de

passer d’une ligne de courant a une autre.

Ce type de méthode est peu utilisée, de fait les gros désavantages des méthodes analytiques sont
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la durée de résolution et la quantité d’information générée. Le temps de calcul est principalement
di a la difficulté de résolution des équations de transport au niveau des nceuds. Les méthodes semi-
analytiques s’affranchissent de ce probléme en considérant comme négligeable I’influence du champ
de vitesse au niveau des nceuds (Bruderer et Bernabe, 2001), la géométrie des lignes de courant dans
les noeuds n’est pas prise en compte. Ce qui consiste a dire la méme chose que Park ef al. (2001a) :
la dispersion au niveau des nceuds est négligeable par rapport a I’importance de la connectivité du

réseau.

4.2 Comparaison entre réseau de pore et RMN

Les comparaisons entre résultats expérimentaux RMN et modélisation de type réseau de pore
(PNM) sont principalement effectuées pour des empilements non consolidés de grains ou de spheres
en conditions saturées. Récemment, des comparaison pour des milieux consolidés hétérogenes ou in-
saturés ont été publiées. Cette section présentera tout d’abord les comparaisons pour des empilements
de spheres ou de grains, puis les comparaisons pour les milieux consolidés.

Les empilements de grains ou de spheres sont des milieux fortement étudiés, il existe des com-
paraisons entre propagateurs expérimentaux obtenus par RMN et propagateurs simulés par transport
dans un réseau de pore.

Lebon et al. (1997) ont été les premiers a effectuer ce type de comparaison, ils ont travaillés sur
des empilements de billes de verre de différents diametres (81, 145 et 800 pm). Les propagateurs pré-
sentés Figure 4.6 correspondent a un empilement de billes de verres de 81 pm pour les propagateurs
RMN et un réseau de pore correspondant a un ensemble de canaux aléatoirement répartis, possédants
une longueur unique (égale a la taille de grains) et des diametres variés. L’orientation des canaux
par rapport aux nceuds est aléatoire. Les marcheurs se déplacent dans les canaux suivant la vitesse
moyenne et effectuent des sauts aléatoires longitudinaux pour simuler les phénomenes de diffusion.
Un mélange parfait est supposé dans les nceuds.

La Figure 4.6 présente les propagateurs pour un temps d’observation de 103 ms. On observe
des déplacements de 1’ordre de la taille de grains. Les auteurs concluent de leur étude que les pro-
pagateurs RMN et les propagateurs PNM coincident de maniere satisfaisante. Ils notent la présence
d’un pic aux alentour des déplacements nuls pour les propagateurs PNM, pic qui indique qu’il existe
un proportion non négligeable de marcheurs se déplacant a vitesse quasi-nulle, et ce quelque soit le
temps d’observation. Ce pic ne se retrouve pas dans les propagateurs RMN. Les résultats montrent
que le comportement asymptotique (régime Fickien) est retrouvé au temps longs. En effet les auteurs
arrivent a caler de maniere correcte une gaussienne sur le second pic du propagateur pour les résultats
présentés Figure 4.6.b. De plus avec 1’augmentation du temps d’observation, le propagateur mesuré
tend vers une gaussienne, les marcheurs échantillonnant de plus en plus de milieu poreux.

L’ensemble des auteurs comparant des propagateurs RMN a des propagateurs numériques obte-
nus par marche aléatoire dans des réseaux de pore montrent que les propagateurs numériques pré-

sentent des pics stagnants anormaux. Ce pic est observé y compris dans le cas de réseaux de pores
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FIGURE 4.6 — Comparaison propagateur entre RMN (pointillés) et propagateur PNM (trait plein) par
Lebon et al. (1997) : Az est le déplacement, d la taille de grains, z* = 7.3 (déplacement moyen
normalisé par la taille de grains d) . temps d’observation de 103 ms, Pe = 201, Re = 0.15 et
< v >= 5.71 mm/s (<v> la vitesse moyenne calculée a partir du propagateur, équivaut a la vitesse
de Darcy).

stochastiques destructurés insaturés présentant des caractéristiques physiques (porosité, perméabilité,
distribution des tailles de pores) identiques au milieu poreux réel (Damion et al., 2000). Lebon et al.
(1997) ont montré que le pic était indépendant de la forme des canaux et de la distribution de taille des
canaux. Ne prenant pas en compte la dispersion de Taylor dans les canaux, ils émettent 1’hypothese

que cela serait a I’origine du pic stagnant.

Seule la simulation par marche aléatoire effectuée directement dans I’image porale obtenue par
micro-scanner montre des propagateurs numériques ne présentant pas de pic stagnant (Blunt et al.,
2012). La comparaison avec des propagateurs RMN n’est toutefois toujours pas quantitative. Tessier
et al. (1997) et(Packer et al., 1998) utilisent un milieu poreux consolidé reconstruit numériquement
et montrent des propagateurs numériques possédant un pic anormal. Ils parviennent a diminuer le pic
stagnant en agissant sur le facteur de formation F'F' = D,, /D, 7 (F'F le facteur de formation, D, le
ceefficient de diffusion moléculaire et D,y le ceefficient de diffusion effectif). IlIs pensent que le pic

vient d’une sous-estimation de la diffusivité effective dans le réseau de pores.

D’autres auteurs ont effectués cette comparaison plus récemment sur des milieux hétérogenes,
c’est le cas de Zhao et al. (2010) qui ont travaillé sur un calcaire des dolomites. Ils ont effectués des
mesures RMN de propagateur sur un échantillon du calcaire et les ont comparés avec les résultats
d’une simulation PNM dans le réseau de pore extrait par micro-scanner du méme calcaire. La Figure
4.7 montre les résultats obtenus pour deux temps d’observations (1000 ms et 3300 ms). La simulation
et I’expérience sont effectuées avec une vitesse moyenne < v >= 250 um/s. La simulation utilise
un PNM dont le volume des pores est géré par un parametre b (facteur de retardement), lorsque b = 0

les pores ont un volume nul.

Les auteurs montrent que 1’on peut faire coincider les résultats numériques avec les résultats ex-

périmentaux en agissant sur le parametre b. Les formes des propagateurs sont tres différentes de celles
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FIGURE 4.7 — Comparaison propagateurs RMN et numériques pour un calcaire (Zhao et al., 2010).
b est un facteur de retardement aux nceuds permettant de simuler des volumes de nceuds différents.
b = 0 correspond a un neeud sans volume.

obtenues par Lebon et al. (1997), ce qui s’explique par la différence des milieux étudiés.

4.3 Conclusion

Les réseaux de pores sont des simplifications de I’espace poral du milieu poreux réel. Ils sont
constitués de nceuds reliés entre eux par des canaux. Ces réseaux sont couramment utilisés pour
étudier la dispersion de marcheurs. Le transport de ces marcheurs dans le réseau est soumis a plusieurs
lois différentes pour les canaux et les nceuds. La méthode de transport la plus fréquemment utilisée est
la méthode semi-analytique combinant déplacements a la vitesse moyenne et sauts diffusifs aléatoires
dans les canaux, ainsi que brassage total dans les nceuds. Cette méthode suppose 1’établissement du
régime de dispersion de Taylor dans les canaux et un nombre de Peclet faible dans les nceuds.

La comparaison entre mesures RMN et simulations dans des réseaux de pores a été effectuée sur
divers milieux poreux, homogenes ou hétérogenes, saturés ou insaturé, mais est peu documentée. I1
a été mis en évidence, dans le cas de simulations dans des réseaux de pores représentatifs d’empi-
lements de spheres, un pic stagnant anormal. Le réseau de pore engendre une stagnation anormale
d’une partie non négligeable des marcheurs, aucune explication convaincante n’est a ce jour fournie.

Les simulations en milieu hétérogene ou a double porosité montrent eux une bonne adéquation des

résultats.
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Cette partie présente dans un premier temps, dans le Chapitre 5, les validations des mesures ex-
périmentales par résonance magnétique nucléaire. Ces validations sont essentielles puisqu’elles per-
mettent de vérifier le bon fonctionnement des outils expérimentaux ainsi que la validité des résultats
obtenus. Dans un second temps (Chapitre 6), les résultats des mesures par RMN des déplacements
obtenus pour des écoulements dans des empilements de grains non consolidés saturés, sont présen-
tés. Ces résultats permettent de mieux comprendre les régimes pré-asymptotique et asymptotique de
dispersion, de définir des criteres d’établissement du régime asymptotique et de choisir un milieu qui
sera utilisé pour étudier I'influence de la saturation sur les déplacements des molécules d’eau. Fina-
lement, les résultats obtenus pour des écoulements dans un empilement de grains de SiC de 30 pm

insaturé sont présentés et discutés dans le Chapitre 7.
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Chapitre 5

Validation des mesures et caractérisation des

milieux utilisés
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L’imageur 20 M H z est un appareil arrivé au laboratoire du département Pétrophysique d’IFPEN
au cours de la these. 11 a fallu le calibrer ainsi qu’adapter ou développer les méthodes expérimentales
présentées dans le Chapitre 3. Ce chapitre présente la calibration de I’'imageur 20 M H z et la validation

des différentes méthodes de mesures développées ou adaptées au cours de la these.
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Dans ce chapitre sera tout d’abord abordée la mesure du ceefficient de diffusion moléculaire de
I’eau. Cette mesure permet de valider la séquence de mesure des déplacements, de calibrer la valeur
des gradients de champ magnétique de I’appareil et d’étudier I’atténuation du signal. Puis, la valida-
tion de la mesure de la porosité par I'imageur 20 M H z est décrite. Cette validation a été réalisée en
mesurant la porosité par RMN pour différents milieux de porosité connue. La séquence de mesure
de déplacement dans une tranche étant nouvelle pour le laboratoire, la mesure, par cette s€équence, du
propagateur des déplacements a été validée en mesurant les propagateurs d’écoulements laminaires
dans un cylindre et en comparant les résultats obtenus avec la solution analytique de cet écoulement.
Puis, la répétitivité des mesures et les erreurs sur les vitesses moyennes calculées a partir du signal
RMN seront discutées. La validation des expériences de traceur par RMN est ensuite présentée. Les
milieux utilisés sont des empilements de grains, leurs caractéristiques sont connues (taille des grains,
forme des grains, taille des milieux), ou ont ét€ mesurées (porosité, perméabilité, temps de relaxation),
et sont présentées dans la derniere partie de ce chapitre.

En marge de ces validations précises, de nombreuses expériences ont été réalisées afin de cer-
ner I’influence des nombreux facteurs sur les résultats des mesures RMN, que ce soient les caracté-
ristiques intrinseques de I’appareil RMN, différentes pour chaque appareil (homogénéité du champ
statique, des gradients de champs, caractéristiques de la sonde, des gradients et des pulses radio-
fréquence, ...), ou la réaction de I’appareil aux différents systemes expérimentaux utilisés (fluides,
milieux poreux, cellules, vitesses d’écoulement, température interne des échantillons, ...). Toutes ces
expériences ne peuvent étre présentées dans ce document mais sont essentielles a la compréhension

du fonctionnement des appareils RMN, des mesures et donc des résultats.

5.1 Mesure du ccefficient de diffusion moléculaire : calibration
des gradients de champ magnétique et validation des séquences

de vélocimétrie

La mesure du ccefficient de diffusion moléculaire D,,, permet de calibrer les gradients dans les trois
directions de I’espace (7, ¥/, Z) (Figure 5.1), de valider la mesure des déplacements diffusifs par les
séquences de vélocimétrie (cf. Paragraphes 2.3.1 et 3.2), et enfin d’observer I’atténuation maximale
du signal caractéristique du rapport signal sur bruit de 1’appareil.

Lors des expériences de RMN, on regle le courant circulant dans les bobines de gradients a I’aide
d’une variable G (nombre entier) qui peut-étre choisie entre —32767 et +32767 (unités arbitraires de
I’imageur). Les bobines de gradients produisent alors des gradients de champ magnétique de force g =
(/32767 G4, La calibration des gradients consiste a déterminer la force maximale des gradients
G mas de Uappareil (g pour G = 32767).

Pour remplir les objectifs énoncés ci-dessus, on mesure a 1’aide des séquences de vélocimétrie le
déplacement des molécules d’eau lors de I’absence d’écoulement. Il a été montré au paragraphe 2.3.1,

qu’en absence d’écoulement, le logarithme Néperien du signal In(F(q, ta)) exprimé en fonction de



5.1 Mesure du ceefficient de diffusion moléculaire : calibration des gradients de champ
magnétique et validation des séquences de vélocimétrie 91

¢*t formait une droite (en ordonnée logarithmique) dont la pente est directement liée au ceefficient
de diffusion moléculaire D,,,. L’alignement de In(F(q,ta)) exprimé en fonction de ¢*t permet, si le
ceefficient de diffusion moléculaire obtenu est proche de celui théorique, de valider la mesure des dé-
placements diffusifs par les séquences de vélocimétrie. L’ atténuation maximale du signal est obtenue
lorsque I’alignement des points est perdu. Et enfin, I’ajustement, a 1’aide de G,,,., du ccefficient de
diffusion moléculaire mesuré pour qu’il soit égal au ccefficient théorique permet de calibrer les gra-
dients. L ajustement du ccefficient de diffusion moléculaire se fait 2 1 % pres, ce qui valide la mesure
des déplacements diffusifs par les séquences a 1 % pres. La calibration et la validation sont effectuées
dans les trois directions de I’espace, avec et sans sélection de tranche.

Afin de pouvoir, dans une méme expérience valider les mesures et calibrer les gradients, il est
nécessaire d’effectuer une pré-calibration des gradients afin que la valeur de D,,, mesurée avant ca-
libration des gradients soit la plus proche possible de la valeur théorique. Cette pré-calibration est

effectuée par le fabricant, qui fournit des valeurs de gradients approchées (Table 5.1) .

Y X
Direction X | Gae = 107.1 G.em™!

z Direction Y | Gpe = 158.8 G.em™!
Direction Z | G e = 149.9 G.om™!

FIGURE 5.1 — Repere du la-
boratoire R ((Z, 7, %) avec Z TABLE 5.1 — Valeurs de gradients fournis par la constructeur

—

orienté selon By).

La calibration des gradients a I’aide des séquences de vélocimétrie a été effectuée sur un empile-
ment de billes de verres de 5 mm de diametre dans un tube de 3 cm de diametre et sur une hauteur de
3 ¢cm. La température de 1’échantillon, mesuré par une sonde optique, est de 33.8 °C'. Le ceefficient de
diffusion moléculaire de ’eau 2 cette température est de 2.83 107° cm?.s~1 (Holtz et al., 2000). On
ajoute a I’eau du CuSOy, ce qui permet de d’abaisser le temps de relaxation transversal 75 a 240 ms,
le temps d’observation ¢ utilisé est de 50 ms.

La Figure 5.2 présente les résultats des mesures sous la forme In(F/(q, ta)) exprimé en fonction de
¢*ta. La mesure du ccefficient de diffusion moléculaire se fait en faisant varier la force des gradients
de —g a g, le signal RMN est théoriquement identique pour les gradients de signe opposés. La concor-
dance du signal pour les gradients de méme valeur absolue, I’alignement des points expérimentaux,
et les valeurs de cD,, proches de la valeur théorique valident la séquence de vélocimétrie utilisée.
Cette validation a été effectuée pour les deux séquences RMN précedemment présentées (paragraphe
3.2). Elle permet de tenir compte et de compenser les défauts des séquences qui seront utilisées pour
mesurer les déplacements.

L’atténuation maximale du signal RMN correspond au rapport entre 1’amplitude du signal aux
faibles valeurs de gradients et I’amplitude du bruit. Cette atténuation se voit particuliecrement bien
pour les mesures de diffusion. Pour obtenir 1’amplitude du bruit, on repere la valeur de gradient a
partir de laquelle la linéarité est rompue. L’ atténuation maximale mesurée est de plus de deux décades

dans les trois directions.
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FIGURE 5.2 — Mesure du ccefficient de diffusion moléculaire de 1’eau dans les trois directions de
I’espace. Le ccefficient de diffusion moléculaire correspond a la pente de la droite (en ordonnées
logarithmiques) obtenue par I’accumulation de I’amplitude des échos mesurés en fonction de la force
de gradient intervenant lors de la mesure (cf. paragraphe 2.3.1).

La mesure du ceefficient de diffusion moléculaire de 1’eau dans la direction ' a été effectuée pour
des gradients —52.8 < ¢g < 52.8 G.cm™'. Le gradient de champ magnétique calibré a pour force

! selon la direction #. Dans la direction 7/ , la mesure a été effectuée pour

maximale 111.8 G.em™
des gradients —74.2 < g < 74.2 G.cm™! et le gradient de champ magnétique calibré a pour
force maximale 156.1 G.cm ™. Enfin, dans la direction 7' la mesure a été effectuée pour des gradients
—66.5 < g < 66.5G.cm™! et le gradient de champ magnétique calibré a pour force maximale
144.0 G.em™" .

Les gradients correctement calibrés (tableau 5.2) montrent que les bobines engendrant ces gra-
dients dans les trois directions de 1’espace, ne possedent pas les mé€mes caractéristiques. La direction
ayant le gradient maximal le plus faible est la direction & alors que le gradient maximal le plus fort
est celui de la direction 7. Dans le cas de mesures transverses, la direction utilisée sera la direction 2z,
la puissance des gradients selon 2" est plus forte, la mesure est donc de meilleur qualité (la direction

colinéaire a I’écoulement, donc verticale, est la direction ).

Direction X | Gyae = 111.8 G.em™!
Direction Y | Gar = 156.1 G.om™!
Direction Z | Gpar = 144.0 G.om™!

TABLE 5.2 — Récapitulatif des valeurs calibrées des gradients de champ magnétique par mesure du
ceefficient de diffusion moléculaire D,,,.

Les séquences de mesures de déplacement, avec et sans sélection de tranche, ont été validée par
mesure de la diffusion moléculaire. Cette validation a par ailleurs permis de calibrer les gradients de
champ magnétique de maniere précise (a 1 % pres) et d’observer I’atténuation maximale du signal

qui est supérieure a deux décades (cf. Figure 5.2).
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5.2 Validation de la mesure de porosité par RMN

Cette section présente la validation de la mesure de la porosité des milieux poreux par I’imageur
20 M Hz. La mesure de la porosité est réalis€ée de maniere routiniere sur les autres appareils du
laboratoire mais 1’imageur 20 M H z étant nouveau, il a fallu vérifier que cet appareil permet une
mesure quantitative de la porosité. La mesure de la porosité de la colonne peut se faire de maniere
globale, par pesée, ou de maniere locale par RMN. La RMN permet de mesurer le profil de porosité
le long de I’échantillon (cf. paragraphe 3.1.1), ou la porosité moyenne dans la tranche considérée (cf.
paragraphe 3.1.2).

La validation de la mesure de porosité par RMN a été effectuée sur I’empilement de SiC de
30 pm dans la grande cellule (de 27 ¢m de long et 2.42 ¢m de diametre présentée au paragraphe
3.5.2). La mesure de la porosité moyenne par pesée sert de valeur référence pour la validation des
mesures par RMN. Cette mesure moyenne présente une marge d’erreur faible. Elle est effectuée lors
de I’assemblage de I’empilement du milieu poreux car elle nécessite de connaitre le poids sec et saturé
des divers éléments de la colonne et des grains constituant I’empilement.

La porosité ¢ est définie comme :

‘/eau ‘/eau
¢ = = (5.1)
‘/total ‘/eau + Vsolide
ou V est le volume de 1’élement considéré (en m?).
Ce quirevient a :
meau eau
b — P (5.2)

MequPean + MesolidePsolide

oll p est la masse volumique de 1’élement considéré (en kg.m™3) et m sa masse (en kg).

Or les masses volumiques de 1’eau et du carbure de silicium sont connues (respectivement 1 g.cm =3
et 3.217 g.cm™3). Le volume d’eau est corrigé du volume présent dans les embouts au moments de la
pesée. La porosité obtenue par cette méthode est de 43 %.

La RMN permet de mesurer la porosité locale le long de la colonne de deux manieres différentes :
par mesure de profil de porosité et par mesure de la porosité moyenne dans une tranche (cf. para-
graphe 3.1). Les résultats des mesures de porosité le long de I’empilement avec ces deux méthodes
sont présentés Figure 5.3. Le profil de porosité le long de la colonne est constant, excepté pres de
I’entrée et de la sortie de la colonne ol une compaction plus importante est visible. Les deux mé-
thodes donnent des résultats similaires et une porosité moyenne d’environ 39 %. La différence entre
la porosité mesurée par RMN et la porosité mesurée par pesée est de 3 a 4 %.

D’autres validations de 1a mesure de la porosité par I’'imageur 20 M H z ont été effectuées suite aux
observations précédentes avec différents systemes de porosité connues. Il a été montré que 1’erreur
sur la porosité obtenue par mesure RMN n’est pas dépendante du volume d’eau dans le systeme. 1l
a donc été supposé que I’environnement de I’eau (le milieu poreux, la cellule) influencait la mesure

de la porosité, une expérience de mesure du signal RMN d’un volume d’eau constant en fonction de
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FIGURE 5.3 — Comparaison entre les deux types de mesure RMN de porosité : (¢) mesure du profil
de porosité, (-) mesure de la porosité moyenne dans une tranche.

son environnement a donc été faite (Figure 5.4). Une premiere mesure du signal a été effectuée pour
un tube de faible diametre emplit d’eau et contenu dans un tube plus large vide (Figure 5.4a); une
seconde mesure a été effectuée sur le méme systeme mais avec 1’espace entre les deux tubes rempli
de SiC (Figure 5.4b). Cette expérience a été conduite avec un tube extérieur en plastique Macrolon

(Ie méme tube que celui utilisé pour I’empilement de SiC 30 pm).

SiC

Eau
Zone de Zone de —+

mesure mesure

(a) Espace annulaire vide (b) Espace annulaire plein de SiC

FIGURE 5.4 — Schéma des montages utilisés pour tester 1’influence du systeme poreux sur la mesure
de la porosité.

La comparaison des signaux des deux systemes a montré que la présence du SiC conduit a un
signal RMN réduit d’environ 3 a 4%. Le facteur de qualité relativement élevé de la sonde de I’'imageur
20 M H z est influencé par le syteme étudié et change suivant la présence ou non du SiC, ce facteur de
qualité est réglé pour chaque type de systeme a I’aide d’une capacité variable. Ce réglage engendre une
légere variation de I’'impédance de la sonde qui se traduit par la différence de signal mesurée. Cette
différence de signal est caractéristique du systéme et non pas de sa teneur en eau. Ainsi les mesures de

saturation qui sont des mesures comparatives entre le milieu pleinement saturé et le milieu désaturé,
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ne présentent-elles pas de biais.
La porosité mesurée par RMN doit-étre corrigée en fonction du milieu étudié a 1’aide de la porosité

mesurée par pesée. Dans le cas de I’empilement de grains de SiC, cette correction est d’environ 3—4%.

5.3 Etude d’un écoulement de Poiseuille par RMN

L’étude d’un écoulement de Poiseuille par RMN a pour objectif de valider la mesure du propa-
gateur en écoulement par I’obtention de propagateurs particuliers et reproductibles analytiquement
ou numériquement. L’ écoulement de Poiseuille a pour ce faire été étudié expérimentalement dans un
cylindre simple (une cellule de 7.40 mm de diametre pour 25 c¢m de long), pour différents temps ¢ et
différents débits.

La solution analytique de I’écoulement de Poiseuille dans un cylindre est connue. Le profil des
vitesses est parabolique et engendre un propagateur analytique spécifique de forme carrée. Ce propa-
gateur analytique sert de référence et de comparaison aux propagateurs expérimentaux. L’obtention,
par RMN, du propagateur analytique valide la mesure des propagateurs en écoulements par RMN.
Cette section décrit tout d’abord la distribution de vitesse théorique de cet écoulement, puis les distri-

butions mesurées par RMN.

5.3.1 Distribution de vitesse théorique d’un écoulement laminaire dans un

tube cylindrique simple

L’écoulement laminaire dans un tube cylindrique de rayon R a pour profil des vitesses une para-
bole d’équation (Guyon et al., 2001) :

V(r) = Umas ll - (%)2] (5.3)

our € [0,R] (c-a-d v € [0, Vpnaz))-

Si I’on considére 1’équation 5.3, la distribution de vitesse P(v) de cet écoulement est :

P(v) = (—L) QWTﬁ (5.4)

La distribution de vitesse est une densité de probabilité, c-a-d [ P(v)dv = 1, ce qui est acquis par le

facteur — %RQ. 2mr est la pondération par la circonférence en coordonnées cylindriques.

Or, comme pour v € [0, Upaz]s 7 = R/1 — U/ Unmazs

dr 1 R 1

- 5.5
dv 2Umaac \/1_U/Umax ( )
Soit,
1
27?7“@ = —71R? (5.6)
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In fine,

Pl) = — (5.7)

/Umax

Le propagateur d’un écoulement laminaire est uniforme entre 0 et v,,,, €t a pour moyenne v, /2.
A

Vmax/2

1/Vmax

0 Vmax

FIGURE 5.5 — Le propagateur analytique d’un écoulement laminaire est une distribution uniforme
ayant pour bornes v = 0 et v = Vpqz, €t pOUr Vitesse moyenne v,,q, /2.

5.3.2 Distributions de vitesse expérimentales d’un écoulement laminaire dans

une cellule cylindrique de faible diametre (7.40 mm)

La mesure du propagateur de 1’écoulement laminaire a été effectuée dans une cellule de 7.40 mm
de diametre interne dans I’imageur 20 M H z. Le fluide utilisé est de 1’eau additionnée de C'uSOy, le
temps de relaxation 75 du mélange dans la cellule est de 68 ms. On mesure le propagateur pour une
tranche classique (présentée au paragraphe 3.3) située au centre de la cellule pour limiter I’influence
de I'injection. Les mesures ont été effectuées avec différents débits allant de 50 a 1500 ml.h~t. Soit
des vitesses comprises entre 3.61 1072 cm.s~ ! et 3.61 10~ em.s™!. Le temps d’observation A pour
ces mesures est constant et vaut 50 ms. Les propagateurs longitudinaux résultants de ces mesures sont
présentés en Figure 5.6.

Les nombres de Reynolds sont compris entre 2.67 et 80, ce qui montre que le régime d’écoulement
est laminaire (Re < 10%). L’expression analytique de la distribution des vitesses en régime laminaire
s’applique donc (équation 5.7 ) et I’on devrait observer des propagateurs uniformes entre v = 0 et
Umaz» CECi N est pas le cas pour les débits 50 et 300 ml.h~!. La forme du propagateur dépend du débit
du fluide.

Le propagateur, pour le débit 500 ml.h~t, (Figure 5.6) peut-étre considéré comme quasi-uniforme,
sa forme légerement arrondie provenant de la convolution du propagateur uniforme représentatif de
I’advection avec le propagateur gaussien représentatif de la diffusion moléculaire (Codd et al., 1999,
Lebon et al., 1996).

Les propagateurs (Figure 5.6) changent de formes en fonction du débit. Au débit de 50 mi.h ™1, le
propagateur est de forme gaussienne alors qu’au débit de 500 ml.h~! le propagateur est uniforme, le
propagateur du débit 300 ml.h~* étant intermédiaire. On tente d’expliquer ce comportement a 1’aide
de la longueur caractéristique d’advection L 4 et de la distance caractéristique de diffusion moléculaire
Lp (Codd et al., 1999, Lebon et al., 1996).
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FIGURE 5.6 — Propagateurs longitudinaux pour des débits de 50, 300 et 500ml.h~!. Soit des vitesse
moyennes (V,,0,) de 3.61 1072, 2.17 10~ et 3.61 10~! ¢m.s'. Pour un écoulement laminaire d’eau
additionnée de CuSO, (Tr = 68 ms et D,, = 2.6 107° cm? s7!) dans la cellule de 7.40 mm et
pour un temps d’observation ¢ de 50 ms. La distribution des déplacements tend vers une distribution
uniforme avec I’augmentation du débit.

La = Umoyt (5.8)
Lp = /Dyt (5.9)

Pour les expériences présentées Figure 5.6, la longueur caractéristique de diffusion L, est constante
et égale a 1.14 1072 cm. Afin d’étudier I’influence relative de 1’advection et de la diffusion, on définit

le rapport entre L 4 et Lp, les valeurs de ce rapport sont présentées dans le tableau 5.3.

Débit (ml.hY) | L, (em) g—g
50 1.811073 | 1.58
100 3.61107% | 3.17
300 1.091072 | 7.94
500 1.811072 | 12.7

TABLE 5.3 — Rapport de la longueur caractéristique d’advection et de la longueur caractéristique de
diffusion en fonction du débit pour un temps d’observation de 50 ms.

Pour le plus faible débit (50 ml.h~1), le rapport entre la longueur caractéristique d’advection
L 4 et la longueur caractéristique de diffusion Lp est de 1.58. Ce rapport augmente avec les débits,
ce qui traduit I’augmentation de I'influence de I’advection sur la dispersion. Lorsque ce rapport est
suffisamment grand, la distribution devient uniforme, traduisant un déplacement préférentiellement
advectif.

Une mesure des déplacements transverses a été effectuée pour un écoulement laminaire de dé-

bit 500 ml.h~! et est présentée Figure 5.7. Le propagateur obtenu est gaussien, le ccefficient de
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dispersion transverse a pu étre mesuré (Figure 5.7b). Le ccefficient de dispersion transverse est de
2.17 107° em?s~!. La température moyenne du laboratoire est comprise entre 20 et 25°C, soit des
ceefficients de diffusion moléculaire compris entre 2.02 et 2.29 1075 cm?s~! (Holtz et al., 2000).
On peut donc en conclure que le déplacement transverse des molécules d’eau pour 1’écoulement de
500 ml.h~! dans la cellule 7.40 mm est de type uniquement diffusif. On vérifie donc 1’absence de

vitesse transversale, ce qui est caractéristique de I’écoulement de Poiseuille.

2.175
0.033

g
)
= g
N o
=z £
7]
o 3L E
8
Al
z o
© (o]
1r e
]
o
0 : ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ . 9
-025 -015 -005 005 015  0.25 0 1 2 3 4 5
v (cm/s) b=y?5%g%(8-8/3) [cm™2s] x10°
(a) Propagateur transverse pour 50 ms (b) Mesure de la dispersion transverse

FIGURE 5.7 — Mesure de la dispersion transverse pour 1’écoulement laminaire dans la cellule de

7.40 mm. Le débit d’eau additionnée de CuSO, est de 500ml.h~t. to = 50ms. Le ceefficient de

dispersion obtenu est de 2.17 1075 em?s 7L,

En dehors de la forme transitoire du propagateur non expliquée, 1’obtention du propagateur lon-
gitudinal carré dans le cadre du régime asymptotique de dispersion valide la mesure du propagateur
en écoulement. Cette validation est appuyée par 1’observation d’un propagateur transverse gaussien
donnant un ceefficient de dispersion typique de la diffusion moléculaire, ce qui est caractéristique de

la dispersion asymptotique pour un écoulement de Poiseuille dans un cylindre.

5.4 Répétitivité et erreurs sur les mesures RMN

L’ obtention du propagateur ayant été validé dans les parties précedentes, il faut maintenant quanti-
fier la répétitivité et les erreurs sur les mesures expérimentales, notamment sur les vitesses moyennes

calculées a partir du propagateur (équivalentes a la vitesse interstitielle de I’écoulement).

5.4.1 Répétitivité des mesures RMN

Des expériences de répétitivité des mesures RMN ont été effectuées sur les deux appareils RMN
utilisés.
Dans le cas de I’appareil RMN 2MHz, la répétitivité des mesures a été établie pour le milieu de

taille de grains 110 pm empilé dans une petite cellule et un écoulement de 500 mi.h~'. La mesure de
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déplacement a été répétée dix fois d’affilée. Les résultats pour to = 200 ms sont présentés Figure 5.8.
Ces mesures ont été réalisées pour d’autres 7, celles-ci ménent aux mémes conclusions. Les signaux
RMN montrent de faibles variations (Figure 5.8a). Variations qui n’ont qu’une influence faible sur les

propagateurs (Figure 5.8b).
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FIGURE 5.8 — Répétitivité des signaux RMN et erreurs sur les propagateurs pour 1’appareil RMN
2MHz. Les signaux RMN montrent de faibles variations (Figure 5.8a), variations qui n’ont qu’une
influence faible sur les propagateurs (Figure 5.8b). Le calcul des erreurs sur les propagateurs
(P(r)—P(r))
P(r)
teur (les grandes valeurs de P).

(Erreur = ) montre que les erreurs sont faibles pour la partie intéressante du propaga-

On définit les erreurs sur le propagateur de la fagon suivante :

(P(r) — P(r))

M 5.10
0 (5.10)

Erreur =

ol P(r) est la moyenne des propagateurs pour un déplacement r et P(r) la valeur particuliere d’un
propagateur pour le méme déplacement 7.

Le calcul des erreurs sur les propagateurs montre que les erreurs sont faibles pour la partie intéres-
sante du propagateur (les grandes valeurs de P). La superposition des propagateurs est quasi-parfaite.
Les mesures sur I’appareil RMN 2MHz sont reproductibles.

Dans le cas de I’'imageur 20 M H z, une expérience de mesure de déplacement dans la cellule de
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7.40 mm pour un écoulement laminaire de débit de 500 ml.h~! et un temps d’observation de 50 ms
a été effectuée cinq fois d’affilée, et ce a deux reprises (séparées de quelques heures). Les mesures de
répétabilité pour les mesures de cet appareil ont été réalisées sur I’écoulement laminaire permettant
d’observer la distribution des vitesses uniforme (cf. paragraphe 5.3) afin de vérifier que ce propaga-
teur particulier ne soit dii a des erreurs de mesures. Le signal RMN étant caractéristique, le calcul
des erreurs a été directement réalisé sur celui-ci. La différence de protocole explique la difficile com-
paraison avec la mesure des erreurs sur ’appareil 2 Mhz. Les signaux superposés présentés Figure
5.9 montrent toutefois que I’imageur 20 M H z produit un signal plus propre et plus reproductible que
celui de I'apprail 2 M Hz.
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FIGURE 5.9 — Répétitivité des signaux RMN. Une expérience de mesure de déplacement dans la
cellule de 7.40 mm pour un débit de 500 mi.h~"! et un temps d’observation de 50 ms a été effectuée
cinq fois d’affilée, et ce a deux reprises. Cette figure présente les signaux RMN superposés (partie
réelle, partie imaginaire et module) ainsi que les erreurs sur le module du signal RMN.

Les erreurs sur le module du signal RMN M od sont définies de la fagon suivante :

Erreur = <MOdMOd<q)> (5.11)

Mod(q)

ol Mod(r) est la moyenne des modules pour un seul g et M (q) la valeur particuliere d’'un module
pour q.

Les signaux RMN observés pour les différentes mesures sont identiques, a de trés faibles varia-
tions pres. Les erreurs sur les modules augmentent avec les valeurs de gradients et présentent des pics

corrélés a des signaux faibles. Ces erreurs sont liées a I’augmentation de la part du bruit dans le signal.

5.4.2 Mesure des vitesses moyennes

Les mesures RMN permettent de calculer la vitesse moyenne < v > de 1’écoulement de deux

manieres différentes : a partir du signal RMN avec le calcul de < £ > le déplacement moyen, et a
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partir du propagateur des déplacements par le calcul de I'intégrale du propagateur. Ces deux méthodes
donnent des résultats quasi-identiques, toutefois, le calcul de la vitesse moyenne directement a partir
du signal est plus fiable. Dans la suite du document les valeurs de vitesse moyenne mesurées par
RMN sont obtenues directement a partir du signal.

Dans ce paragraphe, afin de valider le calcul de la vitesse moyenne a partir du signal, les valeurs
expérimentales des vitesses moyennes sont comparées avec les valeurs des vitesses moyennes obte-
nues par la relation 5.12. Ce qui doit permettre de valider les algorithmes de calcul utilisés. La mesure
de la vitesse moyenne de I’écoulement considéré a été effectué dans le cas d’écoulements saturés et
insaturés sur un empilement de grains de SiC de 30 pm (cellule de 27 ¢m de long et 24.2 mm de

diametre) dans I’'imageur 20 M H z. Les vitesse théoriques sont obtenues par la relation suivante :

_Q
-5

ou, () est le débit de 1’écoulement (débit envoyé par la pompe), S est la section de la cellule et ¢ la

(5.12)

Vo

porosité de I’empilement.

Vitesse moyenne en fonction du temps d’observation : La Figure 5.10, montre I’évolution de la
vitesse calculée par la méthode des moments (v) (normalisée par la vitesse de Darcy v,) en fonction
du temps d’observation . Une variation de 4 % est observée pour les faibles temps d’observation. La

variation observée diminue avec le temps et tend a devenir inférieure a 0.5 % a partir de tA = 400 ms.
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FIGURE 5.10 — Vitesse moyenne mesurée par RMN < v > normalisée par la vitesse moyenne théo-
rique vy en fonction du temps. Une variation de 4¢, est observée pour les faibles temps, cette erreur
diminue avec le temps d’observation est n’est plus que de 0.5 % a partir de to = 400 ms.

Pour les faibles temps d’observation, les valeurs de gradients utilisées sont plus élevées. Or les
fortes valeurs de gradients entrainent une erreur plus importante sur la mesure des déplacements
que les faibles gradients, ce qui explique la diminution de I’erreur sur la vitesse moyenne avec la
diminution des gradients.

Par ailleurs, pour les faibles déplacements (c-a-d les faibles temps d’observation), les molécules

se trouvant proches des parois du milieu poreux, et donc se déplacant lentement, sont soumises aux
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gradients internes de 1’échantillon, ce qui engendre un déphasage 1égerement différent des molécules
dans ces zones et donc une sous représentation des faibles vitesses d’écoulement. Lorsque le temps
augmente, la dispersion mécanique et la diffusion moléculaire tendent a homogénéiser les parcours
des molécules, celles-ci ont échantillonnées 1’ensemble du milieu poreux (Scheven et al., 2008, 2004,
Mitchell et al., 2008) et des différents environnements liés aux gradients internes, ce qui explique
I’asymptote vers la vitesse théorique.

La variation engendrée par ce phénomeéne reste trés faible (de 1’ordre de 4 %), il n’est donc pas
nécessaire d’effectuer une correction pour le calcul du moment d’ordre deux. De plus, la mesure du
propagateur ayant été validé par la mesure de diffusion moléculaire, et par I’étude d’un écoulement
laminaire dans un cylindre, I’influence de ce phénomene sur la mesure du propagateur est considérée

comme négligeable.

Vitesse moyenne en fonction du débit et a temps d’observation fixe : En prenant pour valeur de
(v), la valeur asymptotique mesurée, on montre que les vitesses mesurées sont parfaitement corrélées

aux vitesses théoriques vy (Figure 5.11).
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FIGURE 5.11 - Vitesse mesurée en fonction de la vitesse théorique, calage par une droite : v, vitesse
de Darcy (Equation 5.12). (¢) (v) vitesse mesurées par RMN. (- -) équation linéaire calant les points
expérimentaux. L’erreur sur la pente de la droite calée est de 0.29 % et le ceefficient de détermination
R? montre que le calage est de trés bonne qualité.

Le calage d’une équation linéaire avec les points représentants la vitesse mesurée par RMN (v)
en fonction de la vitesse théorique associée vy montre une excellente correspondance (Figure 5.11),
Ierreur sur la pente de la droite calée est de 0.29 % et le ccefficient de détermination 2? montre que

le calage est de tres bonne qualité.

Conclusion sur la mesure de la vitesse moyenne par RMN : La mesure quantitative des vitesses
moyennes a partir du signal RMN engendré par les séquences de vélocimétrie valident ces séquences
ainsi que les traitements du signal utilisés. Il existe une légere déviation aux faibles temps due a I’effet

des forts gradients de champ et des gradients internes de I’échantillon. Cette déviation est négligeable.
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5.5 Validation des expériences de traceur par RMN

Cette section présente la validation des expériences de traceur. Celle-ci a pour but de vérifier que
la mesure des courbes de percées est, sinon quantitative, au moins qualitative. La méthode expéri-
mentale utilisée pour effectuer des expériences de traceur par RMN est décrite au paragraphe 3.5.6.
La validation des expériences de traceur a été effectuée sur I’empilement de grains de SiC de 30 um
(présentée paragraphe 5.6.1). La tranche de milieu poreux choisie pour mesurer la dispersion du tra-
ceur est située a 8.5 cm de I’entrée de la colonne, la colonne étant en position verticale. Le volume
de pore (V'p) est pris comme étant le volume poreux des 8.5 cm d’empilement précédant la zone de
mesure.

L’évolution de la concentration en Deutérium dans la tranche en fonction du volume d’eau injecté
normalisé par le volume de pore pour une injection de bas en haut du traceur lors d’un écoulement de
débit 100 ml.h ™! est présentée Figure 5.12. Dans un milieu homogéne comme I’empilement de grains
considéré, la dispersion attendue est gaussienne centrée sur le temps moyen que met le traceur pour
atteindre la zone de mesure a la vitesse moyenne de 1’écoulement. La courbe présente une trainée,
la fin du nuage de traceur met plus de temps que prévu a passer par la zone de mesure. De plus sa
premiere arrivée dans la zone de mesure est rapide, la concentration augmentant tres rapidement. Dans
un milieu homogene saturé comme 1’empilement de grains utilisé, on s’attend a ce que la dispersion
soit gaussienne. Or on observe une trainée et un front nets. Une partie du Deutérium subit un retard

et le front du nuage se disperse moins vite qu’attendu.
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FIGURE 5.12 — Concentration de traceur a la position de mesure en fonction du volume injecté (nor-
malisé par le volume de pore partiel) par le bas de la colonne. Le volume de pore partiel est le volume
poreux de I’empilement allant de I’entrée de la colonne a la zone de mesure. La courbe présente une
trainée, la fin du nuage de traceur met plus de temps que prévu a passer par la zone de mesure. Le
front de traceur arrivant a la zone de mesure est faiblement dispersé.

La méme expérience a été réalisée en injectant le traceur du haut vers le bas de la colonne (Figure
5.13), donc en inversant I’écoulement et en mesurant dans la méme zone de mesure soit cette fois ci
a 18.5 cm de I’entrée de la colonne. Le traceur arrive de maniere accélérée a la zone de mesure. Une

partie du nuage de traceur arrive de maniere anticipée. Cet effet de percée est dii a la différence de
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densité entre le Deutérium et I’eau. Le passage de la fin du traceur dans la zone de mesure est abrupte.
Le traceur est faiblement dispersé a la fin du nuage, la courbe de percée est de forme analogue a
celle obtenu par injection de bas en haut mais inversée, ce qui corrobore I’explication des différences
de densité. Ces résultats trahissent une sédimentation du traceur dans 1’eau. Cette sédimentation est
expliquée par la différence de densité a 30 °C' entre le Deutérium (dp,o = 1.105) et I'eau (dy,0 =
0.998).

60
~ 50 F
S s
= 405
g
§ 20 g
é 10 g
0 ; A A e A A WA At ph e A A A -
-10 & : :
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
V/Vp

FIGURE 5.13 — Concentration de traceur a la position de mesure en fonction du volume injecté (nor-
malisé par le volume de pore partiel) par le haut de la colonne. Une partie du nuage de traceur arrive
de maniere anticipée a la zone de mesure. Cet effet de percée est di a la différence de densité entre le
Deutérium et I’eau. Le passage de la fin du traceur dans la zone de mesure est abrupte. Le traceur est
faiblement dispersé a la fin du nuage, ce qui corrobore 1’explication des différences de densité.

Afin de vérifier ce point, il a été choisi d’effectuer le tracage dans une saumure afin d’équili-
brer les densités. Une saumure de NaC'l a 1509/ L a été préparée. Cette saumure a une densité de
1.135 a 30 °C. Le résultat de I’expérience de traceur de Deutérium dans un écoulement de saumure
a 100 mil.h~! est présenté Figure 5.14. La courbe de concentration présente une forme double avec
une premiere bosse de faible amplitude arrivant en avance a la zone de mesure suivie par une second
bosse de forme approximativement gaussienne en retard par rapport a la vitesse moyenne.

Il a ét€ montré que la présence du double pic est due a une mauvaise orientation de la picce en
T reliant I’arrivée d’eau, la dérivation du traceur et I’entrée de la cellule (Figure 5.15 a) du montage
expérimental. Cette orientation du T favorise le mélange entre le traceur sortant de la dérivation et
I’eau stagnant dans le canal initial. L’orientation initiale du T (Figure 5.16a) engendrait un brassage
du début du bouchon de Deutérium et donc une dispersion avant méme 1’entrée dans la colonne, ce
qui explique le double pic observé (Figure 5.14). La réorientation de ce T (Figure 5.16b) a permis
de supprimer cette dispersion anormale du bouchon de traceur avant I’entrée dans la colonne. Les
résultats obtenus sont présentés Figure 5.17. L’évolution de la concentration en fonction du volume
injecté normalisé par le volume de pore est une gaussienne centrée sur 1’injection d’un volume de
pore de fluide. En milieu saturé la dispersion du traceur est gaussienne.

Brenner (1962) as développé un modele, basé sur I’ADE, calant les courbes de percées d’une
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FIGURE 5.14 — Résultats de 1’expérience de traceur dans une saumure 150 g/l pour un débit de
100 ml.h=1.
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FIGURE 5.15 — Montage amélioré d’injection de traceur en milieu poreux.
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FIGURE 5.16 — Changement de 1’orientation d’une jonction de tuyaux en T dans le montage d’injec-
tion du traceur.

expérience de traceur en milieu homogene semi-infini. Ce modele permet d’obtenir le ceefficient de
dispersion D a partir d’une expérience de traceur. Brenner (1962) a montré que la concentration

local asymptotique C(l,t), a une longueur [ de I’entrée pour un écoulement de vitesse < v > et un
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FIGURE 5.17 — Résultats de I’expérience de traceur dans I’empilement de grains de SiC de 30 pum
pour un débit de 100 ml.h~! apres ajustement des densités et modification du montage.

ceefficient de dispersion D, dans ce type de modele, avec pour conditions une diffusion moléculaire
du traceur a I’entrée du systeme :

D_oc
<v> 0l
[ >o00:C=0 (5.14)

[=0:C=1+

(5.13)

est donnée par :

erfc(l_<v>t)+<v>tex (_ (l—<v>t)2>
JaDt o/ Di

< <v>1 H+<v>t
+<v>t)+1]e erfc | ———— 5.15
2{ D ( ) }Xp 5 ( D > (5.15)

Les calages des résultats expérimentaux par I’équation présentée ci-dessus sont retranscrits Figure
5.18. Le calage, par le modele de Brenner (1962), des résultats obtenus pour des débits de 50 et
100ml.h ' (< v >=7.110"3cm/set < v >= 1.43 1072 cm/s) donnent respectivement pour valeur
de ceefficient de dispersion D = 1.9 1078 m?/set D = 3.1 1078 m?/s. Or pour des débits équivalents,
les mesures locales de vélocimétrie par RMN donnent des valeurs de ccefficient de dispersion de
1.6 1072 m?/s et de 2 1072 m?/s (cf. Paragraphe 6.2.2.1) et le ceefficient de diffusion moléculaire
du Deutérium est 1égerement plus faible que celui de 1’eau (cf. paragraphe 3.5.3.2). La dispersion du
Deutérium obtenue est plus élevée (facteur 10) que la dispersion des molécules d’eau dans le milieu,

ce qui ne peut pas s’expliquer par la différence des diffusions moléculaires.

Cette dispersion augmentée est due a la dispersion du traceur dans le tube d’injection. Ce tube
a un diametre interne d = 0.16 cm, sa longueur est L = 5 c¢m. Dans le cas de 1’écoulement de

Deutérium a un débit de 50 mi.h~! (débit utilisé pour les expériences d’écoulements insaturés), la
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FIGURE 5.18 — Courbe de percées et calage par les modeles de Brenner (1962), Brigham (1974) :
Deux débits 50 et 100 mi.h~!, vitesses respectives < v >= 7.1 1073 cm/s et < v >=
1.431072 em/s. Les ceefficient de dispersion obtenus sont D = 1.9 1078 m?/set D = 3.1107® m?/s.

vitesse dans ce tube est de 0.69 ¢m/s. Le nombre de Reynolds et le nombre de Peclet basés aussi
sur le diametre du tube, sont respectivement de 9.75 et de 737.9. L’écoulement est laminaire, et la
dispersion du traceur dans ce tube est fortement dominée par la dispersion mécanique. Le régime de
Taylor n’est pas établit. Van Den Broeck (1982) montre que, dans le cas olt <= << &, ce qui est

le cas dans notre expérience, le ceefficient de dispersion D peut s’écrire sous la forme :

1 44 <p>?
D =D+~ Pt ——— 4. 5.16
g <v> it o 0 + (5.16)

Le calcul de D a partir de cette formule et pour les termes inférieurs a I’ordre 3 donne D =
4.5 1075 m?/s. La dispersion dans le tuyau d’entrée est nettement supérieure a la dispersion dans
le milieu poreux, ce qui explique le ceefficient de dispersion obtenu a partir du modele de Brenner
(1962).

Toutefois, si la dispersion mécanique dans le tube d’entrée augmente d’un facteur 10 la dispersion
du nuage de traceur, elle ne semble pas influencer de maniere rédhibitoire la forme des courbes de
percées. En effet, en milieu saturé nous observons des courbes de percées symétriques, et en milieu
insaturé des courbes de percées fortement non symétrique. La dispersion du traceur dans le tube
d’entrée n’éfface pas la dispersion engendrée par le milieu poreux. Les courbes de percée seront donc
exploitées de maniere qualitative, en gardant a I’esprit ce phénomene important de dispersion dans le

tube d’injection de Deutérium qui reste non quantifié.
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5.6 Caractérisation des empilements utilisés

Les empilements de SiC en petite colonne sont décrits Paragraphe 3.5.3.1 et sont entierement
caractérisés par Fleury et Azancheev (2006). Les milieux comme les empilements en grande colonne
de grains de SiC de taille 30 pm et de grains de sable de Fontainebleau de taille 80 pum ont eux été
empilés et caractérisés durant la these. Les caractéristiques de ces milieux sont importantes pour la
compréhension et I’ananlyse des résultats. Des mesures de temps de relaxation 7} et 75, de profil de

porosité et de perméabilité ont été effectuées sur ces empilements.

5.6.1 Empilement de SiC en grande colonne

Les grains de SiC empilés dans la grande colonne ont une taille moyenne de 30 pm. Les temps
de relaxation 75 de cet empilement sont d’abord présentés, la mesure de la perméabilité de I’empile-
ment est ensuite décrite. Enfin, des mesures de la porosité le long de I’empilement sont présentées et

discutées.

5.6.1.1 Temps de relaxation 75

Le temps de relaxation transverse 75 (cf. Paragraphe 2.2), est de 294 ms dans I’empilement saturé,
pour une vitesse d’écoulement nulle. Le temps de relaxation 75 est proportionnel au rapport V/.S du
milieu poreux (V' étant le volume de la phase eau et S la surface des grains). Ce qui explique que 75
diminue lorsque diminue la saturation (I’eau étant le fluide mouillant), le 75 pour une saturation en
eau de 46% (débit d’eau de 50 ml.h~') est, par exemple, de 177 ms (Figure 5.19).

T, empilement de SiC saturé T, de I'empilement de SiC & 46% de saturation
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(a) Ty saturation 100% (b) T, saturation 46%

FIGURE 5.19 — Temps de relaxation transverse 75 et effet de la saturation. A(T5) est I’amplitude de
la distribution de 75.

La distribution des temps de relaxation 75 dans le milieu poreux, quelle que soit la saturation, est

quasi-exponentielle (Figure 5.19) et de largueur constante et faible (2 10? ms). Les environnements
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de relaxation transverse en milieux saturés et insaturés sont équivalents et connectés par diffusion

moléculaire. Le milieu est homogene du point de vue de la relaxation.

5.6.1.2 Perméabilité

La perméabilité K est calculée a partir de la loi de Darcy (Darcy, 1856) :

L
= %% (5.17)
ou K est la perméabilité de I’empilement en milliDarcy (mD), p est la viscosité cinématique du
fluide, L est la longueur de I’empilement, S est la section de I’empilement, () est le débit de fluide
injecté et AP est le différentiel de pression entre 1’entrée et la sortie de I’empilement.

Pour mesurer la perméabilité d’un empilement poreux, une mesure du différentiel de pression

entre ’entrée et la sortie de la colonne A P en fonction du débit () est effectuée (Figure 5.20).
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FIGURE 5.20 — Mesure de la perméabilité de I’empilement de grains : (¢) points expérimentaux. (-)
calage par une équation linéaire de formule () = aA P. La perméabilité obtenue est 296.4 mDarcy.

Cette mesure est calée avec une droite d’équation :

Q = aAP (5.18)
Dans ce cas :
uL
K =q= 5.19
a— (5.19)

Or, i, S et L sont connus. La perméabilité obtenue est de 296.4 m Darcy. Cette perméabilité est
équivalente a celle de I’empilement dans la petite colonne constitué de grains de SiC de 30 pm(cf.

paragraphe 3.5.3.1).
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5.6.1.3 Porosité

La porosité de I’empilement de SiC a été€ mesuré par les trois méthodes présentées paragraphe 5.2.
La porosité moyenne mesurée par pesée est de 43 %. Le profil de porosité mesuré par RMN le long

de la colonne est présenté Figure 5.21, la valeur moyenne corrigée de la porosité étant de 43 %.
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FIGURE 5.21 — Profil de porosité corrigé : - mesure du profil de porosité, © mesure de la porosité
moyenne dans une tranche.

Le profil est stable le long de la colonne avec des variations n’excedant pas 2 %. Les zones proches
de I’entrée et de la sortie de la colonne sont légerement moins poreuses. Le tassement lors de I’empi-

lement explique cette porosité moins importante.

5.6.2 Empilements de sable de Fontainebleau 80 ;1 en grande colonne

Le temps de relaxation 75 dans la colonne de grains de sable de Fontainebleau est de 237 ms et
monodisperse (Figure 5.22). Le temps de relaxation 77 est de 600 ms.

La perméabilité est mesurée par la méthode décrite au paragraphe 5.6.1.2, et est de 5014 mD. Ce
milieux est beaucoup plus perméable que I’empilement de SiC effectué dans la méme colonne.

Le profil de porosité est stable a plus ou moins 1% de porosité et la valeur moyenne non corrigée
est de 36% (Figure 5.23), la valeur corrigée est de 39%.

5.7 Conclusion

Les séquences RMN de vélocimétrie avec et sans sélection de tranche ont été validées de maniere
quantitative par la mesure du ccefficient de diffusion moléculaire de 1’eau. Ces séquences permettent
d’obtenir des précisions sur les déplacements moyens ou les vitesses moyennes de moins de 1 %. Les
valeurs de vitesse moyenne déterminées par RMN sont cohérentes avec celles imposées par la pompe
a1 % pres, a I’exception des faibles temps d’observation ol une déviation de 4 % est observée.

Les propagateurs d’un écoulement laminaire dans une cellule cylindrique de faible diametre ont

été mesurés et montrent la forme rectangulaire souhaitée si le débit, ou le temps, est suffisamment



5.7 Conclusion 111

T2 de I'empilement de grains de sable de Fontainebleau saturé
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FIGURE 5.22 — Distribution des temps de relaxation transverse 7, dans I’empilement de grains de
sable de Fontainebleau saturé en eau. A(73) est I’amplitude de la distribution de 75.
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FIGURE 5.23 — Profil de porosité corrigé d’une partie de I’empilement de grains de sable de Fontai-
nebleau ( de 0 a 16 cm de I’entrée de la colonne).

grand. L'imageur 20 M H~z a été étalonné par la mesure du ccefficient de diffusion moléculaire de
I’eau. Ces validations sont essentielles et montrent la fiabilité et les possibles biais des résultats RMN.
Elles permettent de mieux comprendre les incertitudes et marges d’erreurs liées a ces mesures RMN

complexes.

La mesure de la porosité par RMN a I’aide de I’'imageur 20 M H z a permis de constater et d’ex-
pliquer les erreurs de 3 — 4 % observées sur la mesure de la porosité par RMN. Les expériences de
traceur se sont montrées délicates et il est nécessaire d’ajuster la densité de ’eau par ajout de sel.
Bien que la concentration au cours du temps soit bien mesurée avec un faible bruit, les ccefficients de
dispersion mesurés sont surestimés par rapport a la dispersion obtenue par vélocimétrie et dépendent
de la dispersion du tuyau d’entrée nécessaire a I’injection du Deutérium. La dispersion gaussienne des

molécules d’eau dans le milieu poreux saturé est toutefois retrouvée. Ces mesures seront donc utili-
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sées de maniere qualitative. Une amélioration ultérieure du montage expérimentale devrait permettre

de diminuer I’'influence des tuyaux d’injection de traceur.
Les mesures RMN étant validées, le chapitre suivant présentera les résultats des mesures de dis-

persion par RMN dans divers empilements de grains saturés.
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Dans ce chapitre sont présentés les résultats expérimentaux des mesures RMN sur des milieux
poreux saturés en eau. L’étude des écoulements monophasiques en milieu poreux homogene doit
permettre de mieux comprendre les différents régimes de dispersion, notamment pré-asymptotique
et asymptotique, et de décrire de maniere avancée la dispersion aux échelles de temps et d’espace
propres a la RMN dans un cadre simple. Ces mesures servent de prélude et de base de comparai-
son a I’étude des écoulements diphasiques dans le méme type de milieu. Elles doivent permettre de
choisir le milieu qui sera utilisé pour étudier les écoulements diphasiques ainsi que les conditions
expérimentales qui seront utilisées.

L’étude des déplacements longitudinaux et de la dispersion li€ée a ces mouvements ont été réali-
sées dans plusieurs milieux : des milieux de SiC de tailles différentes (Section 6.1) qui permettent
d’explorer les différents régimes de dispersion, et des empilements de grains en grande colonne a
double entrée (Section 6.2) pour étudier la dispersion dans des empilements qui pouront étre utilisés

pour étudier la dispersion en écoulements diphasiques. La dispersion transverse dans un empilement
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de grains de SiC en grande colonne a été étudiée (Paragraphe 6.2.2.2) pour les mémes raisons. En
complément des mesures RMN locales de dispersion, des expériences classiques de traceur dans cet
empilement ont été réalisées et sont présentées en fin de chapitre (Section 6.3). Ces mesures de traceur

ont pour but de relier les expériences de RMN a une approche classique de mesure de la dispersion.

6.1 Empilements de grains de SiC de différentes tailles

Cette section regroupe les résultats des mesures RMN sur les empilements de grains de 6 cm
de long et de 40 mm de diametre (petite colonne) réalisés a 1’aide d’un appareil RMN 2 M Hz.
Les empilements sont décrits Chapitre 5 Paragraphe 3.5.3.1 et sont constitués de grains de tailles
identiques. On dispose de 7 milieux différents contenant respectivement des grains de taille 8, 18, 30,
50, 80 et 110 prm. Ces milieux ont une structure similaire aux différences de taille de grains pres.

Ces séries de mesures sur des empilements de grains de différentes tailles ont été effectuées pour
étudier un large éventail de conditions expérimentales. Elles doivent permettre d’étudier de manicre
approfondie les régimes de dispersion pré-asymptotique et asymptotique ainsi que leur transition.
L autre objectif est d’arriver a définir les valeurs des criteres d’établissement du régime asymptotique

de dispersion de Scheven pour le type d’empilements utilisés.

6.1.1 Evolution du propagateur en fonction du temps

Les propagateurs d’un écoulement de débit 500 mi.h~! dans I’empilement de grains de SiC
110pm, pour des temps d’observation allant de 50 a 500 ms, sont présentés Figure 6.1. Les dé-

placements £ sont normalisés par la taille de grain d,.

110 microns

0.015f |+

0.01¢

P(E.1)

0.005¢

FIGURE 6.1 — Evolution du propagateur pour une taille de grain de 110 ym et une vitesse moyenne
de 520 pm.s~* en fonction du temps d’observation ¢ (en ms).

Les propagateurs observés sont asymétriques avec des trainées vers les grands déplacements et une
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partie négative non négligeable. Il existe donc une probabilité non nulle que les molécules de traceur
"reculent". Cette possibilité de déplacement a contre-courant est due a la diffusion moléculaire et a
la tortuosité du milieu. Les nombres de Reynolds étant faibles (Re << 1), le régime d’écoulement
est celui de Stokes, il n’y a donc pas de recirculation de fluide possible (Guyon et al., 2001). Pour
les déplacements plusieurs fois supérieurs a la taille de pore, le propagateur tend a devenir gaussien.
La disparition progressive de I’asymétrie des propagateurs est typique du régime de dispersion pré-
asymptotique (Lebon et al., 1996, 1997, Manz et al., 1999).

6.1.2 Evolution du propagateur en fonction du milieu, & temps et débit fixés

Les propagateurs dans les différents milieux, pour un débit constant et a un temps ¢ fixé, peuvent
étre comparés entre eux. La Figure 6.2 montre les différents propagateurs en fonction du déplacement

non normalis€.

x 10

FIGURE 6.2 — Propagateurs dans chaque milieu exprimés en fonction du déplacement non normalisé
avec ta = 500 ms et Q = 500 ml.h~L.

Les propagateurs (Figure 6.2) montrent que le déplacement moyen < £ > est identique pour tous
les milieux, aux différences de porosité pres. Ils permettent aussi d’observer 1’effet du nombre de
pores "vus" par les molécules d’eau pendant la durée du déplacement : plus les molécules de traceur
"visitent" le milieu poreux (c-a-d traversent de pores différents), plus les statistiques globales des
molécules de traceur tendent vers leurs valeurs limites. Ici, cet effet se traduit par le resserrement du
propagateur autour du déplacement moyen lorsque la taille des grains diminue.

Les méme résultats exprimés cette fois-ci en fonction du déplacement normalisé par la taille de
grains (c-a-d de pores), sont présentés Figure 6.3. Lorsque la taille de pores diminue, le nombre de
pores visités durant le temps d’observation et la dispersion (assimilable a la largueur du propagateur)

augmente (Figure 6.3).
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FIGURE 6.3 — Propagateurs exprimés en fonction du déplacement normalis€ par la taille de grains (i.e
la taille de pores), pour chaque milieu, avec un temps d’observation de 500 ms.

6.1.3 Régime pré-asymptotique transitoire

Les propagateurs pour un écoulement de 500 mi.h~! dans I’empilement de 80 um et différents
temps d’observation ¢ sont présentés Figure 6.4. Les propagateurs pour des faibles temps d’observa-
tion sont fortement asymétriques et présentent une trainée vers les grands déplacements (Figure 6.4a).
Puis, a mesure que le temps d’observation augmente, les propagateurs tendent a devenir symétriques
(Figure 6.4b). La transition entre propagateurs asymétriques et propagateurs gaussiens est typique
de la transition entre régime de dispersion pré-asymptotique et régime de dispersion asymptotique
gaussien. Ces résultats mettent clairement en évidence 1’appartenance des propagateurs asymétriques

observés au régime pré-asymptotique.
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FIGURE 6.4 — Evolution du propagateur pour une taille de grain de 80 yzm et un débit de 500 ml.h ™"
en fonction du temps d’observation ta (en ms) : en échelle linéaire (a), et semi-logarithmique (b).

L’obtention du régime de dispersion asymptotique gaussien nécessite que les molécules d’eau
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aient visité suffisamment de pores, c’est-a-dire qu’elles aient suffisamment échantillonnés le champ
de vitesse. Ainsi, lorsque les temps sont trop faibles, la dispersion typique du régime asymptotique
n’est pas observée. La forme des propagateurs du régime pré-asymptotique est proche d’une loi log-
normale, typique d’un champ de vitesse en milieu poreux homogene.

On retrouve le régime pré-asymptotique dans tous les empilements. A temps d’observation et
débits identiques, le propagateur de déplacement est plus fortement asymétrique pour de grandes
tailles de grains. Le régime pré-asymptotique dépend fortement de la taille de grains. Ce régime n’est
quasiment plus observé (pour les temps d’observation utilisés) dans le milieu de 8 pm (cf. Figure
6.5b), tandis que dans le milieu 110 pm le régime asymptotique n’est pas encore atteint a 500 ms (cf.

Figure 6.5a).

6.1.4 Passage au régime asymptotique

Pour étudier le passage du régime de dispersion pré-asymptotique au régime de dispersion asymp-
totique, on étudie les deux milieux extrémes - 8 pum et 110 um - pour différents temps d’observation
ta et un débit de 500 ml.h~!. Scheven et Sen (2002) ont étudiés la transition entre ces régimes pour
deux empilements de spheres de verre, respectivement de 152 4+ 12 ou 215 =4 15 pm. 1ls en ont tirés

les criteres d’établissement du régime asymptotique suivants :

(§) > 10dyg
Lp > 03dg

6.1)

ou (£) le déplacement moyen, dg la taille de grains, et Lp = /2D,,ta la longueur de diffusion
associée au ceefficient de diffusion moléculaire de I’eau dans I’eau D,,, et au temps d’observation ta
durant lequel la RMN mesure le déplacement des molécules d’eau.

Les valeurs correspondant a ces critéres en fonction de ta pour les milieux 8 um et 110 pum et
un écoulement de 500 mi.h~!(Tableau 6.1), montrent que la comparaison des propagateurs des deux
milieux doit permettre de balayer les deux régimes et leur transition. Le critere d’établissement du
régime asymptotique portant sur le déplacement moyen n’est jamais atteint (pour les temps d’obser-
vation considérés) dans I’empilement de grains de 110 pm. Le régime asymptotique est plus difficile a
atteindre pour les grandes tailles de grains. De fait, il faut augmenter le temps d’observation pour que
les molécules d’eau aient le temps de "visiter" le nombre de pores suffisant, or les phénomenes de re-
laxation RMN dans ces milieux empéchent la mesure de déplacement pour des temps d’observations
supérieurs a 1000 ms.

Si1’on compare les propagateurs obtenus dans les deux milieux (Figure 6.5), on observe les deux
types de régimes. Les grandes tailles de pores montrent comme prévu des propagateurs asymétriques
de forme log-normale, particulierement aux petits temps. La forme des propagateurs évolue avec % et
Z—;’. Les criteres sus-cités placent les propagateurs obtenus pour le milieu de 110 pm dans le régime

pré-asymptotique, toutefois les propagateurs tendent clairement vers une forme gaussienne (Figure
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ta (ms) 8 um 110 pum
© Lp © Lp
dg dg dg dg

20 1.55 | 1.27 || 0.15 | 0.09
50 3.88 | 2.02 | 0.37 | 0.15
100 7.77 | 2.85 || 0.74 | 0.21
200 15.54 | 4.03 || 1.48 | 0.29
300 2331 | 4.94 | 2.22 | 0.36
500 38.84 | 6.37 || 3.70 | 0.46
1000 || 77.69 | 9.01 || 7.40 | 0.66

TABLE 6.1 — Evolution des critéres d’établissement du régime asymptotique en fonction du temps
d’observation pour les milieux 8 pm et 110 gm et un débit de 500 mi.h=L.

6.5a). Dans le cas des petites tailles de pores (Figure 6.5b), les propagateurs sont quasiment tous de
forme gaussienne. Ceci est cohérent avec les criteres d’établissement du régime asymptotique. Les cri-
teres d’établissement du régime asymptotique et la forme des propagateurs montrent que la diffusion
a une action significative et que la transition entre les deux régimes pré-asymptotique et asymptotique
est d’autant plus progressive que la diffusion moléculaire est importante. Ce qui explique que, dans le

cas de I’eau, les propagateurs de forme log-normale ne soient pas parfaitement observés, et ce méme

pour des petites valeurs de ta.

110 microns 8 microns
107 1
P 107
< i »g
a * a
_3 *
107}
107
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&/dg §/dg
(a) Propagateurs pour le milieu 110um en semilog (b) Propagateurs pour le milieux 8um en semilog

FIGURE 6.5 — Comparaison entre les propagateurs des milieux 8 pm et 110 pm en fonction du temps
ta (en ms) en échelle semi-logarithmique. (a) : Propagateurs pour le milieu a grande taille de pores
(110 pm) : I’advection domine la diffusion.(b) : Propagateurs pour le milieu a petite taille de pores
(8 um) : 1a diffusion prend le pas sur 1’advection.

Afin d’observer un propagateur le moins possible influencé par la diffusion moléculaire, le coeffi-
cient de diffusion moléculaire a été diminué par I’adjonction de glycérol. Un mélange glycérol-eau a
respectivement 64% — 36% a été utilisé. Ce mélange diminue le coefficient de diffusion moléculaire

d’un facteur 10 environ. Le propagateur pour un écoulement de 500 ml.h~! du mélange glycérol-
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eau, un temps d’observation de 50 ms, dans le milieu 110 pm, est comparé au propagateur du méme
écoulement d’eau dans le méme milieu (Figure 6.6). L’utilisation du mélange eau-glycérol améliore
de maniere significative la forme log-normale du propagateur (Figure 6.6). La diminution de D,,
d’un facteur 10 entraine une diminution de Z—lgj d’un facteur 3. Pour minimiser encore plus la diffusion
moléculaire, il eut fallu augmenter la part de glycérol dans le mélange, ce qui pose des problemes d’in-
jection dans le milieu. Les pressions — avec I’augmentation de la viscosité du mélange — deviennent

trop élevées pour la cellule.
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FIGURE 6.6 — Propagateurs pour le milieux 110 gm, un temps d’observation de 50 ms, un débit de
500 mi.h~! et deux fluides : de I’eau distillée et un mélange eau-glycérol (36 — 64%)

6.1.5 Conclusion

Les mesures réalisées a 1’aide de ’appareil 2 M Hz sur des empilements de grains de SiC de
différentes tailles dans des cellules de 7 cm de long, ont mis en évidence les régimes de dispersion pré-
asymptotique et asymptotique gaussien. Des criteres chiffrés d’établissement du régime asymptotique

ont été trouvés dans la littérature et vérifi€s dans ce cas précis.

6.2 Mesures sur des empilements dans une grande colonne

Deux empilements de grains ont été faits dans la grande colonne afin de pouvoir étudier la disper-
sion longitudinale et transverse par RMN et faire des expériences de traceur en milieu monophasique
et diphasique. Des grains de sable de Fontainebleau de taille 80 pm ont initialement été utilisés. Le
réseau de pores de ce milieu a été extrait par micro-scanner (Annexe E) et les résultats des mesures
RMN sur ce milieu ont ét¢ comparés aux résultats des marches aléatoires en réseau de pores (Par-
tie III). Cet empilement n’a pu permettre d’observer le régime asymptotique de dispersion dans des
conditions satisfaisantes, il a donc été décidé d’utiliser une taille de grains plus propice. Des considé-

rations expérimentales (difficulté d’empilement et augmentation des pressions dans la colonne avec
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la diminution de la taille de grains) ont imposé le choix de grains de SiC de 30 um.

Les mesures réalisées sur ces empilements avec I’imageur 20 M H z, ont été effectuées de maniere
a pouvoir extraire les moments (£) et o2, Les relations entre, o2 et le temps d’une part, et o et le
déplacement moyen d’autre part, seront étudiées. De fait, il est montré que o2 o< t% (Equation 1.13
Section 1.2). Cette relation permet de distinguer les différents régimes de dispersion : ¢ = 1 la
dispersion est gaussienne, a < 1 la dispersion est sous-dispersive, et a > 1 la dispersion est super-
dispersive (cf. Chapitre 1 Section 1.2).

()

Par ailleurs, dans le cas d’une dispersion gaussienne, la relation entre o et (§) = 1, est décrite

par 1’équation suivante :

g = \/2leff<€> (62)

ot .rs est la dispersivité intrinseque de I’échantillon, l.;y = D.sr/ < v > (ol < v > est la vitesse
moyenne et D le ceefficient de dispersion effective).

Cette relation 6.2 permet d’écrire que, dans le cas général,

g
T o< (§)" (6.3)
9
ou 7 est lié a a par la relationn = a/2 — 1.
Si la dispersion est gaussienne : 7 = —0.5, et dans le cas ou le déplacement est purement advectif,

c’est-a-dire dans le cas ou seule la dispersion mécanique agit, % est une constante. Cette relation
6.3 est utilisée en complément de la relation 1.13. Elle permet de mieux décrire I'influence de la
dispersion mécanique et de la diffusion moléculaire sur la dispersion. Nous verrons qu’elle permet

aussi de déterminer le régime de dispersion (pré-asymptotique ou asymptotique).

6.2.1 Empilement de sable de Fontainebleau

Ce sable de Fontainebleau est utilisé au CEA pour des expériences de traceur dans une colonne
de 1 m de long. Dans le cadre de I’ANR TRAM réunissant le CEA, IFPEN et I'INRA d’Avignon,
ce sable a été donné par le CEA afin de pouvoir comparer les résultats des expériences classiques de
traceur a des expériences RMN.

Le sable a été empilé dans la grande colonne. Des mesures de propagateurs ont été effectuées
pour trois débits différents 50 mi.h=t, 250 ml.h=! et 500 mi.h~! a I’aide de I'imageur 20 M H z.
Les résultats des mesures de propagateurs pour deux débits 50 et 500 mi.h~! sont présentés, en
échelle semi-logarithmique, Figure 6.7. Les propagateurs sont quasi-gaussiens. L’ asymétrie est faible.
L’analyse des moments permet d’avoir une vision plus précise des régimes de dispersion.

L’évolution de o en fonction du temps A pour les différents débits est présentée Figure 6.8.
L’ augmentation du débit engendre une augmentation de o%. Chaque série de points est calée avec
une loi de puissance t%. On peut observer que la pente, pour un méme débit, évolue au cours du

temps, traduisant la transition du régime pré-asymptotique vers le régime asymptotique. Les valeurs
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FIGURE 6.7 — Propagateurs en fonction du temps et du débit. Deux débits : 50 ml.h~! et 500 mil.h~*
et différents temps : 50 a 1000 ms.

d’exposants présentées dans ce paragraphe sont obtenues par le calages des derniers points de chaque
série (4 points au minimum). a est de 1.03 pour le débit 50 ml.h~!, ¢’est-a-dire équivalent a I’exposant
d’une dispersion gaussienne dominée par la diffusion moléculaire (¢« = 1). Les exposants a pour les

débits 250 et 500 ml.h~! valent de 1.19. Cette valeur traduit une super-diffusion des molécules d’eau.
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FIGURE 6.8 — Evolution du moment d’ordre 2 en fonction du temps : mesurés sur I’empilement de
grains de sable de Fontainebleau.

Les valeurs de <‘g—> pour les différents débits (Figure 6.9) convergent pour des déplacements de
I’ordre de 1 a 2 fois la taille de grains. Chaque série de points est calée avec une loi de puissance
%n. L’exposant 7 est de —0.47 pour le débit 50 ml.h~!, c’est-a-dire équivalent a I’exposant d’une
dispersion gaussienne dominée par la diffusion moléculaire (n = —0.5). Les exposants 7 sont iden-
tiques pour les débits 250 et 500 ml.h~! et valent —0.40. Cette valeur montre une déviation faible du

régime de dispersion gaussien. La convergence des valeurs de % pour les valeurs de % supérieures
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a 2 et la valeur de 7 constante au dela de 250 mi.h~! sont caractéristiques du régime asymptotique de
dispersion. Ce régime asymptotique est faiblement anormal (n = —0.40). Les valeurs de 7 et a sont

récapitulées tableau 6.2.

LE+O1
F oA A 50
i A X 250
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”CJ « A, . O 500
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o . Eﬂx%
[ %4
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0.01 0.10 1.00 10.00 100.00
<§>/dg

FIGURE 6.9 — Evolution de % en fonction du déplacement normalisé par la taille de grains : empile-
ment de grains de sable de Fontainebleau.

Débits (ml.h=Y) | a n
50 1.03 | -0.47
250 1.19 | -0.40
500 1.19 | -0.40

TABLE 6.2 — Valeurs des exposants a et ) en fonction du débit.

La conclusion de I’étude de o2 en fonction du temps d’observation est identique a celle de -Z en

©
fonction de fiﬁ, la dispersion asymptotique est observée pour des temps et des débits importants, et

est faiblementg anormale de type super-dispersive, les propagateurs sont quasi-gaussiens. Les criteres
de Scheven et Sen (2002) (Chapitre 1 Section 1.3) ont été calculés et leurs valeurs sont présentées
Tableau 6.5 et Tableau 6.4. Le Tableau 6.5 présente les valeurs de % pour les deux temps extrémes,
20 et 1000 ms, et les trois débits, 50, 250, et 500 ml.h~!. Les conditions expérimentales permettent
de balayer les valeurs de % de 0.02 a 9.84. La valeur extréme pour 500 ml.h~! et 1000 ms est a
la limite des valeurs observées par Scheven et Sen (2002) comme seuil du régime asymptotique de
dispersion.

Les résultats de I’étude des moments (Figure 6.9) laissent supposer que la transition entre le ré-
gime pré-asymptotique et asymptotique est longue et progressive. De plus ces résultats montrent une

transition pour des valeurs de £ proches de 2 plutot que 10. Ce résultat peut s’expliquer par la forte

g
influence de la diffusion moléculaire. Le second critéere, Z—g, est basé sur la diffusion moléculaire et

indépendant de la vitesse de 1I’écoulement. Les valeurs de ce critere en fonction du temps d’observa-
tion sont présentés Tableau 6.4. Scheven et Sen (2002) trouvent comme valeur seuil d’obtention du

régime asymptotique Z—z’ = 0.3. Dans les expériences réalisées, la valeur seuil de 0.3 est dépassée au
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Q ml.h=t | 20 ms | 1000 ms
50 0.02 0.98
250 0.10 4.92
500 0.20 9.84

TABLE 6.3 — Tableau récapitulatif des valeurs de % en fonction du temps et du débit : la valeur

d’établissement du régime asymptotique est 10. Cette valeur n’est pas atteinte dans les conditions
expérimentales.

dela de tA = 100 ms. La valeur minimale (pour A = 20 ms) est relativement élevée et égale a 0.13.
Les valeurs relativement élevées de Z—D permettent d’expliquer la faible asymétrie des propagateurs et
g

I’obtention du régime asymptotique plus rapide que celle observée par Scheven et Sen (2002).

temps (ms) | 20 | 50 | 100 | 200 | 300 | 500 | 1000

Z—;’ 0.13 1 0.20 | 0.28 | 0.40 | 0.49 | 0.64 | 0.90

TABLE 6.4 — Tableau récapitulatif des valeurs de Z—QD en fonction du temps : la valeur d’établissement
du régime asymptotique est 0.3. Pour des temps inférieurs a 100 ms la diffusion moléculaire ne permet
pas I’établissement du régime asymptotique de dispersion.

La mesure de la dispersion asymptotique dans cet empilement est a la limite des conditions expé-
rimentales, ce milieu n’est pas optimal pour étudier de maniere convaincante la dispersion en milieu
insaturé du fait des débits forts et des temps longs nécessaires pour I’observation du régime asymp-
totique. Un nouvel empilement de grains de SiC de taille 30 pm a été effectué dans la méme cellule
afin de pallier a ce probleme. Cet empilement a été choisi en fonction des criteres d’établissement
du régime asymptotique, des facilités d’empilement, et des conditions expérimentales réalisables en
écoulement diphasiques (ta < 1000 ms et Q < 100 ml.h™ ).

6.2.2 Empilement de grains de SiC de 30 ym

Des mesures pour plusieurs débits (0, 50, 100, 200, 500, 700, 1000 et 2000 ml.h™1), différents
temps (20, 50, 100, 200, 300, 400, 500, 600, 700, 800, 900 et 1000 ms) dans les directions longitu-
dinales et transverses ont été effectuées sur I’empilement de grains de SiC de 30 pm dans la grande
colonne. La synthese et ’exploitation des résultats longitudinaux puis transverses sont présentés dans

cette section.

6.2.2.1 Dispersion longitudinale

Les propagateurs longitudinaux en fonction de la vitesse de déplacement des molécules d’eau (v =
&/ta) pour un temps d’observation de 50 ms et différents débits allant de 0 mi.h~* a 2000 ml.h~!

sont présentés Figure 6.10. Les vitesses moyennes de chaque propagateur coincide avec la vitesse
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moyenne de Darcy calculée a partir du débit et des caractéristiques de I’empilement. Les propagateurs

sont quasi-gaussiens quel que soit le débit considéré. Le régime de dispersion semble asymptotique.

P(v,t)

——0ml/h

P(v,t)

- - -50 mi/h - - -50mlh
200 mlth 2000 200 mih i
- = 2000 ml/h || -~ | - - 2000 mih

—0mlh

02 03 04 05
v (cm/s)

(a) Abscisse linéaire (b) Abscisse logarithmique

FIGURE 6.10 — Propagateurs longitudinaux pour un temps d’observation de 50 ms et différents débits
allant de 0 ml.~h~! 22000 ml.h~t.

Les criteres d’établissement du régime asymptotique ont été calculés pour tA = 50 ms et le
Tableau 6.5 en récapitule les valeurs. La valeur seuil du critere portant sur la diffusion moléculaire,
Z—g’, est dépassée pour o = 50 ms (0.54 > 0.3). Le critere portant sur la vitesse d’écoulement, <d§—g>
, varie entre 0 (pour un écoulement nul) et 4.68 (pour 2000 ml.h~1). La valeur seuil de 10 trouvée
par Scheven et Sen (2002) n’est pas atteinte, mais la valeur de 2 observée sur les empilements de
SiC (Paragraphe 6.1) est dépassée. Le régime asymptotique de dispersion est atteint pour le débit de
2000 ml.h~. Pour les autres débits, la trés faible asymétrie des propagateurs observés est due 2 la

forte influence de la diffusion moléculaire.

Qmin~t | & | Lo
0 0 |054
50 [0.12]054
200 | 047 | 0.54
2000 | 4.68 | 0.54

TABLE 6.5 — Tableau récapitulatif des criteres d’établissement du régime asymptotique pour chaque
débit et un temps d’observation de 50 ms.

L’analyse des propagateurs est complétée par une analyse des moments du déplacement des molé-

cules d’eau. Les moments d’ordre 1 et 2 sont obtenus par la méthode décrite au Paragraphe 3.4 sur des

écoulements de débits allant de 0 a 2000 mi.h~!, et différents temps (20 & 1000 ms). L’ évolution de

©

-+ en fonction de % est présentée Figure 6.11. Les valeurs de

% convergent pour des déplacements
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supérieurs a environ 7 — 8 fois la taille de grains. Le régime de dispersion asymptotique est atteint.
Pour des déplacements inférieurs les valeurs de é—> divergent et augmentent avec la diminution du
débit (pour un méme déplacement observé). Cette divergence est due a la diminution du nombre de
Peclet, la diffusion moléculaire dominant de plus en plus la dispersion. Les résultats ont été calés par
une loi de puissance d’exposant 7). L’évolution de 7 en fonction du nombre de Peclet de 1’écoulement

est présenté Figure 6.12.
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FIGURE 6.11 — Evolution de -Z en fonction du déplacement normalisé par la taille de grains : empi-
lement de grains de SiC de 30 pum saturé en eau.
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FIGURE 6.12 — Evolution de 1’exposant 7 en fonction du nombre de Peclet de 1’écoulement.

L évolution de - en fonction de ‘& montre une transition d’un régime pré-asymptotique forte-

d
ment dominé par la <cﬁffusion (50 ml .h‘f, n = —0.49) a un régime asymptotique de dispersion impacté
par la diffusion moléculaire et la dispersion mécanique (Q > 500 ml.h~* ot 7 tend vers —0.40). La
transition entre le régime pré-asymptotique de diffusion quasi-pure et le régime asymptotique est re-
lativement molle, ce qui est dii a I'importance de la diffusion moléculaire. La valeur asymptotique de
7 est cohérente avec les valeurs de la littérature. Scheven (2005) effectue la méme analyse pour trois

milieux d’hétérogénéités différentes : un empilement de sphere de diametre 100 £ 20 pm, un gres et
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un carbonate (Figure 6.13). Les valeurs asymptotiques de 7 sont respectivement de —0.46, —0.36 et
—0.24. La valeur de 7 est clairement corrélée a I’hétérogénéité du milieu (et donc du champ de vi-
tesse). L’empilement de SiC est plus hétérogene au niveau de son champ de vitesse que I’empilement

de spheres et moins que le gres, ce qui explique la valeur asymptotique de n de —0.40.

FIGURE 6.13 — Evolution de -Z en fonction du déplacement (en pm) pour trois milieux différents :
() carbonate, ([J) gres, (o) empilement de spheres (tiré de Scheven (2005)).

L’évolution de o2 en fonction du temps est présentée Figure 6.14. Pour un temps 5 o? augmente
avec le débit, ce qui traduit une augmentation de la dispersion. Chaque série de points est calée par un
loi de puissance de type ¢4 . Les droites (traits continus) de pentes @ = 1 et a = 1.17 tracées sur cette
figure représentent les lois de puissances calées sur les séries de données des débits 0 et 2000 ml.h .

Les exposants a obtenus pour les différents débits sont présentés Figure 6.16.
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FIGURE 6.14 — Evolution de o2 en fonction du temps : mesures sur un empilement de grains de SiC
de 30 pm saturé en eau.

Les valeurs de o peuvent aussi étre exprimées en fonction du déplacement moyen associé (Figure
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6.15). Cette représentation permet de montrer que pour de faibles déplacements, la dispersion est
dominée par la diffusion moléculaire, dont I’effet augmente avec la diminution du débit. En effet, pour
des déplacements similaires, o> augmente avec la diminution du débit. Aux grands déplacements, o
tend a devenir indépendant du débit considéré et est uniquement fonction du déplacement. Cela traduit

une domination forte de la dispersion mécanique sur la diffusion moléculaire.
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FIGURE 6.15 — Evolution de o2 en fonction du déplacement normalisé par la taille de grains : mesures
sur un empilement de grains de SiC de 30 pm saturé en eau.

L’évolution de a (0% o t4 Equation 1.13 Paragraphe 1.2) en fonction du nombre de Peclet de
I’écoulement (Figure 6.16) montre une asymptote de valeur 1.17. Le régime de dispersion passe de la
diffusion gaussienne (a = 0.99) pour un débit nul a la super-diffusion asymptotique @ = 1.17 pour
les nombres de Peclet supérieurs a 10. Ces résultats sont cohérents avec les résultats précédents et
montrent une dispersion anormale dans un milieu poreux homogene saturé. Cette dispersion peut-étre

décrite comme anormale car le régime asymptotique de dispersion est atteint.

12
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FIGURE 6.16 — Evolution de I’exposant a en fonction du nombre de Peclet de I’écoulement.

Le ccefficient de dispersion effectif peut-&tre calculé, pour chaque propagateur, a partir des mo-
ments présentés précedemment. Dans le cas ou le propagateur est non-gaussien, la relation entre

ceefficient de dispersion effectif D, et 02 dépend du temps ¢ et est décrite par :
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1 do?
Deysp(t) = 5 (6.4)

Si le propagateur est gaussien (c-a-d la dispersion est gaussienne) il est établi que :

2

Doy = %"7 6.5)

Ici, la dispersion est faiblement anormale et les valeurs de D,y calculées a partir des Equations
6.4 et 6.5 sont comparables. Les ccefficients de dispersion effectifs (calculés a partir des moments
présentés précedemments et de I’Equation 6.4) normalisés par le ceefficient de diffusion moléculaire
sont présentés, en fonction du nombre de Peclet, dans la Figure 6.17. L’évolution est identique a celle
décrite par Fried et Combarnous (1971), Sahimi (1993) et le domaine de comparaison correspond a

la fenétre de la Figure 6.18.
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FIGURE 6.17 — Cecefficients de dispersion effectifs normalisés par le ceefficient de diffusion molé-
culaire en fonction du nombre de Peclet pour les expériences en monophasique : Les tirets forment
I’enveloppe de points expérimentaux compilés dans Khrapitchev (2003). La valeur de D¢, pour un
méme nombre de Peclet, dépend de .

Pour un nombre de Peclet inférieur a 0.3, le ceefficient de dispersion effectif ne varie que trés peu
et vaut 0.56. Pour un nombre de Peclet compris entre 5 et 300, le rapport du ceefficient de dispersion
effectif D,y sur le ceefficient de diffusion moléculaire D,,, est proportionnel au nombre de Peclet Pe
a la puissance (37, (Sahimi, 1993) :

%}: = Pelr (6.6)

Dans la littérature, les valeurs expérimentales de 5, sont en moyenne de 1.20. Ici, 5, = 1.08,
ce qui est dans la gamme de valeurs présentée dans la littérature. Pour un méme nombre de Pe-
clet, la valeur du ccefficient de dispersion effectif augmente avec le temps d’observation traduisant la

super-dispersion mise en évidence. Les valeurs sont dans la partie basse des valeurs compilées par
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FIGURE 6.18 — Ceefficients de dispersion effectifs normalisés par le ceefficient de diffusion molécu-
laire en fonction du nombre de Peclet, Sahimi (1993).

Khrapitchev (2003). Or ces valeurs proviennent principalement d’expériences de traceur, ces expé-
riences de traceur ne permettent pas de mesurer, telle que le fait la RMN, la dépendance en temps du
ceefficient de dispersion effectif. La valeur aux grands temps du ccefficient de dispersion effectif est

incluse dans ou tend vers I’enveloppe de Khrapitchev (2003).

6.2.2.2 Dispersion transverse

Les propagateurs selon les directions transverses a I’écoulement ont été mesurés pour différents
débits (0 a 2000 mil.h~1) et différents temps (20 a 1000 m.s) en écoulement monophasique, toujours
dans la grande colonne contenant les grains de SiC de 30 um. Les propagateurs observés sont gaus-
siens et centrés sur le déplacement nul, quel que soit le temps ou le débit considéré (Figure 6.19).
Le propagateur conserve sa forme mais s’€largit 1égerement lorsque le débit d’écoulement augmente
(Figure 6.19), cette variation en fonction du débit montre 1’influence de la dispersion mécanique (liée
au champ de vitesse) sur les molécules d’eau. La conservation de la forme gaussienne du propa-
gateur indique que I’influence de la dispersion mécanique reste largement dominée par la diffusion
moléculaire.

L’évolution du moment d’ordre 2 o2 en fonction du temps ¢ est présentée Figure 6.20. L’in-
fluence de la dispersion mécanique est nettement observée : 0% pour un temps ¢ fixe augmente avec
le débit. Les valeurs de o2 sont comprises entre 107¢ et 1074, et plus faibles a débit égal, que les
valeurs longitudinales (cf. Figure 6.14). L’influence de la dispersion transverse sur la dispersion des
molécules d’eau est donc moins importante que 1’influence de la dispersion longitudinale. L’ analyse
des moments d’ordre 2 transverses(Figure 6.20 montre qu’ils évoluent linéairement par rapport au
temps, I’exposant a a pour valeur 1 +0.05 (Tableau 6.6). L’influence des vitesses transverses n’est pas
négligeable, mais si la dispersion longitudinale est de type super-dispersive (a = 1.17), la dispersion

transverse est gaussienne (a = 1). Cette différence s’explique par le fait que les vitesses transverses
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FIGURE 6.19 — Propagateurs transverse pour un t de 50 ms et deux débits différents 0 ml.h~" et
200 ml.h~1t.

sont plus faibles que les vitesses longitudinales et de moyenne nulle, la diffusion moléculaire est donc

fortement dominante par rapport a la dispersion mécanique transverse.
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FIGURE 6.20 — Evolution du moment d’ordre 2 o2 transverse en fonction du temps pour différents

débits.

Q (ml.h™Y

0

100

200

500

1000

2000

a

0.95

0.99

1.01

1.04

1.05

1.00

TABLE 6.6 — Tableau récapitulatif de la valeur de I’exposant a en fonction du débit.

Le ccefficient de dispersion effectif transverse (D7) a été calculé a partir des moments d’ordre 2 et
son évolution en fonction du Peclet est présentée Figure 6.21. Dans cette figure sont aussi présentés les

ceefficients de dispersion longitudinaux (D7) obtenus dans le méme empilement. On peut observer
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la tres faible dispersion du ceefficient de dispersion effectif transverse D en fonction du temps a
nombre de Peclet fixe. Cette faible dispersion des valeurs de Dy pour un méme nombre de Peclet

s’explique par la cinétique gaussienne de la dispersion des molécules d’eau dans le milieu poreux.
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FIGURE 6.21 — Relation entre le ccefficient de dispersion effectif longitudinal D, et transverse Dy :
(#) les valeurs de Dy, et (o) les valeurs de Dr.

L’évolution du ccefficient de dispersion effectif transverse D7 en fonction du Peclet observée,
ainsi que la comparaison avec 1’évolution du ccefficient de dispersion effectif longitudinal Dy, sont
cohérentes avec les données de la littérature. Pour un nombre de Peclet compris entre 5 et 300, le
rapport du ceefficient de dispersion effectif transverse Dp sur le ceefficient de diffusion moléculaire

D,, est proportionnel au nombre de Peclet Pe a la puissance 57 (Sahimi, 1993) :

5= Pefr (6.7)

Dans la littérature, les valeurs expérimentales de S sont en moyenne de 0.9. Ici, 5 = 0.79, ce

qui est dans la gamme de valeurs présentée dans la littérature.

6.3 Expériences de traceur

Les expériences de traceur de Deutérium par RMN ont été effectuées dans I’empilement de SiC
30 pwm présenté au Paragraphe 3.5.3.1 et caractérisé au Paragraphe 5.6.1. Il a été montré précedem-
ment (Chapitre 5 Section 5.5) que la mesure de la dispersion de traceur est pertubée par la dispersion
du traceur dans les tuyaux d’injection, et donc que 1’étude des expériences de traceur ne peut étre faite
que de maniere qualitative.

Des courbes de percées pour deux débits de fluide différents ont été mesurées et sont présentées
Figure 6.22. La mesure des courbes de percées a été effectuée dans une tranche située a 8.5 cm de
la face d’injection de la colonne. Les courbes de percées obtenues sont typiques d’une dispersion

gaussienne. La moitié du volume de traceur a traversé la tranche lorsque un volume de pore a été
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injecté (ici le volume de pore est le volume poreux précédant la zone de mesure et non le volume

poreux total de la colonne).
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FIGURE 6.22 — Courbes de percées locales en milieu saturé pour deux débits d’écoulement différents
50 ml.h~t et 100 mi.h™ 1.

Les courbes de concentration en Deutérium dans la zone de mesure en fonction du volume de
fluide injecté (normalisé par le volume de pore) sont présentées Figures6.23a et 6.23b. Ces courbes
ont été comparée avec de gaussiennes. Pour le débit de de 50 ml.h ™!, la gaussienne a une moyenne
de 1.002 Vi ject/ V) et un écart-type o de 0.08 (Vipject /V,)?. La gaussienne pour le débit de 100 mi.h~!
a une moyenne g de 1.007 Viyjeet/ V), €t un écart-type o de 0.07 (Vinjeet/Vp)?. La comparaison avec
les gaussiennes est tres bonne dans les deux cas, la dispersion du traceur est gaussienne. On peut ober-
server une arrivée initiale du traceur retardée. Celle-ci ne peut €tre reliée a de la dispersion anormale.
Elle est expliquée par la différence de densité entre traceur et fluide. La largueur de la gaussienne est
plus importante pour un écoulement de 50 mi.h~! que pour un écoulement de 100 ml.h~t. Ceci est
dii au fait que les molécules de traceur mettent plus de temps a atteindre la zone de mesure dans le cas
d’un écoulement de 50 ml.h~!. L’influence de la diffusion moléculaire est plus importante comparée

a la dispersion liée au champ de vitesse.

6.4 Conclusion

Dans ce chapitre ont été présentés les différents résultats des mesures RMN sur des écoulements
monophasiques en empilements de grains.

Les régimes pré-asymptotiques et asymptotiques, ainsi que la transition de I’un a 1’autre, ont été
mis en évidence et caractérisés grace a des mesures sur différents empilements de grains de SiC
(Section 6.1). Les criteres empruntés a Scheven et Sen (2002) peuvent servir a quantifier la transition
entre les régimes de dispersion. Il a été montré sur des empilements de sable de Fontainebleau et de

SiC que I’établissement du régime asymptotique pouvait aussi étre vérifié par 1I’étude des moments
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FIGURE 6.23 — Courbe de concentration en fonction du volume de fluide injecté pour deux débits
50 mi.h~! et 100 ml.h ™! et comparaison avec des gaussiennes. La gaussienne comparée 2 la courbe
obtenue pour un débit de 50 ml.h~' a une moyenne p de 1.002 Vet /V, €t un écart-type o de

0.08 (Vinjeet/V,)?. La gaussienne pour le débit de 100 ml.h~! a une moyenne p de 1.007 Viyjeer/Vp
et un écart-type o de 0.07 (Vipjeet/Vp)?

des déplacements des molécules d’eau o et (£). Le collapse des valeurs de o/ < & > en fonction de
< & > /d, est un critere universel d’établissement du régime asymptotique de dispersion. Dans ce
chapitre, il a été montré, pour un empilement de SiC de 30 jm, que o2 évoluait comme une fonction
de t''7. L’étude des moments a mis en évidence, en milieu homogene saturé, une dispersion
asymptotique longitudinale faiblement anormale de type super-dispersion.

L’étude de la dispersion transverse dans un empilement de SiC montre que la dispersion trans-
verse, au contraire de la dispersion longitudinale, suit un régime gaussien (02 o t). Ce régime gaus-
sien est en grande partie dii au fait que les vitesses transverses sont relativement faibles, la diffusion
moléculaire domine donc fortement la dispersion mécanique.

Les expériences de traceur au Deutérium par RMN, permettant d’obtenir I’évolution de la concen-
tration de traceur a un endroit de I’empilement en fonction du temps, sont influencées par des phé-
nomenes de dispersion dans les canaux d’injection empéchant d’obtenir des ccefficients de dispersion
cohérents. Toutefois, les courbes de percée observées sont caractéristiques du milieu et présentent un
comportement quasi-gaussien. Ceci est a rapprocher des propagateurs RMN asymptotiques, déviants
tres faiblement des gaussiennes. Les mesures de traceur sont délicates et difficiles a interpréter de
maniere approfondie, elles ne permetten pas d’observer le régime asympotique faiblement anormal
décelé par la RMN.

Les mesures par RMN présentées dans ce chapitre permettent de caractériser la dispersion locale
en fonction du temps et de la vitesse moyenne d’écoulement (du nombre de Peclet) dans des empi-
lements de grains homogenes saturés. La relation 1.13 02 o t* permet de caractériser la dispersion
normale ou anormale (super ou sous-dispersion et dispersion gaussienne). La relation 6.3 é—> ox (&)1
permet elle de caractériser I’influence de la dispersion mécanique et de la diffusion moléculaire sur la

dispersion locale. Les résultats obtenus serviront de comparaison lors de 1’étude de la dispersion en
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empilement de grains homogene insaturé présenté dans le Chapitre 7.



Chapitre 7

Résultats sur des milieux insaturés

Sommaire
7.1 Saturationdans’échantillon . . . .. ... ... ... . ... 136
7.2 Dispersion longitudinale et saturation . . ... .................. 138
7.2.1 Propagateurs longitudinaux . . . . . ... ... oL 138
7.2.2 Analysedesmoments . . . . . . .. ... ... 140
7.3 Dispersion transverse et saturation . . ... .. .. ... 00000 143
7.4 Expériencesdetraceur . . . . . . . . ..t ittt ittt 147
7.5 Dispersion anormaleetvolsde Lévy . . . ... ... ... 149
7.5.1 LoisstablesetvolsdeLévy . .. ... ... ... ... ... ....... 149
7.5.2 Modules des signaux RMN et lois stables . . . . ... ... ... ..... 151
7.5.3 Propagateursetloisstables . . . . . .. ... ... ... ... ... ..., 153
7.6 Conclusion . ... ... ... i e e e e e 154

L’ étude de la dispersion en milieu saturé a permis de mieux comprendre les régimes pré-asymptoti-
ques et asymptotiques, de quantifier la transition entre ces régimes et de les caractériser en terme de
dispersion (sous ou super-dispersion, dispersion gaussienne). Ces résultats permettent d’analyser les
régimes de dispersion obtenus dans des milieux insaturés. On s’attend a ce que les écoulements insa-
turés engendrent une dispersion s’écartant plus nettement de la normalité que pour les écoulements
saturés. L’ objectif de 1’étude de la dispersion en milieu insaturé est d’observer cette dispersion anor-
male, de la quantifier et de la comparer a la dispersion en milieu poreux saturé.

Les mesures par RMN en milieu insaturé ont été réalisées sur I’empilement de grains de SiC de
30 pum dans la grande colonne de 27 c¢m de long et de 24.2 mm de diametre. La mise en place de
la saturation partielle se fait par co-injection eau - huile pour établir un profil de saturation constant
(fluides non-miscibles, cf. Paragraphe 3.5.5). Chaque fluide est injecté en entrée de colonne par une
pompe différente a un débit constant, la variation du rapport des débits d’injection permet de faire
varier la saturation. Les saturations sont stables dans le temps et installées en drainage. Les saturations

présentées dans ce chapitre, sauf mention contraire, sont des saturations en eau (.5,,).
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Les résultats présentés dans cette section ont été obtenus a I’aide de I’injection de différents
couples de fluides, correspondant a différentes tentatives pour diminuer la saturation. Les fluides
co-injectés avec 1’eau sont des huiles fluorinert n’engendrant pas de signal RMN (dans le cadre de la
RMN du proton), ces huiles sont présentées Paragraphe 3.5.3.2. Des essais de co-injection eau-air ont
été réalisés mais ne se sont pas avérés concluants. L’air est un fluide trop compressible, la moindre
variation de pression déstabilise 1’écoulement et la saturation. De plus, la tension interfaciale entre
I’eau et I’air étant élevée (72 mN.m 1), la pression nécessaire a 1’obtention de saturations basses est
trop importante pour notre cellule d’écoulement.

Ce chapitre présente tout d’abord la mesure du profil de saturation, et d’autres mesures prélimi-
naires garantissant la qualité des résultats. L’étude de la dispersion longitudinale puis transversale en
fonction de la saturation a travers la mesure des propagateurs et des moments d’ordre un et deux sera
ensuite décrite. Puis ce chapitre résumera les résultats des expériences de traceur en fonction de la sa-
turation du milieu. Finalement, une analyse du signal RMN permettra de relier la dispersion anormale

observée aux lois stables (lois de Lévy).

7.1 Saturation dans I’échantillon

La stabilité de la saturation au cours du temps et le long de I’empilement est nécessaire a 1’étude
de la dispersion en milieu insaturé par RMN. Les expériences RMN sont rapides mais nécessitent
néanmoins plusieurs minutes pour acquérir un signal pour chaque temps d’observation. Cette section
montre que la stabilité de la saturation est vérifiée, que ce soit au cours du temps, ou le long de
I’empilement, et assure la répétabilité des mesures.

Le profil de saturation a été mesuré le long de la colonne a ’aide d’une séquence RMN de type
Free Induction Decay (FID) dans une tranche (cf. Section 3.1). Un profil de saturation le long de
la colonne pour une co-injection de 50 ml.h~! d’eau et 100 ml.h~! d’huile fluorinert F'C' — 43 est
présenté Figure 7.1. Deux séries de mesures ont été effectuées afin d’étudier la variation temporelle
de la saturation le long de la colonne. Ces mesures ont été réalisées a trente minutes d’intervalle. Le
profil de saturation est stable le long de la colonne, il n’y a pas de pied capillaire. L’absence de pied
capillaire évite une dispersion non représentative en entrée de colonne lors des expériences de traceur,
ce qui est favorable pour 1’analyse des courbes de percées.

Les variations observées entre les deux mesures sont de 1’ordre de 1 %. Le profil de saturation,
une fois instauré, est donc stable dans le temps. Il a été remarqué que la mise en place d’un nou-
veau profil de saturation (lors d’une diminution de la saturation) est rapide et que le profil est quasi-
immédiatement stable, tandis que la resaturation est plus lente. Des phénomenes d’hystérésis forts
entre drainage et imbibition ont été observés. L’étude de la dispersion pour des saturations établies
par imbibition n’a pu €tre effectuée faute de temps, mais devra étre réalisée ultérieurement afin d’étu-
dier 'impact de la répartition des phases sur la dispersion.

Des mesures de saturation résiduelle ont été effectuées par RMN pour le couple eau - huile Fluo-

rinert FC-43, que ce soit pour la phase eau (Syy z) ou la phase huile (Spg). On obtient :
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FIGURE 7.1 — Profil de saturation le long de la colonne pour une co-injection de 50 ml.h~! d’eau et
100 ml.h~" d’huile fluorinert FC' — 43, deux mesures distinctes.
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Trois mesures identiques de propagateurs pour un écoulement dans un milieu de saturation 46 %,
pour un temps d’observation de 200 ms ont été réalisées. Les propagateurs obtenus sont présentés
Figure 7.2. Ces propagateurs sont, a quelques variations pres, identiques. La mesure de o2 a partir du

signal RMN donne, pour les trois mesures, une valeur identique de 1.16 1072 em?.
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FIGURE 7.2 — Répétabilité des mesures de propagateurs en milieu insaturé : saturation 46 %, débits

d’air et d’huile de 50 ml.h~! chacun, temps d’observation de 200 ms. Les valeurs de o? associées

sont égales et de valeur 1.16 107° cm?.

La variation de la répartition des phases dans le temps, si elle a lieu, n’influence pas les résultats

des mesures de maniere visible. Des visualisations de la répartition des phases en milieux poreux bi-
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dimensionnel gravés montrent que si la phase mouillante est toujours continue, la phase non mouillant
se déplace suivant les conditions (rapport de viscosité, rapport des débits et nombre capillaire) sous
forme discontinue ou continue (Lenormand et al., 1983, Avraam et Payatakes, 1995, Tallakstad et al.,
2009). La phase non mouillante est de plus continue lorsque la saturation est forte et / ou le nombre
capillaire élevé. Dans notre cas, le rapport des viscosités, la tension interfaciale et la mise en place
des phases en partant d’une saturation totale en eau, sont favorables et permettent de supposer que
la phase non mouillante est continue. Les variations observées pourraient étre diies a I’instabilité de
I’interface, ol se forment et fusionnent des ganglions de phase non mouillante. Toutefois, ce régime
d’écoulement continu n’est pas assuré de maniere formelle et les variations observées sur les propa-
gateurs peuvent aussi étre diies a un écoulement de la phase non-mouillante sous forme de ganglions.
Avraam et Payatakes (1995) montrent en effet que ce type d’écoulement est stationnaire mais bruité
a méso-échelle (plusieurs centaines de pores, typiquement la taille de la tranche RMN utilisée).

La répétabilité des mesures en écoulement diphasique ainsi que la stabilité de la saturation est vé-
rifiée. La répartition de la phase non-mouillante (huile) n’est pas connue. Les mesures de propagateurs

sont réalisées dans des conditions de saturation constante et uniforme.

7.2 Dispersion longitudinale et saturation

Cette section présente les résultats de la mesure de propagateurs et des moments longitudinaux
pour différentes saturations (de 100 % a 42 %). Le débit d’injection d’eau a ét€ fixé a 50 ml.h~t. Ce
débit est suffisamment faible pour minimiser la pression dans la colonne en co-injection et engendrer
des vitesses moyennes comparables avec celles de I'injection de 100 ml.h~! en milieu saturé. Pour
obtenir la gamme de saturation voulue (de 40 a 100 %) avec des huiles Fluorinert il n’est pas possible
d’injecter I’eau a un débit plus important.

Il a été montré dans le Chapitre 6 que le débit de 100 ml.h~' en monophasique ne permettait
pas I’observation du régime asymptotique de dispersion pour les temps d’observation accessibles a la

mesure RMN. Les discussions sur les résultats prendront ce fait en compte.

7.2.1 Propagateurs longitudinaux

Les propagateurs obtenus pour différents temps d’observation allant de 50 ms a 1000 ms, une
saturation de 67% et une vitesse moyenne de 0.010 cm.s~! (débit d’eau de 50 mi.h~! et débit d’huile
Fluorinert FC-77 de 20 ml.h~') sont asymétriques 2 petit temps d’observation et se rapprochent
d’une gaussienne centrée sur la vitesse moyenne a grand temps (Figures 7.3a et 7.3b). En comparant
le propagateur pour to = 50 ms avec le propagateur pour tA = 50 ms obtenu en milieu saturé pour
une vitesse moyenne d’écoulement de 0.015 cm.s™! soit un débit de 100 ml.h~" (Figure 6.10), il
apparait que le propagateur insaturé est plus asymétrique. L’évolution des propagateurs en fonction
du temps montre toutefois un retour a la dispersion asymptotique gaussienne aux grands temps.

Les Figures 7.4 et 7.5 présentent les propagateurs pour une saturation de 42% (débit d’eau de
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FIGURE 7.3 — Propagateurs longitudinaux mesurés pour une saturation de 69% et une vitesse intersti-
tielle de 0.010 cm.s~*.

50 ml.h~! et débit d’huile Fluorinert FC-43 de 100 mi.h~!). La vitesse moyenne d’écoulement est
de 0.017 cm.s~t. Ces propagateurs présentent une asymétrie plus prononcée que les propagateurs
obtenus pour un écoulement saturé de vitesse 0.015 cm.s~! (Figure 6.10) ou un écoulement insaturé

de saturation 69% et de vitesse moyenne 0.010 cm.s~* (Figure 7.3).

I8 ——100 ms ——100 ms
AN - —--200 ms - —--200 ms
20t \ 300 ms 300 ms

10

P(v,t)
P(v,t)

10

0.02 0.04 0.06

v (cm/s)

0.02 0.04 -0.02 0

v (cm/s)

—-0.02 0

(a) Abscisse linéaire (b) Abscisse logarithmique

FIGURE 7.4 — Propagateurs longitudinaux mesurés pour une saturation de 42% et une vitesse intersti-
tielle de 0.017 cm.s* et des temps d’observation de 100 ms, 200 ms et 300 ms.

L’asymétrie du propagateur ne disparait pas pour les temps étudiés. Les propagateurs pour des
temps d’observation de 400 ms et 500 ms sont quasi-identiques, fortement asymétriques et clairement

non gaussiens (Figure 7.5b), ce qui laisse penser que le régime asymptotique de dispersion est atteint
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et que ceui-ci est fortement anormal.
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FIGURE 7.5 — Propagateurs longitudinaux mesurés pour une saturation de 42% et une vitesse intersti-
tielle de 0.017 cm.s~* et des temps d’observation de 100 ms, 400 ms et 500 ms.

Les propagateurs obtenus pour des temps identiques et de saturations différentes montrent que la
diminution de la saturation augmente I’asymétrie des propagateurs. La diminution de la saturation
augmente donc I’hétérogénéité du champ de vitesse. La faible persistence d’un pic net aux faibles
vitesses nous permet de penser qu’il n’existe pas de zones stagnantes a proprement parler mais plutdt
des zones de faibles écoulements plus ou moins bien connectées aux chemins d’écoulements rapides.
[’augmentation de I’asymétrie en fonction de la saturation pourrait alors s’expliquer par le découplage

progressif des zones d’écoulements lents des zones d’écoulements préférentiels.

7.2.2 Analyse des moments

L’étude des écoulements saturés a montré la robustesse des mesures des moments ainsi que leur
apport pour 1’étude des régimes de dispersion. L’étude du moment d’ordre deux (0?) a été effectuée
pour les expériences en milieux insaturés décrites ci-dessus. Elle doit permettre de décrire 1’influence
de la saturation sur le régime de dispersion, les résultats seront comparées aux résultats des écoule-
ments saturés.

Comme pour I’étude de la dispersion en milieu saturé, o normalisé par le déplacement moyen (&)
et exprimé en fonction du déplacement moyen normalisé par la taille de grains (£)/dg est étudié, les
résultats pour I’ensemble des saturations étudiées sont présentés Figure 7.6a. Les gammes de temps
utilisées dans les différentes expériences sont identiques, la dispersion des données selon (&) /dg est
faible, ce qui montre que la vitesse interstitielle est similaire pour les différentes expériences. Elle
varie entre 0.017 cm.s~! pour 42 % de saturation et 0.010 c¢m.s~! pour 67 % de saturation.

L évolution de I’exposant 7 (défini par I’Equation 6.3 de la Section 6.2) est représentée en fonction
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FIGURE 7.6 — Evolution de o/(¢) longitudinal en fonction du déplacement moyen normalisé par la
taille de grains pour différentes saturations et ajustement par une loi de puissance de type (£)” : La
vitesse interstitielle est quasi-constante pour toutes les expériences.

de la saturation sur la Figure 7.6b. La valeur de 7 se rapproche de zéro lorsque la saturation diminue.
Les valeurs obtenues sont clairement plus faibles que la valeur asymptotique observée en écoulement
saturé (qui est de —0.4, cf. Paragraphe 6.2.2.1). L’évolution de 1 ne montre pas de valeur limite et
semble changer de régime a partir de 50 % de saturation. La diminution de la saturation diminue la
valeur de I’exposant 7, plus fortement pour les saturations inférieures a 50 %. La dispersion mécanique
augmente donc avec la diminution de la saturation. La dispersion observée est fortement anormale, le
régime de dispersion étant supposé pré-asymptotique, on s’attend a ce que la dispersion soit encore
plus fortement anormale en régime asymptotique.

La Figure 7.7a présente I’évolution de o2 en fonction du temps d’observation. Les conclusions
sur les vitesses des différentes expériences sont identiques a celles développées précédemment. o>
augmente avec la diminution de la saturation. La diminution de la saturation favorise la dispersion
des molécules d’eau. Pour une méme saturation et des durées de déplacement suffisamment grandes,
les différentes mesures sont alignées et suivent une loi de puissance de type tX. L’évolution de I’ex-
posant a en fonction de la saturation est présentée Figure 7.7b. Cet exposant évolue par rapport a la
saturation de maniere similaire a 7). Il n’est pas observé de valeur seuil. Les valeurs observées sont
toutes supérieures a la valeur asymptotique des écoulements saturés (qui est de 1.17, cf. Paragraphe
6.2.2.1). La dispersion anormale est de type fortement super-dispersif. Au vu de 1’évolution des pro-
pagateurs, le régime asymptotique est supposé pratiquement atteint, toutefois, dans le cas ou celui-ci
ne serait pas établi, la valeur de a devrait, a notre avis, encore augmenter en régime asymptotique, la
super-dispersion asymptotique serait donc plus importante que celle observée ici.

On peut noter que la mesure des exposants est relativement robuste. Deux mesures distinctes de
ces exposants ont été effectuées pour un écoulement de 46 % de saturation, les 7 et a obtenus sont
présentés dans les Figures 7.6b et 7.7b. D apres ces deux expériences, la variabilité des mesures de 7,

est d’environ £0.02 et celle des mesures de a est d’environ £0.04.
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FIGURE 7.7 — Evolution de ¢ longitudinal en fonction du temps pour différentes saturations et ajus-
tement par une loi de puissance de type t4.

Les ceefficients de dispersion effectifs longitudinaux pour chaque saturation en fonction du temps
d’observation ont été calculés de la méme maniere que pour les écoulements saturés, a partir de
1’Equation 6.4. La courbe o en fonction de ¢ étant de la forme ct®, on peut la dériver pour résoudre
1’Equation 6.4 et obtenir ’expression de D, 77(t). Ces ceefficients sont présentés, en compagnie des
ceefficients de dispersion effectifs obtenus en saturé et de I’enveloppe des points expérimentaux ob-
tenus en écoulement saturé et compilés par Khrapitchev (2003), dans la Figure 7.8. La dispersion
de la valeur du ceefficient de dispersion effectif en fonction du temps d’observation, pour un méme
nombre de Peclet, augmente avec la diminution de la saturation, ce qui est cohérent avec 1’évolution
des exposants 7 et a. La dispersion dépend du temps d’observation pour les écoulements insaturés et
augmente avec la diminution de la saturation, ce qui est typique de la dispersion anormale de type
super-dispersion. Ceci peut s’expliquer par 1’augmentation de la tortuosité du chemin d’écoulement
et donc I’augmentation de 1’hétérogénéité du champ de vitesse. Nous pensons que la diminution de
la saturation n’engendre pas de zones stagnantes a proprement parler (en tout cas aux saturations
étudiées), mais qu’elle agit en découplant progressivement les zones de faible vitesse des chemins

préférentiels d’écoulement.

Par ailleurs, les valeurs du ceefficient de dispersion effectif, pour un méme nombre de Peclet, sont
plus élevées en écoulement insaturé qu’en écoulement saturé et la dispersion en fonction du temps
d’observation est plus forte, ce qui traduit un régime de dispersion plus fortement anormal dans les
milieux insaturés. Ces valeurs restent toutefois dans la gamme des points expérimentaux compilés
par Khrapitchev (2003) provenant en majorité d’expériences classiques de traceur. Toutefois, la dé-
pendance en temps, telle que mesurée par RMN, n’est pas accessible aux mesures par tracage. Il est
donc intéressant d’effectuer des mesures de traceur classique pour relier ces expériences RMN aux

résultats classiques.

Il est difficile de conlure a une augmentation de la dispersion liée a la diminution de la saturation

autrement que par la variation de la vitesse interstitielle. La diminution de la saturation augmente
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FIGURE 7.8 — Ceefficients de dispersion effectifs longitudinaux mesurés en écoulements insaturés
normalisés par le ceefficient de diffusion moléculaire en fonction du nombre de Peclet. (-) D.ss/D.,
pour chaque saturation (un nombre de Peclet et différents temps). (¢) D, s/ D,, pour les écoulements
monophasiques. Les tirets forment 1’enveloppe de points expérimentaux compilés dans Khrapitchev
(2003).

clairement 1’anormalité de la dispersion mais n’augmente pas de maniere flagrante la dispersion elle
méme. L’ analyse des ceefficients de dispersion effectifs pour les saturations donnant un nombre Peclet
proche (50, 46 et 42 %) semble toutefois montrer une 1égere augmentation de la dispersion liée a
I’augmentation de 1’anormalité du régime de dispersion.

Le montage expérimental utilisé limite la valeur minimale de saturation atteinte en raison de pres-
sions trop importantes. Il serait intéressant de développer une cellule plus robuste pour pouvoir étudier
les tres faibles saturations et conclure quand a 1’apparition d’un seuil dans les valeurs de a ou 7. De

fait, nous verrons par la suite qu’un tel seuil est observé dans le cas de la dispersion transverse.

7.3 Dispersion transverse et saturation

Il a été remarqué, en écoulement saturé, que la dispersion transverse était différente de la disper-
sion longitudinale et suivait un régime de dispersion Gaussien (c-a-d normal). Des mesures trans-
verses ont été réalisées pour certaines valeurs de saturation (100, 67, 50, 46 et 42 %). Les résultats
des ces mesures sont présentés dans cette section. On observe notamment que plus la saturation est
élevée, plus les propagateurs se rappochent des propagateurs gaussiens obtenus en écoulement saturé.

Les Figures 7.9a et 7.9b présentent les propagateurs transverses obtenus pour deux saturations
(42 et 46 %). La largueur des propagateurs est quasi-identique pour des temps d’observations iden-
tiques et des saturations de, respectivement, 46 et 42 %. Pour des saturations inférieures a 50 %, les
propagateurs transverses ne dépendent que faiblement de la saturation et de la vitesse interstitielle.
Les propagateurs transverses en milieux insaturés, présentés Figure 7.9, sont de forme triangulaire

avec un pic légerement arrondi aux faibles déplacements et des trainées au grands déplacements. La
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forme de ces propagateurs est proche de la forme des densités des lois stables présentées Section 7.5,

Paragraphe 7.5.1.
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FIGURE 7.9 — Propagateurs transverses pour des saturations de 42% et 46% et des vitesses de, respec-

tivement, 3 1073 em.s7tet 3.3 1073 em.s~ L.

L’évolution de o7/ (&) transverse en fonction du déplacement moyen normalisé par la taille des
grains, et I’évolution de 7 (provenant de I’ ajustement par une loi de puissance de type (£)” des mesures
expérimentales) pour différentes saturations sont présentés Figure 7.10. La valeur de 1 augmente
jusqu’a une saturation de 50 %, puis semble se stabiliser a la valeur de —0.41 pour des saturations
plus faibles. La dispersion transverse dans le cas des écoulements insaturés est faiblement super-
dispersive. La valeur maximale de 7 est proche de la valeur asymptotique longitudinale obtenue en
écoulement saturé. Or, en saturé, pour cette valeur de 1 les propagateurs longitudinaux sont quasi-
gaussiens, ce qui n’est pas le cas ici. Par ailleurs, la valeur de or/(¢) augmente plus faiblement
avec la diminution de la saturation que dans le cas de la dispersion longitudinale (Figure 7.6a). Ceci
suggere une influence de la dispersion mécanique dans la direction transverse plus faible que dans la
direction longitudinale. La dispersion mécanique augmente avec la diminution de la saturation. Ce qui
pourrait s’expliquer par des écoulements transverses plus importants, sans doute diis a I’augmentation
du nombre de films épousant la surface des grains. On peut de plus remarquer que les valeurs de
or/(&) sont proches les unes des autres pour les différentes saturations et des temps identiques, ce
qui est cohérent avec le fait que les propagateurs sont de largueur quasi-identique. L’existence de la
stabilisation des valeurs de 7 laisse penser que I’influence de la dispersion mécanique se stabilise pour
des saturations comprises entre 50 et 42 %. L”augmentation de la vitesse interstitielle conséquente a
la diminution de la saturation ne semble plus agir que tres faiblement sur la dispersion transverse. La
1égere différence de o7 /(&) pour les saturations 46 et 42 % pourrait indiquer que 1 n’atteint pas un
pallier mais change de type d’évolution par rapport a la saturation.

L’évolution de o2 en fonction du temps, et I’évolution de a (provenant de I’ajustement par une
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FIGURE 7.10 — Evolution de ¢/(¢) transverse en fonction du déplacement moyen normalisé par la
taille de grains pour différentes saturations et ajustement par une loi de puissance de type (£)".

loi de puissance de type ¢4 des mesures expérimentales) pour différentes saturations sont présentés
Figure 7.11. n retrouve la faible augmentation du moment d’ordre deux avec la diminution de la
saturation. L’exposant ¢ augmente avec la diminution de la saturation. O En dessous de la saturation
50 %, a atteint une valeur quasi-stable de 1.16. Pour des saturations comprises entre 50 et 42 %,
la cinétique de dispersion transverse semble constante quelle que soit la saturation. L’explication de
cette quasi-stabilité est encore floue, de plus la faible gamme de saturation sur laquelle est observée
cette stabilisation peut laisser pensée que celle-ci est diie a la variabilité des mesures. Il semble donc
essentiel d’effectuer des expériences complémentaires afin d’étudier de maniere plus approfondie la

gamme de saturation comprise entre 20 et 60 %.
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FIGURE 7.11 — Evolution de ¢? transverse en fonction du temps pour différentes saturations et ajus-
tement par une loi de puissance de type t4.
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Les ccefficients de dispersion effectifs transverses ont été calculés de la méme maniere que les
ceefficients de dispersion effectifs longitudinaux, et sont comparés aux ccefficients de dispersion ef-
fectifs transverses obtenus dans le cas d’écoulements saturés dans la Figure 7.12. Alors qu’en milieu
saturé la dispersion transverse est gaussienne et que D.ss ne dépend pas du temps d’observation, en

milieu insaturé la dispersion est super-dispersive et D, ;¢ dépend du temps d’observation.
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FIGURE 7.12 — Ceefficients de dispersion effectifs transverses mesurés en écoulements insaturés nor-
malisés par le ceefficient de diffusion moléculaire en fonction du nombre de Peclet, et pour différents
ta. (=) Degy/ Dy, pour chaque saturation (un nombre de Peclet et différents temps). (o) D/ D,, pour
les écoulements monophasiques.

La Figure 7.13 compare les ccefficients de dispersion effectifs transverses et longitudinaux pour
les écoulements insaturés. Les symboles correspondent aux temps d’observation extrémes (50 et
1000 ms), identiques dans les deux cas. La dépendance en temps de la dispersion transverse est moins
importante que celle de la dispersion longitudinale, ce qui est cohérent avec les valeurs des exposants
71 et a mesurés. La dispersion est plus fortement super-dispersive dans la direction longitudinale.

Il a été observé que la dispersion transverse est moins impactée par la dispersion mécanique que
la dispersion longitudinale. L’ écoulement principal se fait selon 1’axe longitudinal, le milieu étant tres
bien connecté, les déplacements transverses sont relativement faibles et varient faiblement avec la
vitesse d’écoulement. Ces déplacements transverses jouent toutefois un role important dans le cas des
écoulements insaturés, la forme du propagateur montre que la dispersion transverse n’est pas dominée
fortement par la diffusion moléculaire comme dans le cas des écoulements saturés.

En conclusion, le régime de dispersion transverse tend, avec la diminution de la saturation, vers un
régime faiblement super-dispersif. La diminution de la saturation, en favorisant les écoulements dans
les films suivant la géométrie des grains de SiC, augmente I’hétérogénéité des vitesses transverses.
Ceci engendre une forme non gaussienne des propagateurs proche des formes des lois stables, et
un régime de dispersion super-dispersif. Il nous est actuellement difficile d’expliquer, si il existe,
le changement de régime dans I’évolution de la super-dispersion en fonction de la saturation. Des

expériences complémentaires sont indispensables.
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FIGURE 7.13 — Comparaison des ccefficients de dispersion effectifs longitudinaux et transverses me-
surés en écoulements insaturés normalisés par le ccefficient de diffusion moléculaire en fonction du
nombre de Peclet, et pour différents ¢a. () D.yr/D,, longitudinaux pour 50 et 1000 ms, le trait poin-
tillé représentant 1’évolution en fonction du temps entre ces valeurs. ((J) D.s/D,, transverses pour
50 et 1000 ms, le trait continu représentant 1’évolution en fonction du temps entre ces valeurs.

7.4 Expériences de traceur

L’objectif des expériences de traceur est de relier I’approche RMN de la dispersion a 1’approche
classique par traceur. Il a été montré dans le Chapitre 5 au Paragraphe 5.5 que les mesures de la
largueur des courbes de percées locales n’étaient pas quantitatives du fait d’une dispersion du tra-
ceur dans les canaux d’injection, mais que ces courbes de dispersion restaient représentatives de la
dispersion dans le milieu poreux.

Des expériences de traceur par RMN au Deutérium ont été réalisées en co-injection saumure
NaCl a 150 g/l et huile Fluorinert F'C' — 43. Le Deutérium est injecté dans la saumure qui est la
phase mouillante. Ce couple de fluides permet, pour des débits équivalents, d’obtenir des saturations
plus faibles que le couple eau - huile Fluorinert FC-43. Ceci est dii a une tension interfaciale entre les
deux liquides plus faible qu’entre 1’eau et 1’huile, et a I’augmentation des pressions dans la colonne
du fait de la viscosité plus importante de la saumure par rapport a I’eau. Les saturations en saumure
sont de 100 %, 52 %, 40 %, 37 % et 33 % ; soit des couples de débits saumure - huile respectivement
de 100 — 0, 50 — 20, 50 — 50, 50 — 100 et 50 — 150 (en ml.h~'). Ces couples de débit et ces saturations
engendrent des vitesses moyennes de la saumure de 0.014, 0.014, 0.018, 0.019, et 0.021 cm.s L.

Les résultats de ces diverses expériences, pour une zone de mesure située a 8.5 cm de I’entrée de
la colonne, sont présentés Figure 7.14. Le graphique représente le volume de traceur cumulé (norma-
lisé par le volume total de traceur) traversant la tranche en fonction du volume de saumure injecté
(normalisé par le volume de pore précedant la zone de mesure). La vitesse moyenne du nuage de
traceur est égale a la vitesse moyenne de 1I’écoulement, la moitié¢ du volume de traceur est passé par la
zone de mesure lorsque le volume de fluide injecté est égal au volume de pore, et ce, quelle que soit

la saturation considérée.
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FIGURE 7.14 — Influence de la saturation sur la dispersion d’un traceur passif dans I’empilement
de grains de SiC : Ce graphique montre les résultats d’expériences de traceur au Deutérium pour
différentes saturation, la zone de mesure du volume de traceur se situant a 8.5 ¢m de I’entrée de la
colonne. Ces résultats sont exprimés en volume de traceur cumulé (normalisé par le volume total)
au niveau de la zone de mesure en fonction du volume de fluide injecté depuis le lachage du traceur
(normalisé par le volume de pore précédant la zone de mesure).

L’insaturation du milieu poreux engendre une arrivée précoce et une sortie retardée (trainée ) de
traceur. L’arrivée précoce est relativement stable en fonction de la saturation, mais la trainée aug-
mente lorsque la saturation diminue. On peut interpréter ceci en suggérant que la diminution de la
saturation génére une hétérogénéité forte du champ de vitesse et une déconnection progressive des

zones stagnantes aux zones circulantes de la phase mouillante (De Gennes, 1983).

L’ évolution du nuage de traceur en fonction de la position de mesure dans la colonne a été étudiée,
les résultats d’une expérience de traceur a la saturation de 40 % pour une zone de mesure 2 8.5 et 15 cm

de I’entrée de la colonne sont présentés Figure 7.15.

La comparaison entre la courbe de concentration cumulée a 8.5 cm de I’entrée et celle a 15 cm
montre que la dispersion augmente, et il existe toujours une trainée de traceur forte. La premicre
partie de la courbe de concentration cumulée devient moins asymétrique. Il semble que la dispersion
devienne plus homogene avec I’éloignement a I’entrée de 1’empilement, en tout cas pour ce qui s’ agit
du front du nuage de traceur. Ce comportement montre une dépendance en espace de la dispersion
(Fourar et Radilla, 2009). La mesure RMN locale de dispersion (propagateur) a elle montré que la
dispersion était dépendante du temps d’observation. La double approche RMN - Tracage montre que
la dispersion est a la fois dépendante du temps et de I’espace. Elle est nécessaire pour caractériser de
maniere complete la dispersion, un effort particulier devra €tre fait pour pouvoir obtenir des courbes

de percées quantitatives lors des expériences de traceur.
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FIGURE 7.15 — Effet de la distance a I’entrée de la zone de mesure sur la dispersion d’un traceur
passif dans I’empilement de grains de SiC : Ce graphique montre les résultats d’expérience de traceur
dans un milieu saturé a 8.5 ¢m de I’entrée de la colonne et dans un milieu a une saturation de 40 % a
8.5 cm et 15 cm de I’entrée de la colonne. Ces résultats sont exprimés en volume de traceur cumulé
(normalisé par le volume total) au niveau de la zone de mesure en fonction du volume de fluide injecté
depuis le lachage du traceur (normalisé par le volume de pore précédant la zone de mesure).

7.5 Dispersion anormale et vols de Lévy

La forme des propagateurs transverses présentés au Paragraphe 7.3 suggere que la dispersion
pourrait étre mieux décrite par des lois de probabilité comme les lois de Lévy, plus générales que les
lois Normales, ainsi que par des processus stochastiques comme les vols de Lévy, plus généraux que
le mouvement Brownien. Nous allons appliquer ce point de vue aux résultats présentés aux Sections

7.2 et 7.3, apres avoir rappelé 1’essentiel de ces outils probabilistes.

7.5.1 Lois stables et vols de Lévy

Les lois stables ou lois de Lévy sont des lois de probabilité S(®#<#) ayant pour fonction caracté-
ristique ¢(q) = exp (@) (q)), avec (@H4H)(q) de la forme :

@B (q) = 2miqu — |2meq|* (1 — iBsign(g) tan %)) (7.3)

Ces lois stables sont indexées par quatres parametres. L’ exposant caractéritique o ou indice de

stabilité décrit la forme de la distribution, notamment I’épaisseur des ailes. Le parametre 5 détermine

la symétrie ou la dissymétrie de la loi, ¢ est un parametre d’échelle, i est un parametre de position,

alors que ¢ est une variable muette qui sert a représenter les grandeurs conjuguées des déplacements
dans le cadre de la transformée de Fourier.

La densité de probabilité des lois stables P(¢) est la transformée de Fourier inverse de leur fonc-

tion caractéristique :
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1 [t
P)=— ¢(q) exp(27i&q) dq (7.4)

T o oo

La relation entre fonction caractéristique et densité de probabilité est analogue a la relation entre
signal RMN et propagateur (propagateur qui est aussi une densité de probabilité), ¢ étant le nombre
d’onde et £ le déplacement. La densité de probabilité d’une loi stable ne peut étre obtenue directement
que dans trois cas, dont le cas a = 2 correspondant a la loi gaussienne. Dans la majorité des cas,
on dispose d’une expression impliquant une intégrale (Borak et al., 2005). Quelques densités de

probabilité de lois stables caractéristiques sont présentées Figure 7.16.
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FIGURE 7.16 — Exemples de densité de probabilité de lois stables.

De méme que la loi Normale définit la distribution des valeurs prises par le mouvement Brownien,
les lois stables définissent la distribution des vols de Lévy X (&) (t) . Les vols de Lévy sont des
processus stochastiques avec des incréments indépendants, et une fonction caractéristique de la forme
exp(tp@Be1(q)). Le mouvement Brownien est un cas particulier de vols de Lévy (o = 2). La
variable aléatoire représentant les vols de Lévy X (@31 (¢) pour une valeur donnée du paramétre ¢
est distribuée comme (ct)!/® S@ALO) (1) + put.

L’expression des fonctions caractéristiques des lois stables et des vols de Lévy suggere de com-
parer le module du signal RMN |E(q, ta)| avec exp(—q“ta). Ce qui revient a étudier la relation 7.5

qui généralise I’Equation 2.15 du Chapitre 2 dans le Paragraphe 2.3.1.

In(|E(q,ta)]) o< —¢*ta (7.5)

Ainsi, la courbe In|E(q, ta)| en fonction de ¢°*ta (1 < o <= 2) est une droite si la dispersion
suit une loi stable d’exposant «. Il est a noter que I’examen du module ne permet pas d’obtenir (3 et

donc de savoir si la loi stable considérée est symétrique ou non.
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7.5.2 Modules des signaux RMN et lois stables

Les modules des signaux RMN |E(q,ta)| décrits aux Paragraphes 7.2.1 et 7.3 vont, dans ce
paragraphe, étre ré-interprétés a ’aide de 1'Equation 7.5.

Les propagateurs transverses pour un écoulement a une saturation de 42 % ressemblent a une loi
stable symétrique. La Figure 7.17 présente In(|E(q,tA)|) en fonction de ¢*tA pour ces données, il est
remarqué que les points expérimentaux se rapprochent d’une courbe quasi-linéaire pour o = 1.6, ce
qui suggere une dispersion proche d’une loi stable non gaussienne. Ce résultat confirme que la forme

du propagateur est proche de celle d’une loi stable.
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FIGURE 7.17 — Logarithme du module du signal RMN dans le cas de la dispersion transverse en
fonction de ¢“ta pour une écoulement de débit 50 ml.h~! et de saturation 42 %.

Dans le cas des déplacements longitudinaux une analyse similaire peut-étre effectuée. La Figure
7.18 présente les résultats d’une série de mesure sur I’empilement de SiC 30 pum saturé dans le cas
d’un écoulement nul. Les résultats sont exprimés comme le logarithme népérien du module du si-
gnal RMN (In(]|E(q,ta)|)) en fonction de ¢“ta, avec o« = 2 (cas gaussien, Figure 7.18a) et « = 1.7
(loi stable, Figure 7.18b). Les points expérimentaux obtenus a partir des différentes temps d’obser-
vation forment une courbe quasi-linéaire pour o = 2, ce qui traduit une dispersion gaussienne. Cette
valeur de « est cohérente avec le fait que la dispersion observée est due uniquement a la diffusion
moléculaire, processus typiquement gaussien.

Lorsque que I’on étudie un écoulement saturé de débit 200 ml.h~* (dans le méme milieu po-
reux), les points expérimentaux ne s’alignent plus pour o = 2 (Figure 7.19a), mais pour a = 1.73
(Figure 7.19b), traduisant ainsi une dispersion légerement anormale suivant une loi stable. Cette dis-
persion légerement anormale a été retrouvée en écoulement saturé par 1’étude des moments (Chapitre
6 Paragraphe 6.2.2.1). L’étude des moments permet de mettre en évidence la dispersion anormale
mais 1’expression des résultats sous la forme présentée dans la Figure 7.19 permet de montrer que la
dispersion anormale suit une loi stable et d’en définir I’exposant caractéristique (o« = 1.73).

De la méme fagon, pour un écoulement diphasique eau - huile Fluorinert, de saturation 42 %, la
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FIGURE 7.18 — Logarithme du module du signal RMN en fonction de ¢t pour un milieu saturé et

un écoulement nul.
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FIGURE 7.19 — Logarithme du module du signal RMN en fonction de ¢“ta pour une écoulement

saturé de débit 200 ml.h L.

valeur @ = 2 ne permet pas d’aligner les points expérimentaux (Figure 7.20a), ceux-ci s’alignent
de maniere satisfaisante pour o = 1.4 (Figure 7.20b). La dispersion anormale mise en évidence par

I’étude des propagateurs et des moments dans cet écoulement insaturé (Paragraphes 7.2.1 et 7.2.2) est

confirmée par la valeur de o pour laquelle les points expérimentaux s’alignent. Cette dispersion suit

une loi stable de parametre o = 1.4.

Ces résultats suggerent que la dispersion en milieu poreux homogene saturé ou insaturé est mieux
représenté par des lois stables (« # 2) que par des lois Normale. Les exposants de la loi stable obtenus

en écoulement insaturé, que ce soit pour la dispersion longitudinale ou la dispersion transverse, sont
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FIGURE 7.20 — Logarithme du module du signal RMN en fonction de ¢*tA pour une écoulement de
débit 50 ml.h~! et de saturation 42 %.

plus faibles que ceux de 1’écoulement saturé, démontrant ainsi des régimes plus fortement anormaux.
Ce qui est cohérent avec les conclusions des études des propagateurs et des moments.

Cette approche ne permet pas de discuter de la symétrie des lois stables décrivant la dispersion
anormale (notamment de trouver [3). On peut obtenir le parametre déterminant la symétrie de la loi
stable en calant le propagateur (densité de probabilité du déplacement) par la densité de probabilité

de la loi stable.

7.5.3 Propagateurs et lois stables

Les propagateurs expérimentaux longitudinaux et transverses, pour une saturation de 42 % et
ta = 300 ms, ont été calés par des lois stables. Les résultats sont présentés Figure 7.21.

La Figure 7.21a présente le calage du propagateur transverse par deux lois stables symétrique, une
loi gaussienne (o = 2), et une loi stable (¢ = 1.65). Le choix entre ces deux lois est difficile, la loi
stable cale mieux la forme du propagateur pour de petites vitesses et les grandes vitesses, entre les
deux, la loi gaussienne cale mieux le propagateur. La forme du propagateur expérimental est entre ces
deux lois. La valeur de « relativement proche de 2 ne permet pas de distinguer une forme nettement
différente entre les deux valeurs de « (cf. Figure 7.16).

La Figure 7.21b présente le calage du propagateur longitudinal par une loi stable. La forme du
propagateur longitudinale n’étant clairement pas gaussienne, le calage par une gaussienne n’est pas
présenté. La loi stable ayant été utilisée pour ce propagateur est une loi stable asymétrique (8 = 1),
I’exposant caractéristique obtenu est & = 1.4. Cette loi stable permet de décrire de maniere correcte
le propagateur.

Au vu des différences entre propagateurs et lois stables, il semble toutefois que ces dernieres ne

permettent pas, a elles seules, d’expliquer completement les propagateurs. De plus les propagateurs,
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FIGURE 7.21 — Propagateurs transverses et longitudinaux pour 42 % de saturation et to = 300 ms
calés par des lois stables : 7.21a propagateur transverse et lois stables centrées symétriques o = 2 et
a = 1.65. 7.21b propagateur longitudinal et loi stable asymétrique non centrée o« = 1.4 et 5 = 1.

obtenus a partir du signal a travers une inversion numérique de la transformée de Fourier, nous donnent
des indications visuelles mais ne sont pas adaptés a des comparaisons précises. Un explication plus
précise devra donc étre envisagée. Par ailleurs, la dépendance des propagateurs en fonction de tA n’a

pas été considérée. Elle devra étre étudiée par la suite a 1’aide des vols de Lévy.

7.6 Conclusion

Les mesures de propagateurs et de moments longitudinaux des déplacements dans des écoule-
ments insaturés dans un empilement de grains ont permis d’observer une dispersion longitudinale
fortement anormale et de type super-dispersif : le second moment (des déplacements) o2, calculé a
I’aide de 1’Equation 3.7, est proportionnel t%. Cet exposant (¢ = 1.46 pour 42 % de saturation)
est nettement différent de la valeur de 1 qui correspond a la dispersion normale. La variabilité obser-
vée sur ces mesures de a est d’environ £0.04. Le jeu de mesures réalisé (saturations allant de 100
a 42 % ne permet pas d’observer I’évolution de la super-dispersion aux trés faibles saturations. La
diminution de la saturation engendre une augmentation du caractere super-dispersif traduisant une
dispersion mécanique accrue. L’évolution du caractere super-dispersif en fonction de la saturation
suit deux régimes dont la transition se situe vers 50 % de saturation. En dessous de 50 %, le carac-
tere super-dispersif augmente plus rapidement avec la diminution de la saturation. Ce changement
de régime, aussi observé pour la dispersion transverse, est trés probablement la conséquence d’un
changement de la répartition des phases.

La dispersion transverse dans ces mémes écoulements insaturés a aussi été étudiée, et ce par les

mémes moyens. Les propagateurs observés sont symétriques mais non gaussiens et présentent une
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forme similaire a celle des densités des lois stables. La dispersion transverse est aussi de type super-
dispersive et dépend de la saturation, mais moins fortement que la dispersion longitudinale (a = 1.16
pour 42 % de saturation). On observe aussi un changement de relation entre le régime de dispersion et
la saturation pour les saturations étudiées comprises entre 50 et 42 %. La dispersion transverse semble
suivre, pour ces valeurs de la saturation, un régime faiblement super-dispersif quasi-constant et quasi-
indépendant de la saturation. L’explication de ce phénomene n’a pu, pour I’instant, étre trouvée. Des
expériences complémentaires devront étre effectuées.

Il a été mis en évidence de maniere expérimentale que les dispersions longitudinales et transverses
étaient mieux décrites par des lois stables, de type asymétrique dans le cas de la dispersion longitu-
dinale, et symétrique dans le cas la dispersion transverse, que par des lois gaussiennes. Il semble
cependant que les lois stables ne permettent pas, a elles seules, de décrire completement les propa-
gateurs et donc la dispersion. Un effort supplémentaire est nécessaire de ce point de vue. Un modele
plus complexe que les vols de Lévy utilisant un modele MIM et des lois stables est en cours de
développement et d’étude dans le cadre de '’ ANR TRAM.

Afin de comparer 1’approche RMN a I’approche classique, des expériences de traceur ont été réa-
lisées en écoulement insaturé. Ces expériences ont montré que la dispersion du traceur était anormale,
celui-ci étant en partie retardé, et ce d’autant plus que la saturation diminue. En outre, les expériences
de traceur ont montré une dépendance en espace de la dispersion, les courbes de percées tendant a
devenir plus symétriques avec I’augmentation du nombre de pores traversés.

Nous expliquons la dispersion anormale et la dépendance a la saturation de la dispersion, par
I’évolution de la répartition des phases en fonction de la saturation. La phase eau, qui est la phase
mouillante, est toujours connectée entre I’entrée et la sortie du systeme soit par des pores "pleins"
soit par des films €pais, cette phase est donc présente partout dans le milieu poreux. La co-injection
eau-huile étant faite purement en drainage, la phase huile est supposée toujours connectée. La satura-
tion en eau en diminuant, engendre une augmentation de la quantité d’huile dans les pores et donc du
nombre de films d’eau, augmentant ainsi 1’hétérogénéité du champ de vitesse et la tortuosité des écou-
lements. Par ailleurs, la diminution de la saturation semble conduire a une déconnection progressive
des zones d’écoulements plus rapides des zones d’écoulements plus lents. Les molécules présentes
dans ces zones lentes mettraient ainsi plus de temps a rejoindre les zones d’écoulements rapides avec
la diminution de la saturation en eau et seraient donc ralenties, au contraire des molécules emprun-
tant les chemins d’écoulements plus rapides. Ceci explique donc qu’il existe des molécules qui sont

déplacées plus rapidement ou moins rapidement qu’en dispersion normale dans un milieu saturé.
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L’objectif de la marche aléatoire en réseau de pores est de simuler les expériences de RMN en
écoulement saturé et insaturé, afin de pouvoir étudier la dispersion a des temps plus grands que ceux
accessibles par la RMN. La marche aléatoire dans des réseaux de pores est une approche numérique
simple de la dispersion d’un traceur passif dans un réseau représentatif du milieu poreux considéré.
Cette approche repose sur des hypotheses concernant 1’écoulement, ainsi que sur les mécanismes de
dispersion.

Le réseau de pores déterministe utilisé est extrait d’un échantillon de milieu poreux par des mé-
thodes d’imagerie micro-scanner avancées développées au sein du département Pétrophysique d’IF-
PEN. Les images ensuite obtenues sont traitées pour extraire un réseau de pores caractéristique de
I’échantillon (cf. Annexe E). Ce réseau de pores représente le milieu réel sous la forme de pores cu-
biques et de canaux de section triangulaire. Cette représentation simplifiée permet une mise en place
simple des films lors d’écoulements diphasiques. La simulation des écoulements monophasiques et
diphasiques dans les réseaux de pores extraits est présentée en Annexe F.

La marche aléatoire dans le réseau de pores utilisée dans notre cas, est effectuée par un algorithme
de marche aléatoire proche de celui utilisé par Picard et Frey (2007). Cet algorithme est présenté dans
le Chapitre 8. Il a été vérifié et validé par différents tests décrits dans le Chapitre 9. Enfin, les résultats
de marches aléatoires dans un réseau de pores saturé extrait d’un empilement de grains de sable de
Fontainebleau, étudié par RMN (c.f Paragraphe 6.2.1), sont présentés Chapitre 10. La comparaison
avec les résultats expérimentaux permettra de valider ou non la mesure de la dispersion par ce type
de méthode. Les conclusions tirées des résultats des simulations de marche aléatoire en écoulement

saturé ont conduit a ne pas étudier les écoulements insaturés.
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Chapitre 8

Algorithme de marche aléatoire
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L’algorithme de simulation de marche aléatoire dans un réseau de pores se base sur une approche
Lagrangienne. Le but de la marche aléatoire étant de simuler les déplacements des molécules d’eau
étudiés par RMN, les marcheurs sont considérés comme des particules de fluide. Les particules de
fluide sont des particules ayant les mémes caractéristiques (en particulier la méme densité) que le
fluide dans lequel elles se déplacent. En d’autres termes ce sont des traceurs parfaits, les marcheurs

sont passifs et se déplacent en suivant les mémes regles que les molécules d’eau.

Dans ce chapitre est décrit le déplacement des marcheurs dans le réseau (notamment quelques
généralités, le codage vectoriel du déplacement des marcheurs, les mouvements advectifs et diffusifs,
le passage des nceuds). D’autre part, le réseau représente un sous-volume du milieu poreux étudié.
Nous discutons les conditions aux limites appliquées aux frontieres de ce sous-volume, en particuler
sous forme de regles pour la recirculation des marcheurs apres leur arrivée a la face de sortie du réseau.

Finalement, le calcul des propagateurs des déplacements apres la marche aléatoire est présenté.
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8.1 Déplacement des marcheurs dans le réseau

8.1.1 Généralités

La marche aléatoire se fait de maniere semi-analytique et s’apparente a celle utilisée par Picard
et Frey (2007), Zhao et al. (2010). Les marcheurs se déplacent de deux manieres différentes durant
chaque pas de temps de durée dt. En effet, ils effectuent un saut advectif L 44,, fonction du pas de
temps et du débit dans les canaux traversés. Puis, ils effectuent un saut diffusif instantan€ L p, s ; positif
ou négatif, dont la longueur est tirée aléatoirement dans une loi Normale centrée réduite d’écart type
\/2D.ss dt (D, ceefficient de diffusion effectif de la phase considérée dans le canal considéré).

FIGURE 8.1 — Déplacement des marcheurs de deux manieres différentes durant un pas de temps. Ils
effectuent un saut advectif L 44,, fonction du pas de temps et du débit dans les canaux traversés ; puis
un saut diffusif instantané L p, ;s positif ou négatif, dont la longueur est tirée aléatoirement dans une
loi Normale centrée réduite d’écart type /2D.¢s dt (D.sy ceefficient de diffusion effectif de la phase
considérée et dt le pas de temps).

La nouvelle position des marcheurs X (¢ 4 dt) est obtenue 2 partir de la position précédente X ()

en ajoutant I’amplitude du saut advectif L 44,€ et du saut diffusif Lp, ;€. On obtient :

X(t+dt) = X (t) + Laa€+ Lpifs€ (8.1)

avec ©

L pgy = Vmoydt (8.2)

Oll, Vpoy €t la vitesse moyenne du fluide dans le canal ou se déplace la marcheur.

et:

Lpiss = \/2DesdtN (8.3)

ou, N est une variable aléatoire indépendante et distribuée selon une loi Normale centrée réduite (cf.
Annexe G).
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Le déplacement des marcheurs a la vitesse moyenne dans les canaux suppose un brassage trans-
verse total dans les canaux, c-a-d que la diffusion moléculaire est suffisamment importante par rapport
a I’advection pour engendrer un mélange total des marcheurs sur toute la largeur du canal (Sorbie et
Clifford, 1991). Pour que cette hypothese se vérifie, le nombre de Peclet local au canal doit étre faible
(Picard et Frey, 2007). Dans ce cas, la dispersion est uniquement longitudinale, et le régime de dis-
persion est celui décrit par Taylor (Taylor, 1954) si la longueur du canal est suffisante. Dans le cas du
réseau de pores utilisé, les débits calculés dans les canaux supposent déja I’établissement du régime
de Poiseuille. Il faut donc que la largeur des canaux soit suffisamment petite devant leur longueur

pour que la diffusion transversale ait le temps d’agir.

8.1.2 Codage vectoriel du déplacement des marcheurs

Le déplacement des marcheurs est implémenté de facon vectorielle (équation 8.4). C’est a dire
que la nouvelle position M d’un marcheur dans le canal connectant les nceuds A et B (Figure 8.2) est

décrite par I’équation 8.4 :

. |AM
AM — “‘Iﬁl_l”@ 8.4)
B
M (Xs,Ys,Z8)
A (x,y,2)
(XarYarZa)

FIGURE 8.2 — Nouvelle position M (z,y,z) d’un marcheur dans le canal connectant les noeuds
A(za,ya,24) et B(xp,yp, zp) est décrite par I’équation vectorielle 8.4.

Ce type de formulation prend intrinsequement en compte les différentes configurations spatiales

des canaux, comme un canal ayant une coordonnée fixe (x, y ou z).

8.1.3 Mouvement advectif

En supposant que le régime de Taylor soit établi dans les canaux, les marcheurs se déplacent a une
vitesse moyenne v,,,, d’un nceud m a un nceud M (c’est a dire de centre de pore a centre de pore). Ce
paragraphe décrit le calcul permettant d’obtenir cette vitesse moyenne. Dans le cas de la dispersion
de marcheurs passifs, il a été montré que la dispersion dans les pores n’influence que faiblement la
dispersion macroscopique (Park et al., 2001b, Bruderer et Bernabe, 2001). On considere donc les
pores comme ayant un volume négligeable. Les marcheurs se déplacent du centre du pore m (le nceud
m) au centre du pore M dans le canal k, et ne changent de canal que lorsqu’ils arrivent au centre du
pore M (Figure 8.3).
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FIGURE 8.3 — Schéma équivalent a la structure du PNM servant a la marche aléatoire. La structure
utilisée par la marche aléatoire est constituée de nceuds sans volumes et de canaux les reliants de
maniere géométrique.

La pression dans les nceuds étant considérée constante pour le calcul des vitesses d’écoulement,
la vitesse du fluide dans le canal identifié par le numéro £ est calculée sur la longueur hydraulique L,
inférieure a la longueur géométrique L, (internodale) (Figure 8.4, cf. Annexe F). Or, le déplacement
des marcheurs se fait de nceud a nceud en considérant une vitesse moyenne constante le long de
la longueur géométrique. Si la vitesse considérée est la vitesse moyenne calculée sur la longueur
hydraulique, la vitesse de déplacement des marcheurs est fortement surestimée. De fait elle ne prend

pas en compte la vitesse plus faible du fluide dans les pores.

Lh

A
A\ 4

® Pm Vi dh=2R, |PM @
canal \ 4

pore

FIGURE 8.4 — Structure du PNM. Les débits sont calculés uniquement dans les canaux, la pression
dans les pores est considérée constante.

Il est nécessaire de prendre en compte la vitesse du fluide dans les pores pour simuler de maniere
convenable le déplacement des marcheurs et pouvoir comparer ces simulations aux expériences. Un
modele équivalent a donc été mis en place (Figure 8.5) : le marcheur se déplace du nceud m au début
du canal k£ a la vitesse du fluide dans le pore m (v,,), puis il se déplace sur la longueur hydraulique

L;, ala vitesse du fluide dans le canal (v;), et enfin du canal £ au nceud M a la vitesse (vyy).
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FIGURE 8.5 — Adaptation de la vitesse du fluide dans les canaux. Il est nécessaire de tenir compte de
la vitesse du fluide dans les pores. Il faut donc calculer cette vitesse et I’adapter a la nouvelle structure
du réseau sans volume dans les pores.

Les vitesses v,, et vy, peuvent étre calculée a partir de v; en considérant que le débit du canal k
se conserve entre m et M. On a alors I’équation de conservation des débits suivante :

Om = Qk = qMm (8.5)

Soit,

U S = UkSk = UmrSu (8.6)

ol, 5, est la section de 1’élement m.

La vitesse dans le pore ¢ peut donc s’exprimer en fonction de la vitesse dans le canal & :

Sk
;= U 8.7
v UkSi (8.7)
Soit,
Ri Vi
V; = Vp—o = —— (8.8)
R? A%ﬁ

avec Ap, = %, et R; le rayon de I’élément 7.
La vitesse moyenne équivalente dans le canal (v,,,,) peut étre exprimée comme une moyenne
pondérée des vitesses du fluide sur les longueurs Ly, Ly et Ly :
Lpvg + Larvm, + Lyvy

Umoy = 7 (8.9)

g

Soit, en remplagant v,, et v,; par leurs expressions (équation 8.8) :

Vg, Ly Ly
oy = — | L - 4 8.10
! Y Lg < " " AQRm " A%]u > ( )

Les longueurs L), et Lj; sont inconnues mais on dispose des rayons des spheres équivalentes

décrivant les pores R;. Comme on souhaite conserver le rapport d’aspect des pores R,,/Ry; :
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LM L]V[
— == 8.11
R. ~ R (8.11)
Or,
Ly + Ly =Ly — Ly, (8.12)
D’ou
Ly — Ly
Ly— Ly
L+ g

La vitesse moyenne équivalente v,,,, est ensuite calculée pour chaque canal. Les marcheurs se

déplacent par advection du nceud m au nceud M a cette vitesse.

8.1.4 Mouvement diffusif

Le mouvement diffusif des marcheurs est un saut de longueur L p; ¢ tiré aléatoirement dans une
distribution Gaussienne centrée réduite d’écart-type \/W ou D,y est le ceefficient de diffusion
effectif de la phase considérée et dt le pas de temps (cf. paragraphe G).

Le régime de Taylor étant supposé établi dans les canaux, la diffusion est effective et I’expression
de D,y est (Taylor, 1954) :

2

P
D.tr =D, (1 Cd 8.15
ft (1+ 192) (8.15)

ou D,, est le ceefficient de diffusion moléculaire et ., est le nombre adimensionnel de Peclet basé

sur le diametre d du cercle inscrit au canal triangulaire, et définit par :

mo d
P, = “D—y (8.16)

Ol Vp,0y €st le vitesse moyenne dans le canal considéré.
Les déplacements dans le canal ayant été décrits, des regles sont nécessaires pour déterminer le

choix du canal dans lequel un marcheur entre en sortant d’un nceud du réseau.

8.1.5 Répartition au passage des nceuds

Les écoulements expérimentaux qui seront comparés aux simulations de marche aléatoire, seront
des écoulements a faible nombre de Peclet global (entre 1 et 2). La répartition des marcheurs lors du
passage des nceuds se base donc sur I’hypothese d’un brassage total dans les pores. Les canaux d’en-

trée et de sortie des marcheurs pour un nceud sont considérés indépendants (le canal de sortie choisi
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pour un marcheur est indépendant du canal par lequel il est entré dans le nceud). Le mélange total dans
les pores suppose que le nombre de Peclet dans les pores est faible (Pe << 1) (Mourzenko et al.,
2002), ce qui correspond a une diffusion moléculaire importante qui homogénéise la concentration
en marcheur dans le pore (Park et Lee, 1999, Park et al., 2001a, Bruderer et Bernabe, 2001). Au vu
du nombre de Peclet global des écoulements considérés, on peut raisonnablement penser que cette
hypothese sera vérifiée pour une importante majorité de pores.

Les marcheurs peuvent passer un nceud de deux fagons différentes : lors d’un saut advectif ou lors
d’un saut diffusif. Le choix du canal de sortie se fait différemment dans les deux cas et se base sur les
travaux de Rhodes et Blunt (2006) et de Bijeljic et al. (2004).

Si le marcheur passe un nceud lors d’un saut advectif, le canal suivant est choisi parmi les canaux
efférents au nceud. Le choix du canal suivant est effectué de maniere aléatoire et la répartition suit une
loi uniforme pondérée par les débits dans les canaux. Ainsi, la probabilité que le marcheur aille dans
un canal a fort débit est plus importante que la probabilité qu’il aille dans un canal a faible débit. Une
fois le canal choisi, le marcheur effectue un saut dont la durée correspond a la durée restante du saut
avant I’arrivée au nceud et se déplace a la vitesse du fluide du nouveau canal.

Si le marcheur passe un nceud lors d’un saut diffusif, le canal suivant est choisi parmi tous les
canaux connectés au nceud, a I’exception du canal d’arrivée. La répartition des marcheurs dans les
canaux liés au nceud se fait suivant une loi uniforme pondérée par la surface des canaux. La longueur
du saut diffusif restant a effectuer par le marcheur dans le nouveau canal, correspond a la longueur

restante du saut lors de 1’arrivée au nocud.

8.2 Recirculation des marcheurs dans le réseau

La taille du réseau de pores est limitée par I’imagerie micro-scanner. Or, pour étudier la dispersion
a des temps relativement grands avec une approche Lagrangienne sans perdre de marcheurs (sortie
du réseaun), il est nécessaire de considérer un réseau semi-infini. La recirculation des marcheurs dans
le réseau est donc essentielle pour étudier le comportement des marcheurs sur de grandes durées
(distances) malgré la taille restreinte du réseau extrait. Cette recirculation a pour hypothese que le
réseau utilisé (non connecté) est un volume élémentaire représentatif du milieu poreux réel, ce qui est
le cas pour un milieu poreux homogene a I’échelle du réseau de pores.

L’algorithme d’extraction du réseau de pores connecte les faces latérales du réseau de pores, mais
la face d’entrée n’est pas connectée a la face de sortie (cf. Annexe F). Un algorithme de Delaunay
en trois dimensions permet de connecter ces deux surfaces, afin d’effectuer la marche aléatoire dans
un réseau totalement périodique. Contrairement a la connexion transverse qui respecte la topologie
du réseau, dans le cas de la connexion longitudinale du réseau, la triangulation de Delaunay n’est pas
suivie d’une suppression aléatoire de connexions. Les marcheurs passent instantanément d’un nceud
de sortie a un nceud d’entrée du réseau.

Le choix de la connection, donc du nceud ou I’on réinjecte le marcheur, se fait de maniere aléa-

toire selon une loi uniforme. Le marcheur a une équiprobabilité d’aller dans un des nceuds d’entrée
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connectés au nceud ou il est sorti du réseau. Un compteur de recirculation permet de connaitre le
nombre de recirculations pour chaque marcheur (/N b, ccirculation) ; €L, €n post-traitement, de recalculer

la vrai position x,...; des marcheurs a 1’aide de la longueur moyenne longitudinale du réseau : L, cseqy-

Treel = T + Nbrecirculation Lreseau (817)

8.3 Calculs des propagateurs de déplacement

L’algorithme de marche aléatoire donne la position des marcheurs dans le réseau a chaque pas
de temps, ainsi que le nombre de recirculations entre 1’entrée et la sortie que ces mémes marcheurs
ont subi. Un programme annexe permet d’exploiter ces informations et de calculer le propagateur
de déplacement lié au déplacement des marcheurs entre les instants ¢; et ¢,, soit durant le temps
d’observation tA = t9 — t;.

Le programme calcule tout d’abord, pour tous les marcheurs, la distance longitudinale AX (to—t;)
parcourue entre deux instants ¢; et ¢, fixés manuellement (équation 8.18). Les déplacements utilisés
sont les projections du déplacement tri-directionnel selon une direction (classiquement la direction
longitudinale définie par la face d’entrée et la face de sortie, L,¢scq, €St la longueur longitudinale du
réseau de pores).

Le déplacement selon I’axe = d’un marcheur entre ¢; et ¢, est donné par :

AX(tA) = (posx[tQ] + Lreseau Nbreci’rculation [tZD - (pOSm [tl] + Lreseau Nbrecirculatwn [tl]) (818)

ol pos,[t] est la position en & du marcheur au temps ¢, Nb,.ccirculation|t] €st le nombre de recirculation
du marcheur dans le réseau au temps .

Le programme définit ensuite la taille d’une classe dh, en fonction des déplacements minimal
A X, in et maximal AX,,,, durant {5 et du nombre de classe souhaité h (équation 8.19). La gamme

des déplacements allant de A X,,;, a AX,,.. est découpée en h classes uniformes. On obtient donc :

AXmax - Aszn
h

L histogramme des déplacements est finalement réalisé en répartissant les marcheurs dans les

dh =

(8.19)

différentes classes en fonction de leur déplacement AX (t5). Cet histogramme est comparable au

propagateur des déplacements.

8.4 Conclusion

L’algorithme de simulation de marche aléatoire dans un réseau de pores se base sur le suivi indi-

viduel de chaque marcheur, lui-méme effectuant une succession de déplacements se composant d’un
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saut advectif et d’un saut diffusif consécutif. Le premier est directement 1li€¢ a la vitesse locale du
fluide, tandis que le second dépend du ccefficient de diffusion effectif local.

Le volume des pores est pris en compte dans le calcul de la vitesse. Les marcheurs se déplacent de
centre de pore en centre de pore (c-a-d de nceud en nceud du réseau). Un mélange total des marcheurs
dans les pores est supposé, le choix du canal de sortie du pore est donc indépendant du canal d’entrée.
La répartition du marcheur dans le canal de sortie se fait différemment suivant si le marcheur est entré
dans le pore lors d’un saut advectif ou d’un saut diffusif.

La périodicité du réseau selon 1’axe longitudinal est assurée par des connections obtenues par
triangulation de Delaunay.

Les différents nombres aléatoires intervenant lors des répartitions aux noeuds et des sauts diffusifs
sont obtenus a 1’aide d’un générateur de nombres pseudo-aléatoires TGSFR ("Twisted Generalised
Shift Feedback Register") décrit par Matsumoto et Nishimura (1998), les détails en sont présentés en
annexe G.

Les propagateurs sont calculés apres la fin de la marche aléatoire par un programme indépendant.
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L’ algorithme décrit au chapitre précédent nécessite d’€tre validé par différents des tests. Ces tests
ont été mis en ceuvre sur différents réseaux artificiels simples, de fagon a étudier séparément le dépla-
cement des marcheurs dans différentes configurations et les types de répartition des marcheurs lors
du passage d’un pore. Ils permettent de plus d’étudier la dispersion dans des réseaux stochastiques
cubiques d’orientation 0° et 45°, les recirculations transverses et longitudinales, et I’effet des zones
stagnantes.

Les résultats des validations sont présentées dans ce chapitre. Le déplacement des marcheurs
dans différentes configurations a été vérifié en premier, puis le respect des lois de répartition des
marcheurs aux nceuds, et enfin le bon passage des nceuds dans différentes conditions de connectivité

et la dispersion dans des réseaux stochastiques 2D de taille moyenne.

9.1 Déplacement des marcheurs dans différentes configurations

Les réseaux présentés en Figure 9.1 ont permis de vérifier le déplacement des marcheurs dans le
réseau, en plusieurs étapes et de maniere visuelle, en suivant le trajet de chaque marcheur.
Nous avons aussi vérifié sur ces réseaux, la possibilité pour un marcheur de passer plusieurs pores

durant un seul pas de temps.
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(a) Réseau test du saut de plusieurs pores lors (b) Réseau test de différentes configurations spa-
d’un méme pas de temps tiales des canaux

FIGURE 9.1 — Réseaux 2D de validation des déplacements des marcheurs : Ces deux réseaux ont servi
a vérifier le bon déplacement des marcheurs dans des canaux possédant différentes configurations
spatiales, ainsi que le passage d’un marcheur par plusieurs pores durant un méme pas de temps.

La vérification de la marche aléatoire a en sus été effectuée sur un réseau de pores simple bidimen-
sionnel composé de onze pores (Figure 9.2). Ceci a permis de vérifier la simulation numérique dans
un cas plus complexe que les réseaux test présentés précedemment. Ce réseau permet notamment de

tester différents nombres et différents types de connection aux pores.

Sorties
0.8f
0.6f

Marcheurs

0.4
0.2F

Entrée

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

FIGURE 9.2 — Réseau 2D a 11 pores, trois pores inférieur d’entrée et trois pores supérieurs de sortie.
Ce réseau a été utilis€ comme réseau test pour le développement de I’algorithme de marche aléatoire.

L’algorithme a aussi été vérifié visuellement sur un réseau simple tridimensionnel de quelques
pores. Les vérifications ont été effectuées de maniere visuelle. Les marcheurs restent bien dans les
canaux et les nceuds et ne se déplacent pas en dehors du réseau.

Le passage d’un pore se fait selon des regles simples présentées dans le chapitre précédent, le bon

respect de ces regles doit aussi étre vérifié.
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9.2 Répartitions lors du passage d’un pore

Le réseau présenté Figure 9.3 permet de tester efficacement les types de répartition des marcheurs

lors du passage des pores.

Sorties

0.8

0.67

Marcheurs

0.4r

0.2r

Entrée ‘ ‘ ‘ ‘
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

FIGURE 9.3 — Réseau de test des modes de répartition des marcheurs lors du passage des pores par
saut advectif, ou saut diffusif. Les marcheurs sont injectés au niveau du pore inférieur et comptés aux
pores supérieurs.

9.2.1 Vérification de la répartition au pore lors d’un saut advectif

Le passage du pore lors d’un saut advectif se fait suivant une loi uniforme pondérée par le débit
dans les canaux efférents (cf. paragraphe 8.1.5). Pour tester cette répartition, les marcheurs sont lachés
a I’entrée du réseau (Figure 9.3) et le mouvement diffusif n’est pas considéré. Dans le cas ou le débit
est identique dans tous les canaux, le nombre de marcheurs aux pores de sortie est de 1’ordre de
1/2 — 1/2. Si les débits ont un rapport 1/3 — 2/3, le nombre de marcheurs aux pores de sortie est de
I’ordre de 1/3 — 2/3. Le mode de répartition des marcheurs lors du passage d’un pore lors d’un saut

advectif est vérifié.

9.2.2 Vérification de la répartition au pore lors d’un saut diffusif

Le passage du pore lors d’un saut diffusif se fait suivant une loi uniforme pondérée par la surface
des canaux. Les marcheurs sont toujours lachés a I’entrée du réseau ; les canaux possedent tous le
méme débit, ce qui donne une répartition 1/2 — 1/2 si le marcheur passe le pore par un saut advectif.
Dans le cas ou la surface de tous les canaux est identique, le nombre de marcheurs aux pores de sortie
est de I'ordre de 1/2 — 1/2. Si les surfaces ont un rapport 1/3 — 2/3, le nombre de marcheurs aux
pores de sortie est de I’ordre de 1/3 —2/3. Le mode de répartition des marcheurs lors du passage d’un
pore lors d’un saut diffusif est vérifié.

Il a aussi été vérifié sur un autre réseau (Figure 9.2), la possibilité pour un marcheur de tomber
dans un canal afférent au pore lors du passage de ce pore par saut diffusif (c-a-d d’aller a "contre-

courant” par diffusion). L’étude du déplacement des marcheurs a chaque pas de temps a montré qu’il
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existait une probabilité non-nulle pour qu’un marcheur passant un pore par saut diffusif puisse se
déplacer dans un canal afférent au pore et donc a "contre-courant"du flux.

Le tirage aléatoire des sauts gaussiens par le générateur de nombres pseudo-aléatoires (décrit
Annexe G) a été vérifié de manicre indépendante. Le ceefficient de dispersion effective calculé a partir
du moment d’ordre 2 (02 = ((z — (z))?)) de la distribution des sauts gaussiens obtenue par tirage
de 10000 valeurs par le générateur de nombres pseudo-aléatoires, est égal au ceefficient de diffusion

moléculaire utilisé pour le tirage aléatoire des sauts. Ceci valide le tirage des sauts gaussiens.

9.3 Dispersion dans des réseaux stochastiques

Des vérifications complémentaires sont réalisées dans des réseaux stochastiques carrés 0° et 45°.
Ces vérifications ont pour but de valider la dispersion des marcheurs dans un réseau de pores simplifié
engendrant une dispersion simple, ainsi que de vérifier 1’effet de zones stagnantes sur la dispersion

des marcheurs.

9.3.1 Réseau carré stochastique 0° :

Le réseau stochastique carré utilisé est constitué de 2500 pores et de 10000 canaux. La face d’in-
jection est constituée de 50 pores reliés chacun a un seul pore de la face de sortie (constituée elle aussi
de 50 pores). Le réseau a une orientation de 0°, c’est a dire qu’il est constitué pour moitié de canaux

perpendiculaires au flux et pour moitié de canaux colinéaires au flux (Figure 9.4).
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FIGURE 9.4 — Structure du réseau carré stochastique 0° (flux horizontal).

Le réseau est périodique dans toutes les directions. Les caractéristiques des pores et des canaux
sont fixes : la longueur internodale (L ) vaut 20 pum, le diametre des pores est de 12 pum, le diametre
des canaux est de 6 um, la longueur des canaux (L) est de 8 um. La vitesse interstitielle, ou vitesse
de Darcy, vy est fixée a 205.06 m /s, le nombre de Peclet dans les canaux longitudinaux est d’environ
3.1.
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Le flux est nul dans les canaux transverses, la vitesse dans les canaux colinéaires au flux est
constante (et égale a deux fois la vitesse interstitielle v,,,,, = 410.12 pum/s) puisque tous les canaux
ont les mémes dimensions. L’écoulement dans un tel réseau s’effectue uniquement dans les canaux
parralleles au flux. Ce type de réseau permet de vérifier I’effet des zones stagnantes sur la dispersion
des marcheurs.

Les simulations de marche aléatoire ont été réalisées avec 50000 marcheurs. La Figure 9.5a,
résultat d’une marche aléatoire sans sauts diffusifs, montre que les marcheurs se répartissent en
deux catégories non connectées : les marcheurs présents dans les canaux transverses qui ne se dé-
placent pas et les marcheurs dans les canaux longitudinaux qui se déplacent a la vitesse maximale
(Umoy = 410.12 pm/s). La vitesse moyenne calculée a partir du propagateur est cohérente avec la
vitesse interstitielle du fluide dans le réseau, a I’erreur pres liée a la répartition initiale aléatoire des

marcheurs dans le réseau.
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(a) Advection seule (b) Diffusion seule

FIGURE 9.5 — Propagateurs numériques pour des simulations respectivement sans diffusion (9.5a) et
sans advection (9.5b) et un temps d’observation de 400 ms.

Les propagateurs numériques de marche aléatoire sans sauts advectifs (Figure 9.5b) sont de forme
gaussienne et centrés sur le déplacement nul, ce qui est un trait caractéristique du mouvement diffusif
pur. Ils présentent une série de pics décrivant une seconde gaussienne. Ces pics correspondent a des
déplacements longitudinaux dont les amplitudes sont des multiples de la longueur des canaux du
réseau L,. Ils sont liés a la structure du réseau de pores, les marcheurs constituant ces pics sont des
marcheurs étant initialement dans un canal transverse (donc a déplacement longitudinal nul) et qui,
apres en étre sortis, se retrouvent dans d’autres canaux transverses. Leurs déplacements longitudinaux
sont donc des multiples de la longueur des canaux longitudinaux.

On retrouve ce comportement Gaussien et les pics superposés pour une marche aléatoire compor-
tant des sauts diffusifs et advectifs (Figure 9.6). L’évolution des propagateurs en fonction du temps
d’observation (Figures9.6a,9.6b et 9.6¢) montre clairement la corrélation entre les déplacements d’un
canal transverse a un autre et les pics superposés a une gaussienne centrée sur le déplacement moyen.

La diffusion moléculaire permet aux marcheurs d’échantillonner toutes les vitesses du réseau.
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FIGURE 9.6 — Propagateurs numériques pour des simulations avec diffusion et advection en fonction
du temps d’observation. Le propagateur est Gaussien mais présente des pics aux déplacements mul-
tiples de la longueur des canaux. Ces pics correspondent a des marcheurs se déplacant d’un canal
transverse a un autre, le déplacement longitudinal alors subi est égal a un multiple de la longueur d’un
canal.
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Grace aux sauts diffusifs, les marcheurs peuvent sortir des zones stagnantes mais aussi y entrer. Il n’a
pas été mis en évidence de phénomenes de concentration des marcheurs dans les canaux stagnants
ou les canaux circulants. Les flux entre ces deux espaces se compensent. La vitesse instantannée du

nuage de marcheurs est stable au cours du temps, et est égale a la vitesse interstitielle de fluide.

10000 ¢
"+ Marche aléatoire
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FIGURE 9.7 — Evolution du moment d’ordre 2 (¢%) en fonction du temps. La relation de type o2 oc th
est caractéristique d’une dispersion Gaussienne.

L’évolution du moment d’ordre 2 représentée Figure 9.7 (02 = ((z — (x))?), o x est la position
longitudinale d’un marcheur et () la position moyenne des marcheurs) en fonction du temps présente
une relation de type o oc th, caractéristique d’une dispersion Gaussienne.

2 o< th, 0% = 2D.ssta, ot Dy; est le ceefficient de dispersion effective. Ici, Djp =

Lorsque o
1380.4 um?/s, a comparer a la valeur du ceefficient de diffusion moléculaire D,,, = 2600 um?/s
(donnée d’entrée de la simulation). La dispersion a I’échelle du réseau est ralentie par I’effet des ca-
naux transverses a I’écoulement et la valeur de Dy, obtenue est a-peu-pres €gale a la moiti€ de D,,.
Cette dispersion diminuée est vérifié dans le cas d’'un mouvement purement diffusif, le coefficient de
dispersion effectif calculé est de 1236.7 jum? /s, soit aussi équivalent a la moitié du ccefficient de dif-
fusion moléculaire D,,. Le facteur 2 observé s’explique par le fait que les marcheurs sont équirépartis

dans les zones stagnantes et les zones a vitesse constante non nulle.

9.3.2 Réseau carré stochastique 45° :

Ce réseau stochastique carré est constitué de 5000 pores et de 20000 canaux. La face d’injection
est constituée de 100 pores reliés chacun a un seul pore de la face de sortie (constituée elle aussi de
100 pores). Le réseau a une orientation de 45°, c’est a dire qu’il est constitué de canaux faisant un
angle de 45° par rapport a 1I’axe du flux (Figure 9.8). Ce réseau ne présente pas de zones stagnantes.

Le réseau est périodique dans toutes les directions. Les caractéristiques des pores et des canaux

sont fixes : la longueur internodale (L ) vaut 204/2 pwm, le diametre des pores est de 12 pum, le
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FIGURE 9.8 — Structure du réseau carré stochastique 45° (flux horizontal).

diametre des canaux est de 6 pym, la longueur hydraulique des canaux (Lj) est de 8 pm. La vitesse
interstitielle vy est fixée a 122.12 pum/s, le nombre de Peclet est de 1.32. Le ceefficient de diffusion
moléculaire est toujours de 2600 pm?/s.

Dans le cas ou I’on considere uniquement 1’advection des marcheurs par le champ de vitesse, les
vitesses dans les canaux étant identiques, les marcheurs se déplacent tous a la vitesse interstitielle, le
propagateur est un pic (contenant tous les marcheurs) au déplacement lié a la vitesse interstitielle vy.

Lors de marches aléatoires purement diffusives (Figure 9.9), le propagateur est gaussien centré.

La forme du propagateur est cohérente avec la dispersion attendue dans ce réseau de pore.
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FIGURE 9.9 — Propagateurs numériques pour des simulations sans advection. Les propagateurs ob-
tenus sont de type gaussien centré, 1’évolution du moment d’ordre deux en fonction du temps est
linéaire et le ccefficient de dispersion effective est de 1266.4um?/s.

Le moment d’ordre deux o2 du propagateur est lié au ccefficient de dispersion effective par la rela-
tion 02 = 2D, ta. Le ceefficient de dispersion effective D, doit-étre, dans le cas d’un déplacement
purement gaussien, égal au ceefficient de diffusion moléculaire de 2600 pum?/s. Or, le ceefficient de
dispersion effective calculé a partir du moment d’ordre deux est d’environ 1266.4m?/s. Soit environ
2.06 fois plus petit que le ceefficient de diffusion moléculaire. Cette différence s’explique par le fait
que le ccefficient de dispersion longitudinal effective est calculé a partir des déplacements projetés sur

I’axe longitudinal, tandis que les déplacements liés a la diffusion moléculaire se font le long de I’axe
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des canaux, soit une inclinaison de 45° par rapport a 1I’axe longitudinal. La longueur de ces déplace-
ments, projeté sur cet axe, est réduite d’un facteur v/2. I’écart-type des déplacements o est donc aussi
réduit d’un facteur v/2, donc, o2 est donc aussi réduit d’un facteur 2.

Si I’on considere I’ensemble des déplacements advectifs et diffusifs, le propagateur obtenu par
marche aléatoire (Figure 9.10) est une gaussienne centrée sur le déplacement moyen li€ a la vitesse
interstitielle et d’écart-type 02 = \/m . Ici aussi, la forme du propagateur est cohérente avec la

dispersion attendue dans ce réseau de pore.
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FIGURE 9.10 — Propagateurs numériques pour des simulations avec advection et diffusion. Les pro-
pragateurs obtenus sont de type gaussien et centrés sur le déplacement moyen lié a la vitesse intersti-
tielle. L’évolution du moment d’ordre deux en fonction du temps est linéaire (typique d’une dispersion
gaussienne) et le ccefficient de dispersion effective est de 1261.7um?/s.

Le ceefficient de dispersion effective D, s calculé a partir du moment d’ordre deux est de 1261.7um?/s.
Le ceefficient de dispersion effective est équivalent a celui calculé lors de marche aléatoire purement
diffusive. Le réseau utilisé n’engendre pas de dispersion mécanique, les mouvements advectifs étant
identiques dans tous les canaux. L’erreur sur le ccefficient de dispersion effective (entre les deux si-
mulations avec et sans advection) est d’environ 3%.

L’ évolution de o2 en fonction du temps est présentée Figure 9.11. Elle vérifie une relation de type

02 o tk caractéristique d’une dispersion Gaussienne.

9.4 Conclusion

L’algorithme de marche aléatoire a été vérifié par des tests sur des réseaux simples bidimension-
nels. La répartition des marcheurs aux pores et leurs bons déplacements dans les canaux ont été validé,
de méme que la recirculation transverse ou longitudinale et la dispersion dans des réseaux stochas-
tiques. L’algorithme a aussi été vérifié visuellement sur un réseau simple tridimensionnel de quelques
pores. Il a aussi été vérifié qu’en inversant I’ordre du saut advectif et diffusif les simulations donnaient
les méme résultats.

Les réseaux stochastiques ont permis de valider la marche aléatoire du point de vue de la dis-
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FIGURE 9.11 — Evolution du moment d’ordre 2 o en fonction du temps. La relation de type o2 oc th
est caractéristique d’une dispersion Gaussienne. Dans ce cas, 0 = 2D, frta,ou Dy estle ceefficient
de dispersion effective. D,y = 1261.7um?/s.

persion et de I’effet des zones stagnantes, la présence de marcheurs ne se déplacant pas de maniere
longitudinale est uniquement diie a des caractéristiques du réseau de pore.

D’autres tests sur 1’algorithme de marche aléatoire ont été effectués pour connaitre I’influence des
différents parametres que sont I’initialisation du générateur de nombres pseudo-aléatoire, le nombre
de marcheurs et le choix du pas de temps. Ces tests ont été effectuées sur un réseau déterministe
(extrait par micro-scanner) d’un empilement de grains de Fontainebleau, empilement similaire a celui
étudié par RMN (paragraphe 5.6.2). Ces validations sont présentées, avec les résultats de la marche

aléatoire dans ce réseau, au chapitre suivant.



Chapitre 10

Résultats de la marche aléatoire dans un
réseau de pores extrait d’un empilement de

sable de Fontainebleau
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Dans ce chapitre seront présentés et discutés les résultats des simulations de marche aléatoire
dans un réseau de pores déterministe extrait de I’empilement de grains de sable de Fontainebleau de
80 mum. L’ objectif est de comparer les résultats de la marche aléatoire a ceux issus des expériences

de RMN réalisées sur le milieu réel (cf. Chapitre 6 Paragraphe 6.2.1).
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Il est tout d’abord décrit le réseau de pore, puis I'initialisation du générateur de nombres pseudo-
aléatoires et son influence sur les simulations, le choix des parametres de la marche aléatoire (nombre
de marcheurs et pas de temps) sont discutés. Enfin, les propagateurs obtenus a partir d’un lacher
uniforme de marcheurs dans le réseau, puis I’analyse de la dispersion des marcheurs dans le réseau

sont présentés.

10.1 Description du réseau de pores

Dans cette section sont présentés les caractéristiques intrinseques, mais aussi ’isotropie et 1’ho-

mogénéité du réseau de pore.

10.1.1 Caractéristiques du réseau de pores

Les premiers résultats de la simulation de propagateur de déplacement par marche aléatoire ont
été produits sur un réseau de pores extrait d’un empilement de sable de Fontainebleau. La distribution
des tailles de grains de ce sable et les images obtenues par micro-scanner montrent que c¢’est un sable
monomodal composé de grains asymétriques et anguleux d’une taille moyenne de 80 pum. Le réseau
de pores associé est un réseau de taille 450° voxels, soit 10185 pores et 25522 canaux pour une taille
de 15753 wm (la taille d’un voxel est de 3.5 um). La face d’entrée est constituée de 333 pores et la
face de sortie de 320.

La perméabilité du réseau est de 8709 mD (mDarcy) et sa porosité est de 40.7%, ce qui est tres
proche de la perméabilité et de la porosité de I’empilement de sable réel, qui ont été mesurées expé-
rimentalement (respectivement 5014 m Darcy et 40 %).

Ce réseau de pores étant difficile a visualiser, les images de réseau de pores présentées par la suite
correspondent 2 des images d’une partition de ce réseau de pore. La partition du réseau 450° voxels
est de taille 2502 voxels (Figure 10.1). Les caractéristiques et résultats présentés restent ceux du grand
réseau.

Les diametres des pores du réseau sont compris entre 24um et 174um, avec une moyenne de
60pm. La distribution de ces diametres est présentée Figure 10.2a. En moyenne le nombre de coordi-
nation des pores est 5.

La distribution des diametres hydrauliques est présentée Figure 10.2b. Le diametre hydraulique
moyen des canaux est 24.46 pum.

La distribution des diametres des canaux (Figure 10.2b) montre la présence de canaux de diametre
inférieur a la taille d’un voxel de I’image micro-scanner, ce qui est incohérent. Il a été vérifié que
I’influence de ces canaux était négligeable en comparant les résultats de marches aléatoires dans le
réseau de pores amputé de ces canaux et le réseau de pores initial, les résultats sont identiques a de
tres faibles variations pres.

Les distributions des longueurs hydrauliques et géométriques des canaux sont présentées sur la

Figure 10.3. La longueur hydraulique moyenne est 28.35 pm, la longueur géométrique moyenne est
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FIGURE 10.1 — réseau de pores d’un
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FIGURE 10.2 — Distribution des diametres des pores et des canaux du réseau extrait de I’empilement
de sable de Fontainebleau : Les diametres de pores sont compris entre 24um et 174um, avec une
moyenne de 60um. Les diametres des canaux sont les diametres hydrauliques, le diametre moyen est
24.46 pm.

79.80 pum.

Le réseau présente 35 "cul-de-sac" (pores n’ayant qu’un seul voisin), et un seul pore connecté

seulement a deux voisins, dont un est un cul-de-sac.

La vitesse interstitielle peut-€tre réglée pour étudier différents régimes de Peclet et simuler les
conditions expérimentales, le champ de vitesse restant identique aux valeurs pres. La distribution des
vitesses est présentée Figure 10.4. La forme de la distribution en graphique semilog est celle d’une
log-normale, typique des champs de vitesse extraits d’empilements homogenes et isotropes de grains
(Manwart et al., 2002).
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FIGURE 10.3 — Caractéristiques des longueurs des hydrauliques et géométriques des canaux du réseau
de pores de I’empilement de sable de Fontainebleau : La longueur hydraulique moyenne est 28.35 pum,

la longueur géométrique moyenne est 79.80 um.
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FIGURE 10.4 — Distribution des vitesses dans le réseau de pores saturé extrait d’un empilement de
sable de Fontainebleau pour une vitesse interstitielle vy = 283.09um /s. La forme de la distribution

en graphique semilog correspond a une loi log-normale.

10.1.2 Isotropie et homogénéité du réseau

Des simulations de marche aléatoire, avec advection et diffusion, ont été effectuées dans les trois
directions du réseau afin de vérifier 1’isotropie de ce dernier. Les simulations montrent des résultats
identiques quelle que soit la direction considérée (Figure 10.5). Le réseau est donc isotrope. Ce qui
est cohérent avec le fait que le milieu poreux réel est aussi homogene et isotrope.

Le champ de pression dans le réseau lors d’un écoulement monophasique est homogene trans-

versalement (Figure 10.6). Ce qui se traduit par des débits faibles dans les canaux transverses (cf.

équation F.1 paragraphe F.1).
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FIGURE 10.5 — Des simulations de marche aléatoire ont été effectuée dans les trois directions du
réseau, afin de vérifier I’isotropie du réseau de pore. Les simulations montrent des résultats identiques
gelle que soit la direction considérée. Le réseau est donc isotrope.
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FIGURE 10.6 — Le champ de pression dans le réseau lors d’un écoulement saturé est homogene trans-
versalement.

10.2 Répétabilité et influence de ’initialisation du générateur de

nombres pseudo-aléatoires

Des tests ont été effectués pour garantir la répétabilité des simulations et étudier I’influence de
I’initialisation du générateur de nombres pseudo-aléatoires. Des simulations avec des parametres
identiques a I’exception de I’initialisation du générateur ont été réalisées. Les résultats de ces tests
sont présentés Figure 10.7a (pour trois simulations différentes et des initialisations du générateur

identiques) et Figure 10.7b (pour trois simulations différentes et des initialisations du générateur dif-
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férentes). Ces tests sont réalisés avec 50000 marcheurs, un pas de temps dt = 0.0005 s, et une vitesse

interstitielle de 404 pm/s.

Le générateur de nombres pseudo-aléatoires nécessite une valeur initiale nommée graine. Lorsque
cette graine est constante, la suite de nombres produite par le générateur est identique pour toutes les
simulations. Les simulations a graine constante sont identiques en tous points (Figure 10.7a). La

répétabilité des simulations est parfaite.
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FIGURE 10.7 — Répétabilité des simulations pour des répartitions initiales identiques ou différentes
du générateur de nombre pseudo-aléatoire : 10.7a : trois simulations aux parametres identiques ont
été réalisée avec une graine du générateur de nombres pseudo-aléatoire constante (11168), ces trois
simulations donnent des résultats strictement identiques. 10.7b : trois simulations avec des répartitions
initiales différentes, les variations observées sont mineures et s’expliquent par les différences de tirage
des nombres pseudo-aléatoires.

Lorsque la graine est différente pour chaque simulation, la suite de nombres produite par le gé-
nérateur est différente. Toutefois, la suite de nombres produite doit toujours vérifier la distribution
souhaitée (uniforme). La Figure 10.7b montre que la répétabilité pour des graines variables est aussi

assurée, les propagateurs présentant des variations mineures.

Lors de simulations avec une graine variable (Figure 10.7b), des variations sont observées au
niveau du pic aux faibles déplacements, ainsi qu’aux grands déplacements (non visibles sur la figure).
Les variations du pic s’expliquent par une répartition initiale 1égerement différente des marcheurs et
des tirages différents des sauts diffusifs. Les différences observées aux grands déplacements (positifs
comme négatifs) sont dues a des déplacements exceptionnels d’un tres faible nombre de marcheurs
(un a deux). La distribution gaussienne des sauts diffusifs implique que I’on tire de temps en temps

(avec une faible probabilité) de grands déplacements.
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10.3 Parametres de la marche aléatoire

La marche aléatoire repose sur deux parametres fondamentaux non déterminés par 1’expérience
RMN et les lois physiques : le nombre de marcheurs et la durée du pas de temps dt. Cette partie

présente comment sont choisis ces parametres.

10.3.1 Choix du nombre de marcheurs

Le choix du nombre de marcheurs utilisés par la marche aléatoire doit répondre a deux criteres,
ce nombre doit étre suffisament grand pour que les résultats soient représentatifs du milieu et des
écoulements considérés et suffisament petit pour minimiser la durée des simulations. En premiere
approximation, on peut estimer qu’il faudra au minimum un a deux marcheurs par canaux. Une série
de simulations de marche aléatoire a été réalisée pour étudier comment les résultats dépendent du
nombre de marcheurs (Figure 10.8). Ces simulations ont été réalisées pour des nombres de marcheurs
allant de 1000 a 50000, le pas de temps dt étant de 0.0005 et le nombre de pas de temps étant 10000,
avec une vitesse interstitielle de 404 pm/s. La position des marcheurs est sauvegardée tous les 100

pas de temps, soit toutes les 0.005 secondes.
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FIGURE 10.8 — Propagateurs a un temps donné (to = 200 ms) et une vitesse interstitielle de

404 pm/s pour les différents nombres de marcheurs : Au dela de 50000 marcheurs, 1’augmentation
du nombre de marcheurs n’améliore plus le propagateur de maniere significative.

Les simulations, Figure 10.8, montrent que, pour le réseau de pores considéré, le nombre de
marcheurs optimal est 50000. L’augmentation du nombre de marcheurs, si elle permet d’améliorer

quelque peu les résultats, son réle n’est toutefois pas critique.

10.3.2 Choix du pas de temps

Classiquement, le pas de temps optimal est déterminé de telle facon qu’un marcheur ne puisse pas
parcourir les canaux d’un seul mouvement (advectif et diffusif) (Press et al., 2007). Ce qui revient a

rechercher dt tel que :
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Lnin = Umaa dt + /2 Degy,,,, dt (10.1)

ol, Ly est la longueur du plus petit canal, v,,,, la vitesse maximale dans les canaux, et D¢, .. le
ceefficient de diffusion effectif maximal local (dans un canal).

Dans le cas du réseau de pores extrait de I’empilement de sable de 80 um et une vitesse intersti-
tielle de 404 pum/s : Lymin = 9.95 pim, vmae = 5083.9 um.s™t et Deyy, = 51111.9 um?/s. Ce qui

donne pour pas de temps dt :

dt = 0.00053 s (10.2)

Des marches aléatoires de 50000 marcheurs, de vitesse interstitielle 404 pm/s, et de différents
pas de temps dt, ont été réalisées. Les positions des marcheurs ont été enregistrées a des intervalles de
temps réguliers et identiques pour les différentes simulations. Les propagateurs pour un méme temps

d’observation ¢t et des pas de temps dt différents sont présentés Figure 10.9.
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FIGURE 10.9 — Propagateurs pour un méme temps d’observation, des pas de temps variables et des ré-
partitions initiales identiques ou différentes : 50000 marcheurs, vitesse interstitielle 404 pm/s, temps
d’observation tA = 450 ms. L'influence du pas de temps sur les résultats de la marche aléatoire est
faible. Les variations observées sont dues principalement aux différents tirages de nombres pseudo-
aléatoires.

L’influence du pas de temps a été étudiée avec une liste unique de nombres pseudo-aléatoires
('initialisation du générateur de nombres pseudo-aléatoires étant identique). Les résultats sur le pro-
pagateur pour un temps d’observation de 450 ms sont présentés Figure 10.9a. La variation des pas de
temps entraine une utilisation différente de la liste de nombres pseudo-aléatoires pour chaque pas de
temps. Pour des pas de temps différents le mouvement d’un marcheur durant un pas de temps varie
(augmente avec le pas de temps), chaque marcheur a donc plus de probabilité de passer un nceud et

donc utilise plus de nombres pseudo-aléatoires durant un pas de temps. Cette utilisation différente de
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la liste de nombres pseudo-aléatoires explique les variations observées.

Les marches aléatoires donnant les résultats de la Figure 10.9b sont effectuées avec des réparti-
tions initiales aléatoires. Le générateur de nombres pseudo-aléatoires engendre une liste spécifique a
chaque simulation. Les variations observées sur le propagateur sont mineures et peuvent aussi s’ ex-
pliquer par la répartition initiale des marcheurs différente a chaque simulation.

Ces résultats montrent que la variation du pas de temps n’influence pas de fagon significative les
résultats de la marche aléatoire. Les variations observées restant dans la gamme de celles engendrées

par une variation de la répartition initiale des marcheurs et de la liste de nombre pseudo-aléatoire.

10.4 Influence de la répartition initiale des marcheurs

La vitesse instantanée du nuage de marcheurs (vitesse calculée pour un déplacement durant un pas
de temps), dans le cas d’une répartition initiale des marcheurs pondérées par les volumes est constante

au cours du temps et correspond a la vitesse interstitielle du fluide dans le réseau (Figure 10.10).
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FIGURE 10.10 — Evolution de la vitesse instantanée du nuage de marcheurs au cours du temps : Les
regles de répartition des marcheurs aux nceuds permettent d’influencer la répartition des marcheurs
dans le réseau et tend a répartir les marcheurs suivant les volumes des canaux et des pores.

La comparaison avec une simulation ou les marcheurs ont été aléatoirement répartis dans le réseau
sans pondération est présentée Figure 10.10. La répartition des marcheurs dans le réseau change au
cours du temps et le déplacement moyen initial est beaucoup plus faible que le déplacement moyen
théorique, le déplacement moyen tend ensuite vers le déplacement moyen théorique. On remarque que
les regles de répartition des marcheurs aux nceuds permettent d’influencer la répartition des marcheurs
dans le réseau et tendent a répartir les marcheurs suivant les volumes des canaux et des pores.

La répartition initiale des marcheurs en fonction du volume correspond a la réalité physique de
la mesure RMN, le traceur étant présent partout dans le milieu de maniere uniforme (concentration

constante).
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10.5 Vérification des hypotheses sur les déplacements dans les

canaux

Les déplacements a la vitesse moyenne dans les canaux présupposent 1’établissement de 1’écou-
lement de Poiseuille et de la dispersion de Taylor dans les canaux. La vérification de ces hypotheses
a été faite pour un écoulement de vitesse interstitielle 404 pm/s. L établissement de 1’écoulement de
Poiseuille dans tous les canaux a été vérifiée. La longueur nécessaire a 1’établissement du profil de

Poiseuille Lp,; est :

LPois = -Red (103)
(10.4)

ou Lp,;s est la longueur d’établissement, Re le nombre de Reynolds et d le diametre du canal.
Pour que I’écoulement de Poiseuille soit établi dans un canal il faut que L p,;s << L,. L’ensemble
des canaux du réseau de pores vérifient I’établissement de I’écoulement de Poiseuille.

La dispersion de Taylor a pour hypotheses (cf. paragraphe 1.1.2.3) :

— << (10.5)

Ly, >> (10.6)

ou Pe, le nombre de Peclet local basé sur le diametre d du canal.
La premiére condition n’est pas vérifié pour 1.6 % des canaux. La seconde basée sur le nombre
de Peclet n’est pas vérifiée dans 15.4 % des cas ne vérifiant pas non plus la premiére condition. Soit

15.4 % des canaux dans lesquels le régime de dispersion de Taylor n’est pas validé.

10.6 Propagateurs et moments caractéristiques en fonction du

temps

L’ objectif des simulations numériques étant une comparaison avec les expériences de RMN, des
simulations de marche aléatoire ont été effectuées avec des parametres similaires a ceux d’une ex-
périence de RMN réalisée sur I’empilement de grains de sable de Fontainebleau (résultats RMN
présentés paragraphe 6.2.1). Le parametre permettant de comparer les simulations a 1I’expérience est
la vitesse interstitielle, ici elle est de 404 um/s, ce qui correspond a la vitesse interstitielle de I’expé-
rience RMN pour un débit de 250 ml/h. Les temps d’observation sont dans des gammes similaires,

de 50 ms a 1000 ms, la simulation permet d’atteindre des temps beaucoup plus importants comme
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4000 ms. Les propagateurs résultants des simulations sont présentés Figure 10.11.

On note la présence nette d’un pic aigu aux tres faibles déplacements (Figure 10.11a et 10.11b),
disparaissant pour de grands temps d’observation (Figure 10.11d). Ce pic correspond a une stagnation
importante des marcheurs et traduit la présence de zones de faible vitesse dont les marcheurs mettent
du temps a sortir (cf. Chapitre 4 paragraphe 4.2 et les travaux de Lebon et al. (1997)). La provenance

de ce pic sera traitée dans le paragraphe 10.8.
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FIGURE 10.11 — Propagateurs en fonction du temps d’observation t.

Les propagateurs présentent, pour des temps d’observation supérieurs a 50 ms, un second pic
arrondi qui tend vers une forme gaussienne centrée sur le déplacement moyen (Figure 10.11b et
10.11c).

Pour les grands temps d’observation, le propagateur présente une légere déviation de la gaus-
sienne pour les grands déplacements (Figure 10.11d). Quelques marcheurs se déplacent de maniere
anormalement rapide. Le pic disparait traduisant le fait qu’aux grands temps, les marcheurs étant ini-

tialement dans les zones a faible vitesse réussissent a en sortir. Il a été montré dans le paragraphe 10.4
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que la répartition des marcheurs dans le réseau est en permanence uniforme. Les marcheurs initiale-
ment présents dans les zones stagnantes et composant le pic stagnant du propagateur sont remplacés
par des marcheurs venant d’autres zones du réseau de pore, le nombre de marcheurs stagnants a un
instant donné est constant (cf. paragraphe 10.7).

L’ évolution du moment d’ordre deux en fonction du temps est présentée Figure 10.12. Elle montre
un changement de cinétique vers 500 ms. Avant 500 ms, le moment d’ordre 2 évolue en t%, avec
a = 1.46. Apres 500 ms, a = 1.22. La valeur initiale tres élevée de a est sans doute liée a la disparition
progressive du pic augmentant de maniére anormale le moment d’ordre 2 au cours du temps. A partir
de 500 ms, I'influence de la stagnation anormale sur 1’évolution du nuage de marcheurs devient

négligeable, les marcheurs étant initialement dans les zones stagnantes ayant réussi a en sortir.
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FIGURE 10.12 — Evolution du moment d’ordre 2 en fonction du temps.

10.7 Evolution des propagateurs de méme temps d’observation

tA en fonction du temps initial ¢,

Chaque propagateur est mesuré pour un intervalle de temps [t1, o] de durée tn = to — t; fixe (le
temps d’observation). L’évolution du propagateur pour un temps d’observation fixe et un ¢; variable
permet d’observer les variations du déplacement ou de la position des marcheurs au cours de la si-
mulation. Si ces propagateurs sont identiques, la simulation est stable et la répartition des marcheurs
dans le réseau en fonction des vitesses des canaux est constante.

Les propagateurs pour un temps d’observation de 500 ms sont mesurés pour des ¢; variables (0.5,
1, 2.5 et 4 s). Ces propagateurs sont présentés Figure 10.13. IIs sont identiques.

La répartition des marcheurs dans le réseau et surtout le nombre de marcheurs dans les zones de
faible vitesse (composant le pic aux déplacements nuls) est constant. Le pic stagnant ne provient pas
d’une capture des marcheurs dans des zones de faible vitesse. Le nombre de marcheurs présents dans

les zones stagnantes est constant au cours du temps.
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FIGURE 10.13 — Propagateurs pour un méme temps d’observation to = to —¢; = 500 ms et un début
de ta (t1) variable (0.5, 1, 2.5 et 4 s). Les propagateurs ne montrent pas des formes différentes. La
répartition des marcheurs dans le réseau et surtout le nombre de marcheurs dans les zones de faible
vitesse (composant le pic aux déplacements nuls) est constant.

10.8 Discussion sur la stagnation anormale des marcheurs

Comme il a été montré au paragraphe précédent la stagnation anormale des marcheurs n’est pas
liée a un probleme de concentration des marcheurs dans des canaux ayant une faible vitesse. Une autre
hypothese pouvant expliquer la présence de marcheurs stagnants est la structure monodirectionnelle
des canaux : Le propagateur est mesuré selon 1’axe longitudinal, les déplacements d’un marcheur
selon une direction transverse engendrent un faible déplacement longitudinal, méme si la vitesse du
canal est élevée. De plus, le champ de vitesse est calculé par application d’un différentiel de pression
entre la face d’entrée et la face de sortie. Le champ de pression dans le réseau de pores (Figure 10.6)
montre une faible variation transverse de pression, la vitesse des canaux transverses a 1’écoulement
principal est donc globalement faible.

L’inclinaison des canaux par rapport a I’axe longitudinal est définie telle que présentée Figure
10.14. Trois angles sont définis : a,, a. et ¢. a, est I’angle que forme la projection du canal considéré
dans le plan xy avec la direction de 1I’écoulement (). a, est I’angle que forme la projection du canal
dans le plan zz avec la direction de I’écoulement (). ¢ est I’angle que forme le canal avec la direction
longitudinale.

La répartition des canaux selon leur inclinaison par rapport a la direction de 1’écoulement a été
¢tudiée. La répartition en fonction de la valeur de I’angle est constante pour les trois angles a,, a. et
. Lisotropie du réseau est confirmée par ce résultat.

La position des marcheurs stagnants pour un propagateur a été étudiée pour une vitesse intersti-
tielle de 404 um/s et un temps d’observation tA = 500 ms. Sur 3751 marcheurs stagnants (dépla-
cement longitudinal durant ¢A compris entre =13 pum), 1965 (52.4 % des marcheurs stagnants) ne
circulent que dans un seul canal, 137 (3.6 %) circulent dans deux canaux (tableau 10.1). Au-dela d’un
canal traversé le nombre de marcheurs stagnants décroit avec 1’augmentation du nombre de canaux

visités. 1337 (35.6 %) marcheurs se déplacent de +13 pm en visitant plus de 5 canaux.
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FIGURE 10.14 — Définition des angles liés au canal
k définit par les nceuds m et M.

v

Nombre de neeuds traversés | Nombre de marcheurs | Pourcentage
0 1965 52.4
1 137 3.6
2 110 2.9
3 104 2.7
4 98 2.6
>5 1337 35.6

TABLE 10.1 — Nombre de nceuds traversé par les marcheurs stagnants. 52.4 % des marcheurs stagnants
restent dans un seul canal durant le temps d’observation considéré.

Sur les 3751 marcheurs stagnants, seuls 522 (13.9 %) sont situés dans des connections transverses
(canaux connectant les faces transverses du réseau de pore). La stagnation anormale des marcheurs
provient par conséquent du réseau de pores lui-méme et non des canaux de connection. De plus, le
nombre de cul-de-sac (Dead-end) étant faible, la stagnation anormale des marcheurs ne provient pas
de ces canaux.

La moitié du pic stagnant (52.4 %) vient de marcheurs restant dans un seul canal. Une étude de
I’angle de ces canaux dans lesquels les marcheurs ne se déplacent pas horizontalement a été faite, la
distribution des marcheurs selon les angles d’inclinaison de leurs canaux est présentée Figure 10.15.
Cette figure montre que les marcheurs stagnants sont principalement localisés dans les canaux tres
inclinés par rapport a 1I’axe longitudinal (¢ > 70°).

Afin de corroborer le role des canaux transverses dans la stagnation des marcheurs, des simulations
ont été effectuées avec des ccefficients de diffusion effective augmenté d’un facteur 10 pour les canaux
inclinés d’un angle ¢ de plus de 60 ou 70 degrés par rapport a 1’axe longitudinal (Figure 10.16). Le but
de ces simulations étant de confirmer le r6le des canaux transverses dans la stagnation générant le pic
du propagateur, la valeur du ccefficient de diffusion effectif est augmentée de fagon arbitraire et ces
simulations ne sont pas comparées aux expériences RMN. Les propagateurs montrent une disparition
nette de la plus grande partie du pic. En augmentant le ccefficient de diffusion effectif, on augmente
la probabilité pour les marcheurs d’effectuer un saut les faisant sortir du canal ou ils se trouvent.

Le temps de séjour dans un canal transverse diminue donc, ce qui explique la disparition du pic. La
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FIGURE 10.15 — Répartition des marcheurs stagnants (dans un seul canal) en fonction de 1’inclinaison
de leurs canaux : La majorité des marcheurs stagnants sont dans des canaux inclinés (par rapport a la
direction de I’écoulement) d’un angle supérieur a 70°.

stagnation résiduelle observée peut s’expliquer par le fait que quelques marcheurs stagnent dans des

canaux d’inclinaison ¢ comprise entre 40 et 60 % (Figure 10.15).
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FIGURE 10.16 — Propagateurs et influence du ccefficient de diffusion effective dans les canaux trans-
verses : 50000 marcheurs, vitesse interstitielle 404 um /s, temps d’observation 500 ms. L’ augmenta-
tion du ccefficient de diffusion effective dans les canaux transverses inclinés de plus de 60 ou 70 degrés
par rapport a I’axe longitudinal engendre une disparition du pic de marcheurs stagnants. La stagnation
des marcheurs est due a la structure du réseau de pores et notamment a ses canaux transverses.

Ces simulations confirment le fait que la stagnation des marcheurs est due a la structure du ré-
seau de pores et notamment aux canaux transverses. Ces stagnations n’étant pas observés dans les
expériences en laboratoire, on peut conclure que la structure actuelle du réseau de pores engendre un
biais dans la dispersion, non représentatif de la dispersion occurant dans le milieu réel, notamment

aux faibles temps qui correspondent aux temps expérimentaux.
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10.9 Comparaison des résultats des simulations avec les résultats

expérimentaux et perspectives

Les résultats des simulations numériques de marche aléatoire pour une vitesse interstitielle de
404 pm/s, ont été comparés avec les résultats des expériences RMN sur 1’empilement de sable de
Fontainebleau avec un débit de 250 ml/h (soit une vitesse moyenne de 404 jm/s) en écoulement

saturé.

Les propagateurs sont présentés Figure 10.17. Ces propagateurs ne coincident pas de maniere
quantitative. Le pic stagnant observé sur le propagateur numérique (Figure 10.17a) n’est pas retrouvé
sur le propagateur expérimental (Figure 10.17). La largeur du propagateur est plus importante pour
le propagateur numérique que pour le propagateur expérimental. Ces deux différences peuvent €tre
expliquées comme résultant du mécanisme générant le pic stagnant. Certains marcheurs étant anor-

malement retardés, la largeur du propagateur augmente.

La comparaison entre les deux propagateurs montre aussi des déplacements accélérés de mar-
cheurs dans la simulation. Cette dispersion accrue de la simulation pourrait provenir d’un transport
acceléré dans des canaux colinéaires au flux principal, mais aussi des hypotheses faites sur le trans-
port des marcheurs dans les canaux et dans les nceuds. De fait, le régime de dispersion de Taylor n’est
pas validé dans 15.4 % des canaux du réseau. Le déplacement des marcheurs a la vitesse moyenne
dans ces canaux n’est donc pas strictement valable. L’écoulement de Poiseuille étant validé dans tous
les canaux du réseau de pore, il serait nécessaire d’introduire un déplacement des marcheurs de type
analytique dans ces canaux. Les marcheurs se déplaceraient le long des lignes de courant décrivant le

profil des vitesses parabolique caractéristique de I’écoulement de Poiseuille.

On remarque toutefois que 1’apogée de second pic du propagateur numérique est situé a 6.1 fois
la taille de grains, ce qui est cohérent avec I’apogée du propagateur expérimental situé a environ 5.9
fois la taille de grains. Ceci est cohérent avec le calage des vitesses interstitielles expérimentales et

numériques.

La comparaison de 1’évolution du moment d’ordre 2 en fonction du temps de mesure (Figure
10.18), confirme que la dispersion dans le réseau de pores est plus importante que la dispersion dans
I’empilement de grains, le moment d’ordre 2 étant plus élevé pour les simulations que pour les expé-
riences RMN.

La tendance des deux moments coincide, que ce soit dans le régime pré-asymptotique ou asympto-

tique. La valeur asymptotique de a est de I’ordre de 1.20 pour la simulation comme pour 1’expérience.

La simulation n’est pas quantitative pour les propagateurs ni pour les moments, mais elle reproduit
correctement I’évolution des moments aux grands temps. La transition tardive du moment d’ordre 2
de la simulation numérique vers le comportement aux grands temps est sans doute due a la stagnation

anormale des marcheurs.
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FIGURE 10.17 — Comparaison des propagateurs numériques et expérimentaux pour des conditions
d’écoulement similaires dans I’empilement de grains de sable de Fontainebleau saturé. La vitesse
interstitielle étant dans les deux cas de 404 um/s et le temps d’observation de 1 s. Les propagateurs
sont exprimés en fonction du déplacement normalisé par la taille de grains. L’intégrale du propagateur
numérique n’a pas, contrairement a celle du propagateur expérimental, été normalisée.
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FIGURE 10.18 — Comparaison de 1’évolution du moment d’ordre 2 en fonction du temps pour une
simulation numérique et une expérience RMN de mé&me vitesse interstitielle (404 pum/s).

10.10 Conclusion

Il a ét€ montré dans ce chapitre que la structure méme du réseau de pores ne permet pas de dé-
crire de maniere suffisante les détails complexes du champ de vitesse dans le milieu poreux réel et
induit un biais fort dans la dispersion des marcheurs — une stagnation anormale de ceux-ci — causé
par la présence de canaux transverses non représentatifs. L’analyse du réseau de pores telle qu’elle
est actuellement réalisée ne permet pas de simuler de maniere quantitative le déplacement des molé-
cules d’eau dans un milieu poreux homogene fortement connecté comme un empilement de grains.

Ceci explique pourquoi I’ensemble des auteurs étudiant les marches aléatoires dans ce type de ré-
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seau de pores observent des propagateurs possédant un pic stagnant anormal, y compris dans des
réseaux stochastiques (Damion et al., 2000). Nous pensons toutefois que ceci ne s’applique pas dans
le cas de milieux poreux hétérogenes et faiblement connectés comme certains milieux consolidés, les
écoulements dans ces milieux étant moins diffus. Ce point reste a vérifier.

Afin de mieux décrire le champ de vitesse du fluide dans le milieu poreux réel, la marche aléatoire
peut étre directement effectuée dans I’image extraite par micro-scanner et non dans le réseau de pore.
De telles simulations ont été effectuées en monophasique pour un empilement de grains de sable
(Blunt et al., 2012) et ne semblent pas présenter de stagnation anormale. Cette méthode présente
cependant deux points faibles : le premier est la mise en place compliquée des phases en écoulement
diphasique. Le second est la puissance et le temps de calcul nécessaires pour calculer le champ de
vitesse dans I’image et effectuer la marche aléatoire.

Si la présence du pic stagnant est clairement diie a la structure du réseau de pore, la dispersion
accrue observée dans le réseau pourrait, elle, provenir des hypotheses faites sur le transport des mar-
cheurs dans les canaux et dans les nceuds. De fait, 1’établissement du régime de dispersion de Taylor
dans les canaux n’est pas toujours vérifié. Le déplacement des marcheurs a la vitesse moyenne dans
ces canaux n’est donc pas valide. L’écoulement de Poiseuille étant validé, il pourra étre envisagé de
coupler un déplacement advectif des marcheurs selon le profil de I’écoulement de Poiseuille avec un
déplacement diffusif permettant de passer d’une ligne de courant a une autre (Bruderer et Bernabe,
2001, Sahimi et al., 1986b).

Les résultats de la marche aléatoire présentent toutefois des points positifs. Le déplacement moyen
du pic gaussien du propagateur numérique coincide avec le déplacement moyen du propagateur expé-
rimental. Par ailleurs, il a ét€ montré que les moments d’ordre deux obtenus par simulation numérique
suivent le comportement des moments obtenus par RMN. La marche aléatoire pourrait, en I’état ac-
tuel, étre utilis€ée comme prédiction du comportement du moment d’ordre deux aux temps longs,
supérieurs aux temps accessibles par RMN.

Un des objectifs de cette simulation en réseau de pores était de pouvoir modéliser I’expérience
RMN en écoulement diphasique. A cause des difficultés rencontrées pour simuler la dispersion dans
I’écoulement monophasique, la simulation en diphasique n’a pas été effectuée. Effectivement, la
marche aléatoire n’a p étre validée en écoulement monophasique et I’écoulement diphasique pré-
sentant des faibles déplacements plus importants (cf. résultats expérimentaux décrits dans la partie
II), nous estimons qu’il n’est pas possible d’exploiter correctement les simulations de marche aléa-

toire en écoulement diphasique.
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La dispersion en milieux poreux est généralement abordée par 1’intermédiaire des courbes de per-
cée, une mesure de la concentration d’un traceur a la sortie d’un échantillon analysée a 1’aide de
modeles pouvant prendre en compte différents processus d’immobilisation ou d’accélération. Dans
ce travail de theése, nous proposons une autre approche plus directe utilisant a la fois une mesure ex-
périmentale de la distribution des déplacements locaux des molécules lors de 1’écoulement, et une
analyse de ces mesures par I’intermédiaire d’une simulation de ces déplacements dans un réseau de
pore simplifié représentant I’espace poral réel. Cette simulation doit également permettre d’extrapo-
ler les mesures expérimentales et d’atteindre ainsi des déplacements non observables directement.
Cette double approche expérimentale et numérique s’appuie d’une part sur des mesures de résonance
magnétique nucléaire (RMN) permettant d’obtenir des informations sur les déplacements locaux des
molécules d’eau présentes dans le milieu poreux a différentes échelles de temps, et d’autre part sur
des simulations de marche aléatoire dans un réseau de pores extrait du milieu poreux réel par imagerie
micro-scanner. Ces deux résultats expérimentaux et numériques sont en principe directement compa-
rables. Nous nous sommes particulierement intéressés au cas de la dispersion d’un fluide mouillant
en présence d’un autre fluide non mouillant a différents degrés de saturation, cas peu traité dans la
littérature de maniere classique, et pas du tout avec notre approche directe. Dans ce cadre, une étude
approfondie de la dispersion en milieu saturé a préalablement été réalisée afin de servir de base de
comparaison.

Les milieux poreux étudiés sont des empilements de grains homogenes (sable de Fontainebleau,
grains anguleux de carbure de silicium) qui ont été utilisés par le passé pour de nombreuses études. Les
empilements utilisés sont composés de grains de méme taille, celle-ci a été variée dans des grandes
proportions (de 8 a 110um). Ces empilements sont par ailleurs trés poreux ( 40 %), ce qui facilite les
mesures. Une technique de co-injection eau-huile fluorée a été utilisée pour faire varier la saturation.

La technique RMN de mesure des déplacements permet d’obtenir des distributions locales de vi-
tesse des molécules d’eau durant un temps d’observation donné que 1’on peut faire varier (P(v,ta)),
ainsi que les moments des déplacements des molécules d’eau comme le déplacement moyen < £ >
ou la variance 2. Ces mesures ont été mises en ceuvre et validées dans deux dispositifs expérimen-
taux différents : un appareil RMN 2 M H z pouvant acceuillir une petite cellule de 6 ¢cm entierement

inclue dans la zone de mesure (embouts compris), et un imageur RMN 20 M H z pouvant acceuillir
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une grande cellule traversante de 30 cm . Le dernier montage expérimental présenté permet une me-
sure locale des déplacements des molécules d’eau dans une tranche d’épaisseur 8 mm. Ce montage
permet de s’ affranchir de I’influence des embouts d’injection, et de mesurer, en plus des déplacements
longitudinaux, les déplacements transverses. La technique RMN permet par ailleurs de déterminer la
porosité et la saturation, mais aussi, par un montage approprié développé au cours de la these, de
mesurer des courbes de percées locales dans le cas du déplacement d’un traceur (le Deutérium) de

maniere identique aux techniques classiques.

En écoulements saturés, les régimes de dispersion pré-asymptotique et asymptotique ont ét€ mis
en évidence et leur transition a été quantifiée a 1’aide de criteres structuraux portant sur la taille de
grains d, et d’un critere universel portant sur I’évolution de 0/ < ¢ > en fonction de < £ > /d,.
Il a été montré que la transition entre ces deux régimes dépend du milieu poreux. L’étude du mo-
ment d’ordre deux o2 s’est révélée représenter un moyen fiable de déterminer le régime de dispersion
pour un temps et une vitesse d’écoulement donnés. Si la dispersion transverse est gaussienne, la dis-
persion longitudinale asymptotique dans ces empilements homogenes s’est, elle, révélée anormale de
type faiblement super-dispersive. La dispersion asymptotique longitudinale est dépendante du temps :
o oc t517. 11 a été mis en évidence, de maniére claire et incontestable, une dispersion anormale
en milieu poreux homogene saturé bien connecté. Les mesures de traceur dans ces empilements pré-
sentent des courbes de percée locales quasi-gaussiennes déviant tres peu du comportement asympto-
tique normal. La dispersion anormale mise en évidence par la RMN est trop faible pour pouvoir étre
clairement mise en évidence par les expériences de traceur. Ces mesures en écoulements saturés ont
permis de déterminer que le type de grains optimal a utiliser (en fonction des caractéristiques de la
cellule d’empilement, des caractéristiques RMN des empilements et des criteres d’établissement du
régime asymptotique de dispersion) pour étudier les écoulements insaturés sont les grains de SiC de

30 pum.

En écoulements insaturés, 1’étude de la dispersion longitudinale et transverse, du point de vue
RMN, a permis de montrer que la dispersion longitudinale est fortement anormale et dépendante

2 o th?° pour 67 %). Le régime de

de la saturation (0?2 oc t% 1% pour 42 % de saturation et o
dispersion est super-dispersif et I’augmentation du caractere super-dispersif avec la diminution de
la saturation change de régime a partir de 50 % de saturation. En dessous de cette saturation, le
caractere super-dispersif augmente plus rapidement avec la diminution de la saturation que pour des
saturations supérieures a 50 %. La dispersion transverse, par contre, est faiblement anormale et super-
dispersive. La dispersion transverse est fortement dépendante de la saturation en eau pour des valeurs
comprises entre 100 et 50 % (1 < a < 1.17), en dessous de 50 % la dépendance est faible (entre
50 et 42 %, a ~ 1.17). Les changements de régime d’évolution du comportement super-dispersif en
dessous de la saturation 50 % sont diis & un changement de la répartition des phases dans le milieu
poreux. Les expériences de traceur sont venues corroborer les mesures RMN. Les courbes locales de
percées obtenues sont fortement asymétriques et dépendantes a la saturation. De plus, I’exploitation
des signaux RMN a permis de montrer que la dispersion anormale observée est mieux décrite par des

lois stables de Lévy que par des lois Normales, et ce méme dans le cas d’écoulements saturés.
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L’approche numérique, basée sur une marche aléatoire dans un réseau de pores déterministe, ex-
trait par imagerie micro-scanner, devait permettre de simuler de maniere correcte les mesures RMN et
de pouvoir extrapoler les résultats a des temps inatteignables de maniere expérimentale. L.’algorithme
de marche aléatoire se base sur une approche Lagrangienne du mouvement des marcheurs dans le
réseau de pores, ceux-ci se déplacant par un enchainement de sauts advectifs et diffusifs gaussiens le
long des canaux du réseau. La répartition des marcheurs dans le réseau est uniforme, tout comme la
répartition des molécules d’eau dans I’espace poral lors de I’expérience RMN. Cet algorithme a, au
cours de la these, été développé puis validé sur différents réseaux stochastiques comme des réseaux
carrés 0° et 45°. La marche aléatoire dans le réseau déterministe extrait d’'un empilement de sable de
Fontainebleau a ensuite été étudiée de facon approfondie.

Les propagateurs et les deux premiers moments des déplacements des marcheurs ont été obtenus
pour un écoulement dans un réseau de pores extrait de I’empilement des grains de sable de Fontai-
nebleau, et comparés a des mesures par RMN équivalentes. Les propagateurs obtenus ont montré la
présence d’un pic stagnant aux temps longs non observé par RMN. Cette stagnation anormale est
observée dans toutes les simulations en réseau de pores similaires présentées dans la littérature mais
aucune explication convaincante de ce phénomene n’est développée. De nombreux tests ont été effec-
tués pour déterminer 1’origine de ce pic et il a été mis en évidence que celui-ci était di a la présence
de canaux transverses non représentatifs. Il a été montré que la structure actuelle du réseau de pores
de ce milieu poreux homogene bien connecté ne permettait pas de simuler parfaitement les propaga-
teurs d’écoulements dans le milieu poreux. La dispersion observée dans le réseau est plus importante
que dans le milieu poreux réel. Cette différence provient du phénomene de stagnation anormale, mais
aussi certainement d’un transport accéléré de marcheurs par des canaux colinéaires au flux principal et
du fait que la dispersion de Taylor n’est pas toujours établie dans les canaux. La structure actuelle du
réseau de pores ne permet pas de reproduire les détails complexes du champ de vitesse local, détails
essentiels dans un milieu poreux comme un empilement de grains. Nous pensons toutefois que ces
limitations sont sujettes a caution dans le cas de milieux poreux faiblement connectés et hétérogenes.
Nous avons tout de méme pu mettre en évidence une convergence des comportements asymptotiques
de la simulation et de I’expériences, 1’évolution du second moment montre que la dispersion des
marcheurs pour des temps longs est de type super-dispersive, tout comme la dispersion observée par
RMN.

En conclusion, les résultats expérimentaux obtenus permettent de mieux comprendre la disper-
sion en écoulements saturés et I’effet des hétérogénéités de phases sur la dispersion en écoulements
insaturés. Il semble que de tres faibles hétérogénéités de structure puissent engendrer une dispersion
anormale de type super-dispersion en milieu saturé. De plus, la diminution de la saturation et donc
I’augmentation de I’hétérogénéité de répartition des phases, en écoulement insaturé, favorise forte-
ment le comportement anormal super-dispersif. Les résultats et les méthodes expérimentales, obtenus

et développées au cours de la these ouvrent de nombreuses et prometteuses perspectives.
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2 Perspectives

Les résultats des simulations en réseau de pores nous conduisent a penser qu’il serait profitable
d’effectuer les simulations de marche aléatoire directement dans I’image apres avoir obtenu le champ
de vitesse du fluide par résolution des équations de Stokes, a I’'image de ce qui est réalisé par d’autres
chercheurs (Blunt er al., 2012). Toutefois, il serait certainement intéressant d’effectuer les marches
aléatoires dans un réseau de pores extrait d’un milieu poreux consolidé hétérogene.

Pour ce qui est des mesures expérimentales, il nous semble important d’améliorer les mesures de
traceur par RMN pour obtenir les ccefficients de dispersion effective, ainsi que d’améliorer la des-
cription de la dépendance en espace de la dispersion. La relation entre la dépendance en temps de
la dispersion observée par RMN et la dispersion en espace observée par traceur est un domaine qui
reste a explorer. Les mesures locales de propagateurs et de moments doivent permettrent d’étudier
la dispersion lors de I’installation des phases en imbibition, ce qui n’a pu étre fait faute de temps.
Ceci permettra de comparer ces résultats avec ceux réalisés pour une insaturation mise en place en
drainage. L’ objectif de ces mesures et de mieux comprendre 1’effet de la répartition des phases qui
est différente en drainage et en imbibition. De plus il serait profitable de coupler ces mesures avec
une observation par micro-scanner de la répartition des phases, afin notamment de comprendre le
changement d’évolution du comportement de la dispersion pour des saturations inférieures a 50 %. Il
est par ailleurs envisageable d’effectuer les mémes séries de mesures de déplacement par RMN sur
la phase non-mouillante. Ceci permettrait de décrire de maniere complete la dispersion lors d’écou-
lements insaturés dans des milieux poreux homogenes. Une cellule d’écoulement avec confinement
doit permettre d’effectuer I’ensemble de ces mesures sur des milieux poreux consolidés.

Le role des lois de Lévy dans la dispersion anormale est encore a approfondir, notamment du
point de vue de I’évolution de la dispersion dans le temps. Un modele couplant une approche MIM
et des lois de Lévy est en cours d’étude dans le cadre de I’ANR TRAM et présente déja des résultats
interessants qui devraient étre publiés sous peu.

Les perspectives ouvertes par ce travail sont innombrables, les outils étant maintenant développés
et validés, les mesures a effectuer devraient pouvoir étre rapidement effectuées et assurer de nom-

breuses avancées et publications par le futur.
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Annexe B

Réglages des parametres de la sélection de

tranche

Seul le réglage des parametres de la sélection de tranche (amplitude du pulse long radio-fréquence
et des gradients) est abordé dans ce document. Les différentes durées sont prédéfinies : la durée du
pulse radio-fréquence est fixée a 500 ms, la durée du gradient de sélection est de 700 ms et la durée
du gradient de rephasage est de 250 ms. La forme du pulse long a été choisie en fonction du profil
obtenu par sélection de tranche, la forme choisie est un sinus cardinal a sept lobes répartis en 128

points sur 500 ms (soit sin(¢) /t avec t allant de —47 a 4).

B.1 Amplitude du pulse radio-fréquence de sélection de tranche

La vérification du basculement de 1’aimantation lors d’un pulse radiofréquence de sélection de
tranche se fait a I’aide d’une séquence FID Free Induction Decay, qui est constituée d’un unique

pulse radio-fréquence 7/2 long suivi d’une période d’acquisition.

L’ objectif est d’obtenir I’amplitude optimale du pulse radio-fréquence pour que le basculement
de I’aimantation globale M soit de /2. Pour ce faire, I'intensité du pulse de sélection de tranche
est vari€e de 0 a 100% de la puissance de 1’amplificateur radio-fréquence. Les amplitudes maximales
du signal observé correspondent au basculement a 90° de 1’aimantation, alors que les minimums
correspondent a des basculements de 180°. Le basculement de I’aimantation doit étre le plus précis

possible pour éviter les échos parasites.

On retient pour valeur de I’amplitude du pulse la valeur associée au premier pic. Dans le cas de
la tranche qui sera utilisée pour les expériences RMN (Confer paragraphe 3.3), I’amplitude du pulse

radio-fréquence long est de 12% de la puissance maximale de 1’amplificateur radio-fréquence.
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FIGURE B.1 — Réglage de I’amplitude du pulse radio-fréquence de sélection de tranche. Ce graphique
représente 1’amplitude de I’écho observé en fonction de la valeur de la puissance B;. Chaque pic
correspond a un basculement 7 /2, et chaque creux a un basculement 7 de I’aimantation.

B.2 Gradient de sélection

Le gradient de sélection est ajusté "manuellement” pour obtenir la largeur de tranche voulue. Pour
ce faire, on utilise une séquence permettant de visualiser un profil de la zone de 1’échantillon qui est
excitée. La durée du gradient de sélection a été fixée a 700 ms. Ce qui, pour la tranche présentée au

paragraphe 3.3, donne une force de gradient de 4.8 G em ™.

B.3 Gradient de rephasage

La combinaison du basculement de I’aimantation liée au pulse long et de la dispersion de I’aiman-
tation due au gradient nécessite de refocaliser 1’aimantation selon une direction transverse, ce qui est
effectué a I’aide du gradient de rephasage (cf. paragraphe 2.3.2).

Le réglage de ce gradient de rephasage se fait a I’aide de la séquence FID transformée présentée
Figure 3.2 Paragraphe 3.1.2.

Le mécanisme est le méme que pour le réglage de I’intensité du pulse radio-fréquence de sélection
de tranche. On fait varier le gradient de rephasage et on cherche a obtenir un signal a I’intensité
maximale.

La durée du gradient de raphasage a été fixée a 250 ms. Ce qui, pour la tranche présentée au

paragraphe 3.3, donne une force de gradient de —5.6 G cm L.
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FIGURE B.2 — Réglage de I’amplitude du gradient de rephasage.
Le rephasage optimal est obtenu pour I’amplitude du gradient correspondant a un écho maximal.
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Annexe C

Transformée de Fourier du signal RMN

Initialement, la transformée du Fourier inverse permettant d’obtenir le propagateur a partir du
signal RMN était réalisée a partir d’un algorithme de Transformée de Fourier Rapide (FFT).

Les algorithmes de Transformée de Fourier Rapide (FFT) reposent sur 1I’expression discrete de
la transformée de Fourier. Si 1’on considére un signal S(q) échantillonné, dans le domaine temporel,
par N points régulierement espacés de J. La transformée de Fourier discréte de S(q), associe aux N

points du domaine temporel, N point du domaine fréquentiel (Freeman, 1997) :

R 2miqr
P(r) = o Z S(q) exp ( N ) dq (C.1)
4=Aqmin
Un échantillonnage du signal temporel en ¢ équivaut a un échantillonnage du signal fréquentiel
1
en Ns-

Le signal est complété artificiellement par la méthode du "zero-filling" qui permet d’améliorer
les résultats de la transformée de Fourier discrete. Cette méthode consiste a ajouter n — 1 blocs de
N zéros au signal. Le signal est alors composé de n/N valeurs. La transformée de Fourier du signal

devient :

1 dmazx

P(r)

S(q) exp (%Z?) dq (C.2)

" or

9=Aqmin

Le signal fréquentiel est alors echantillonné en ﬁ Sin — oo, I’équation C.2 montre que la
transformée discrete tend vers la transformée de Fourier continue. Freeman (1997) explique que le
"zero-filling" permet, jusqu’a un certain point, de retrouver I’information perdue par I’acquisition in-
complete du signal. A partir du moment ou la période temporelle a été doublée, le zero-filling ne
permet plus de retrouver de I’information perdue mais améliore la résolution numérique de la trans-
formée de Fourier. Le programme de traitement des mesures de propagateur (Paragraphe D.2) permet
de choisir le zero-filling a effectuer sur les propagateurs. L’action du zero-filling sur le propagateur
d’un signal acquis partiellement est montrée Figure C.1. La comparaison des propagateurs avec et

sans zero-filling montre que le zero-filling améliore significativement la résolution du propagateur et
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permet de retrouver une partie des informations perdues par 1’acquisition incomplete du signal.

Par la suite, I’'imageur 20 M H z a permis de s’intéresser au signal RMN et notamment a 1’extrac-
tion des moments, nécessitant une bonne description du signal pour les faibles valeurs de gradient.
La condition sur I’échantillonage a pas constant du signal, nécessaire au fonctionnement de 1’algo-
rithme de FFT, est devenue problématique. Un algorithme permettant d’échantillonner le signal sans
se soucier de la condition de pas constants a ét€ mis en place. L’algorithme de Transformée de Fourier
Directe (DFT) calcule la transformée de Fourier directement a 1’aide de la méthode des trapezes. Cet
algorithme a été utilisé pour exploiter toutes les données obtenues sur I’imageur 20 M H z.

Lorsque le signal est incompletement acquis, des oscillations, dites oscillations de Gibbs, peuvent
apparaitrent. C’est ce que 1’on peut remarquer sur le propagateur Figure C.1b. L’apodisation du signal
RMN permet de tenir compte de ces oscillations et de les supprimer. L’apodisation est une méthode

classique de traitement du signal décrite de maniere détaillée dans I’ouvrage de Max (1985).

x 10

T T T
—6— Partie Réelle
—&— Partie Imaginaire |4

0.8r

0.6

0.4

0.2

E reallimaginary
o

I I I I I I I >
-80 *6‘0 ,4‘0 ,2‘0 6 2‘0 4‘0 6‘0 80 -0.7 -0.6 -05 -0.4 -0.3 -0.2 -0.1 0 0.1
-1, v (cm/s)
q(cm )

(a) Signal RMN (b) Propagateur avec (n=>5) et sans zero-filling (n=0)

FIGURE C.1 — Action du zero-filling sur le propagateur d’un signal acquis partiellement (écoulement
monophasique de débit 500 ml.h~! dans un cylindre de 7 mm de diametre). Le zero-filling améliore
significativement la résolution du propagateur et permet de retrouver une partie des informations
perdues par I’acquisition incomplete du signal.



Annexe D

Présentation des logiciels de traitement des
données RMN

Deux logiciels de traitement des mesures RMN sont utilisés ; I’ un pour 1’obtention du coefficient
de diffusion moléculaire ou de dispersion, 1’autre pour I’obtention des propagateurs. Ces logicels sont

des programmes Matlab interfacés.

D.1 Programme d’Analyse des Echos de Diffusion (AED)

Ce programme calcule le coefficient de dispersion associé a un propagateur gaussien et plus par-
ticulierement le coefficient de diffusion moléculaire. Ce programme reconnait différentes séquences
utilisées dans le laboratoire, traite les données RMN, exprime la variation de In(E(q, ta)) en fonction
d’un facteur b qui est fonction de la force des gradients g. L'utilisateur peut choisir différentes facons
de traiter les échos, le nombre de point a traiter ou encore supprimer des échos. Le programme ajuste
les échos RMN a I’aide de fonctions splines, ce qui permet de réduire I’influence du bruit. Il permet
de calculer le second moment o qui est directement relié, dans le cas d’une dispersion gaussienne, au
ceefficient de dispersion effectif D, ¢, par la relation o = (/2D.¢stA. Le second moment est calculé
a partir de I’ajustement de In(E(q, ta)) = b, avec b = v252¢g*tA = ¢*ta.

Son interface graphique (Figure D.1) rend I’utilisation simple et rapide.

D.2 Programme de traitement des mesures de propagateur (PROPA)

Le programme PROPA traite les échos RMN, calcule F(q,ta) la variation de I’amplitude des
échos en fonction de la force de gradient utilisée, le propagateur en effectuant la transformée de
Fourier de F(q,ta), et les trois permiers moments. Différentes options de post-traitement du propa-

gateur sont disponibles, comme 1’apodisation par différentes fonctions ou la réduction du bruit. Ce
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FIGURE D.1 — Interface graphique du programme d’ Analyse des Echos de Diffusion.

programme permet aussi de choisir la valeur de 1’écho a traiter. Durant certaines expériences, la po-
sition du maximum de 1’écho peut changer, dans ce cas le programme permet de choisir de traiter le
maximum de I’écho ou la valeur de I’écho a temps fixe.

L’interface graphique de ce programme est présentée Figure D.2.
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Annexe E

Méthode d’extraction du réseau de pore a

partir d’images micro-scanner

L’imagerie micro-scanner permet d’obtenir une image 3D de I’échantillon étudié. De cette image
est extrait le réseau de pore, constitué de canaux cylindriques et de nceuds spheriques. Mais, pour
faciliter la mise en place des phases en écoulement diphasique, les canaux du réseau de pores seront
mis sous forme triangulaire et les nceuds sous forme cubique (paragraphe F.2). La figure E.1 montre
I’étape initiale de I’extraction du réseau de pores (I’image 3D avant segmentation : figure E.la) et
I’étape finale (le réseau de pores : figure E.1b) de la méthode d’extraction du réseau de pores a partir
d’images micro-scanner. Cette section décrit de maniere succinte la méthode d’extraction du réseau
de pores qui se décompose en cinq étapes : 1’acquisition de I’image micro-scanner de 1’échantillon
de milieu poreux, la segmentation de cette image, 1’extraction du squelette de 1’espace poreux, le
partitionnement de I’espace poreux et enfin la determination des parametres géométriques du réseau

de pores et I’instauration de la périodicité transverse du réseau.

E.1 Acquisition de ’'image micro-scanner du milieu poreux

Le milieu poreux est imagé a I’aide d’un micro-tomographe a rayon X de marque PHENIX
X-RAY qui réalise des images d’une résolution maximale de 3 pm (taille des voxels (c-a-d pixels)
des images prises par le micro-scanner). La génération de I'image 3D débute par I’acquisition de
séries de projections 2D. L’échantillon est tourné d’un incrément de moins d’un degré pour chaque
nouvelle série de projections. L’ acquisition est terminée lorsque 1’échantillon a effectué une révolution
complete. Chaque voxel est caractérisé par un niveau (une nuance) de gris spécifique dépendant de
la densité moyenne de I’échantillon a cet endroit. Les projections 2D permettent de reconstruire une

image 3D de I’échantillon telle que celle présentée en figure E.la.
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(a) Image 3D p-scan (b) réseau de pores extrait

FIGURE E.1 — Image micro-scanner et réseau de pores extrait d’un empilement de grains de carbure
de silicium.

E.2 Segmentation de I’'image

L’extraction de I’espace poreux se base sur une binarisation de 1’image brute (2 niveau de gris,
figure E.2 (a)). Les voxels sont classés en deux catégories : espace poreux, solide. Cette segmentation
de I’'image brute utilise I’étude de la distribution des niveaux de gris des voxels (histogramme de
la figure E.2). La distribution des niveaux de gris présente deux pics plus ou moins distincts qui
correspondent respectivement a 1’espace poreux et au solide. Le seuil GGy (minimum entre les deux
pics) séparant ces deux pics permet de distinguer I’espace poreux du solide et donc de segmenter
I’image (figure E.2 (b)).

Une fois la segmentation effectuée, un filtre améliorant la continuité des interfaces vide-solide est
appliqué sur I’image. L’espace poreux non connecté ainsi que les ensembles de voxels solides (de
taille inférieure a 2000 voxels pour un échantillon décrit par 500 voxels) isolés dans I’espace poreux

sont supprimés de 1’espace poreux extrait (figure E.2 (c)).

E.3 Extraction du squelette de I’espace poreux

Le squelette du réseau est extrait de 1’espace poreux a 1’aide d’une méthode dite "distance ordered
homotopic thinning" (Fouard et al., 2004, Pudney, 1998). La distance minimale a I’interface vide-
solide en chaque point de ’espace poreux est calculé par une méthode de Chamfer (cette méthode
minimise la distance entre le voxel considéré et I’interface vide-solide) (Bogerfors, 1988). Le résultat
est exprimé sous la forme d’une carte de distance codée en niveau de gris. Cette carte de distance sert
ensuite a affecter a chaque voxel de I’espace poreux sa distance minimum a I’interface vide-solide.

L’image de I’espace poreux superposé a la carte de distance permet de constituer le squelette du réseau



E.4 Partitionnement de I’espace poreux 229

10% 1 o 100%

&

L

8% ; £0%

3! ¥
A% : L 60% B
[
] *Gygiig ]
g g
— -
5 4% 40% <
3 Gy
> A

FIGURE E.2 — Histogramme des niveaux de gris d’un greés de Fontainebleau et seuil utilisé pour la
segmentation de 1’image 3D. Image brute (a), image segmentée a I’aide du seuil GG (b), et image
finale apres application d’un filtre et suppression de 1’espace poreux non connecté, ainsi que des
voxels solides isolés dans I’espace poreux (c) (Youssef et al., 2007).

de pores en utilisant un algorithme d’amincissement : pour chaque section de I’espace poreux (d’un
voxel d’épaisseur), les voxels les plus proches de I'interface vide-solide sont successivement retirés
jusqu’a ce qu’il ne reste plus que le voxel le plus loin de I'interface vide-solide. L’ensemble de ces

voxels pour toutes les sections sont reliés et forment des lignes d’un voxel de large (figure E.3 (a)).

E.4 Partitionnement de I’espace poreux

La derniere étape de la construction du réseau de pores est de partitionner I’espace poreux en pores
distincts. Cette étape utilise le squelette pour trouver les restrictions de 1’espace poreux. L’algorithme
de partitionnement du squelette suit quatres étapes qui correspondents aux étapes (a) a (d) de la figure
E.3. La premiere étape repere les lignes des canaux et les ensembles de lignes associées aux pores
(figure E.3 (a) et (b)) ; ces lignes sont détectées en comparant leurs longueurs avec le diametre de la
sphere inscrite a la section la plus petite le long des lignes, si la longueur est inférieure au diametre,
la ligne appartient a un pore. La seconde étape repere les restrictions de I’espace poreux le long des

lignes correspondants a des canaux, ainsi que les seuils associés (figure E.3 (c)). Le diametre minimal
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le long d’une ligne correspondant a un canal repere la position du seuil et son diametre. La troisicme
étape repere les groupes de lignes correspondants aux mémes pores. Puis, a chaque pore, est associé
un niveau de gris spécifique (figure E.3 (d)). La derniere étape sépare définitivement les pores les uns

des autres, elle finalise le partitionnement du squelette en pores liés par des canaux.

FIGURE E.3 — Les trois premieres étapes du partitionnement du squelette. L’algorithme de partition-
nement du squelette débute par quatres étapes qui correspondents aux étapes (a) a (d). La premicre
étape repere les lignes des canaux et les ensembles de lignes associées aux pores ((a) et (b)). La
seconde étape repere les restrictions de 1’espace poreux et les seuils associées (c). A chaque voxel
composant la ligne décrivant le canal, on associe une sphere centrée sur ce voxel et inscrite dans la
section de I’espace poreux a ce voxel. La sphere de rayon minimal le long du canal repere la position
du seuil. La troisieme étape repere les groupes de lignes correspondants au méme pore et a chaque
pore est associé un niveau de gris spécifique (d).

La description du réseau de pores n’est, a cette étape, pas encore terminée puisqu’il manque un

certain nombre de parametres.

E.5 Extraction des parametres géométriques du réseau de pores

Les parametres décrivant le réseau de pores final constitué de canaux triangulaires et de pores
cubiques sont extraits de I’espace poreux partitionné. Ces parametres sont le cntre des pores (ou
nceuds), le diametre des pores, le nombre de connections de chaques pores, le rayon des seuils de
pores et enfin la longueur hydraulique des canaux. Si le réseau de pores est constitué de formes
géométriques angulaires qui permettent 1’établissement de films lors d’un écoulement insaturé, la
définition des différents volumes et longueurs se fait en considérant les cercles ou spheres inscrites

dans les triangles et les cubes.

Parametres des pores Les nceuds du réseau, ou centres des pores sont situés au barycentre des
pores et n’ont pas de volume. Le volume des pores est mesuré a partir de la partition du milieu poreux
(c’est le volume de I’ensemble des voxels appartenant au pore). Le diametre des pores est définit
comme le diametre de la sphere de volume équivalent. Le nombre de connections d’un pore est le

nombre de pores qui lui sont connectés.
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Parameétres des seuils de pores Comme décrit dans la section précédente, les seuils de pores cor-
respondent a la restriction de I’espace poreux entre deux pores. Ils sont définis par leur aire A,
leur périmetre P, et leur rayon minimal r,,,;,,__. .., que I’on peut observer figure E.4. Le rayon mini-
mal des seuils 7,,,,_,., correspond au rayon de la plus grande sphere inscrite dans la section du seuil

repérée lors de la partition du squelette (figure E.4).

FIGURE E.4 — Volume d’un seuil de pore : aire A, périmétre P, et rayon minimal 7, .,

Le rayon hydraulique du seuil r;,__ ., est définit par :

o 2Aseuil

sewil
Pseuil

rh (E.1)

Le rayon hydraulique décrit la surface réelle du seuil vu par le fluide, contrairement au rayon
minimal qui correspond au rayon de la plus grande sphere inscrite dans la section du seuil. Dans
le cas de I’étude des écoulements dans le réseau de pore, le rayon hydraulique représente mieux la

géométrie du seuil que le rayon minimal.

Parametres des canaux Les canaux du réseau de pores ont une section uniforme sur leur longueur,
ce qui suppose une diminution de pression linéaire dans le canal. Dans le milieu poreux, la section du
canal varie sur sa longueur, la diminution de la pression n’est donc pas linéaire et n’as pas lieu sur toute
la longueur internodale. Il est donc nécessaire de calculer une longueur de canal équivalente que 1’on
appellera longueur hydraulique L;, prenant en compte I’impact des variations de diametre du canal sur
sa conductance. Lorsque cette longueur équivalente est calculé pour un canal équivalent cylindrique
de rayon r,,;,,_..,,» 1a longueur hydraulique équivalente est alors appellée L;, . et est calculée a partir
d’un modele représentant le canal comme une série de cylindres de longueur constante /; (un voxel)
et de rayon 7,,;,,, et de conductance g; variables (figure E.5).

La conductance du fluide dans un cylindre élementaire est donnée par la loi de Poiseuille :

r

2 mang E2
Syl (E.2)

ou, y est la viscosité dynamique du fluide considéré.

gi =

La conductance geq,,i;eu yores, 40 canal représenté par I’ensemble de la série de cylindres est don-

née par :
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r

(a) (b

FIGURE E.5 — Représentation schématique du canal connectant deux pores (Bauer et al., 2011). (a)
La configuration de I’espace poreux obtenue par micro-scanner. (b) la représentation du canal sous
forme de cylindres de rayons r,,;,, et de conductances g; différents. Ce modele permet de calculer la
longueur hydraulique équivalente (équation E.9). La largeur de chaque cylindre est constante et a la
dimension d’un voxel, la distance entre deux centres de section est notée /;.

1 1 8u l;
R — == E.3
Sl ern (E.3)

n
ge‘]milieu poreux gz i=1 in;

ou [; est la distance entre les voxels centraux des sections mitoyennes (cf. figure E.5).

La conductance équivalente g, ., du cylindre de rayon 7, et de longueur [;, . estdonnée par :

=— (E4)
geQCanal m Tminsem-l
Pour que le canal de longueur /;, . soit équivalent au milieu poreux, il faut que :
1 1
= (E.5)
ge‘hanal geqmilieu poreux
Donc :
— T = — (E.6)
T i=1 Tmin’b i Tminseuil

La longueur hydraulique devient :

n . 4
lhmm = Z lz <rmznseuil> (E7)
=1

rmini

ou n est le nombre d’élements cylindriques décrivants le canal et 7, ., le rayon minimal du canal
au niveau du seuil.

La figure E.6 montre que I’augmentation de la longueur hydraulique a chaque ajout de cylindre
vers le centre du neeud finit par devenir négligeable devant la longueur géomtrique [, (longueur inter-

nodale du canal).
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FIGURE E.6 — Variation de la longueur hydraulique et de la longueur géométrique le long de la série
de cylindres représentant le canal. Lorsque la pression ne varie presque plus, la longueur hydraulique
devient quasiment constante. Le voxel initial est le voxel situant le seuil entre les deux pores.

Le rayon minimale du seuil 7., €t la longueur du canal équivalent [, , permettent de calculer

min

la conductance du canal équivalent g,,;,, :

ﬂ-rfmnseuil (E 8)
gmzn B 8/’Llhm2n .

La longueur hydraulique est définie pour un canal, donc le long d’une ligne du squelette. Cette
ligne ne va pas forcément du centre d’un pore au centre du pore voisin.

Dans le cas de I’étude d’écoulement dans le réseau de pores les rayons des canaux équivalents
aux restrictions du milieu poreux sont les rayons hydrauliques des seuils. La longueur hydraulique
devrait-étre recalculée a partir du rayon hydraulique r,, en chaque section le long du canal et non du

rayon minimal 7, . , ce qui reviendrait a calculer la longueur hydraulique par 1’équation suivante :

o Thewi 4 - Theews 2 Aseuil 2
ln — lZ < seutl ) — ll ( seutl > < ) E.9
e ; o ; o 0 (E.9)

ou A; est I’aire de la section au voxel i de la ligne du sequelette définissant le canal.

On suppose toutefois que le facteur de forme est constant le long du canal. C’est a dire que la

forme des sections du canal est identique. Ce qui se traduit par :

rminseuﬂ _ rhseuil (E.IO)

T'min; Th,

Dans ce cas, la longueur hydraulique est identique qu’elle soit calculée a partir du rayon minimal

ou hydraulique :
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n

7-"n"/inseui 4

. Zzz(—r et ) (E.11)
i=1 min;

Si la forme du milieu poreux varie le long du canal, cette hypothese n’est plus vérifiée et il est

nécessaire, dans le cadre de 1’étude d’écoulement, de calculer la longueur hydraulique a partir du

rayon hydraulique.

E.6 Périodicité transverse du réseau de pore

Le réseau de pores est ensuite connecté dans les directions transversales (perpendiculaires a la
direction du flux) de maniere a assurer la périodicité du réseau. Ces connections des différentes faces
transverses se font en deux temps : les canaux des bords oppposés sont connectés entre eux par un
algorithme de Delaunay en trois dimensions, puis certaines des connections sont supprimées pour que
la répartition des connections restantes ait les mémes caractéristiques que le reste du réseau (notam-
ment le nombre de connections aux nceuds). Les rayons hydrauliques et longueurs hydrauliques des
canaux sont choisis de maniere aléatoire en utilisant la distribution des rayons et des longueurs de
canaux du réseau initial.

L’algorithme de Delaunay en 2D génere un maillage triangulaire dans un semi de points, les
points étant les sommets des triangles. Lors d’une triangulation de Delaunay, les cercles circonscrits
a chaques triangles formés ne doivent contenir d’autres points. Ce qui revient a ce que 1’intersection
entre deux triangles soit : I’ensemble vide (les deux triangles sont distincts), une arréte (un coté est
commun), ou un point (les deux triangles partagent un sommet). Cet algorithme est aisément décliné
en 3D avec ’'usage de spheres circonscrites a des tétracdres. C’est un algorithme classiquement utilisé
dans la génération de maillage pour les méthodes aux éléments finis.

Arns et al. (2004) ont montrés que les réseaux stochastiques générés a 1’aide d’un algorithme de
Delaunay ne calculent correctement les perméabilités relatives que dans le cas ou les distributions de
nombres de connections des nceuds sont représentatifs de ceux du réseau de pores extrait par imagerie.
La méthode de connection utilisée associée a la suppression aléatoire de certaines connections jusqu’a
I’obtention des caractéristiques du réseau de pores de 1I’échantillon permet donc de générer un réseau

numérique représentatif de 1’échantillon.

E.7 Conclusion

La méthode d’extraction du réseau de pores d’un échantillon a partir d’imagerie micro-scanner
permet d’obtenir un réseau décrivant correctement la topologie et les propriétés physiques de 1’échan-
tillon de milieu poreux. Cette méthode se décompose en six phases : I’acquisition de I’image micro-
scanner de I’échantillon de milieu poreux, la segmentation de I’image, I’extraction du squelette de
I’espace poreux, le partitionnement de I’espace poreux et enfin la determination des parametres géo-

métriques du réseau de pores et 1’instauration de la périodicité transverse du réseau.



Annexe F

Simulation des écoulements dans le réseau de

pore

Un algorithme permettant de calculer les débits dans les canaux lors d’écoulements monopha-
siques, ainsi que les débits et la répartition des phases dans le réseau lors d’écoulements diphasiques,
a été mis en place a [FPEN. Ls simulations des écoulements monophasiques et diphasiques effectuées

par ce logiciel sont présentés dans cette annexe.

F.1 Simulation des écoulements monophasiques

Dans le cas d’un écoulement monophasique dans le réseau de pore, les débits dans les canaux
sont calculés a I’aide des conductances des canaux et par application d’une différence de pression
entre la face d’entrée et la face de sortie du réseau. En considérant un régime de Poiseuille dans les
canaux et une pression uniforme dans les pores, le débit ¢,,,5, dans le canal k reliant les noeuds m et

M s’exprime de la fagon suivante :

Gt = Gt (P — Par) (FE.1)

ol gx.ma est la conductance hydraulique du canal % situé entre les nceuds m et M et P, la pression
au nceud m.

Gk,mM €st donné par :

Trd

MiNseuil (F2)

Gk.mM = 8Mlh

ol T'yin,..,, €St le rayon du canal considéré (égal au rayon du cercle inscrit a la section du seuil de
pore) et [;, sa longueur hydraulique.

En considérant la conservation de la masse dans chaque nceud :

Z Gmm =0 (E.3)
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le probleme des débits (équation F.1 et F.3) est réduit a un systeme d’équation linéaire dont la
solution donne la pression dans chaque nceud et donc les débits dans chaque canal.

Le débit macroscopique ),,qc0 €st calculé pour les faces d’entrée et de sortie. Il est vérifié que
ces deux débits sont identiques et donc que la conservation de la masse est assurée. Ce débit Q,,,4cr0

permet de déterminer la perméabilité du réseau de pores K :

. Qmacro /‘L LT@S@CL’LL

K A,AP

(F4)

ol /1 est la viscosité dynamique du fluide, L, scq,, 1a longueur du réseau de pores et A, la section totale
du milieu poreux (vide et solide compris).

La vitesse débitante vg ou vitesse de Darcy est ensuite calculée par la formule suivante :

Qmacro
Vo = F.5
Q A, (E5)
La vitesse interstitielle v;,zerstitiene €St donnée par :
v
Vinterstitielle = EQ (F6)

ou ¢ est la porosité du réseau de pore.

F.2 Simulation des écoulements diphasiques

Les écoulements diphasiques étudiés sont des écoulements quasi-statiques, c’est-a-dire que la
répartition des phases est ne change pas au cours du temps. La répartition des phases dans le réseau
se fait par drainage : un fluide non-mouillant est injecté dans le réseau initialement saturé d’un fluide
mouillant.

La mise en place de la phase non-mouillante dans le réseau se fait a I’aide d’un algorithme de
percolation simulant un déplacement quasi-statique. Un fluide mouillant est mis en place dans le
réseau en saturation totale, sa pression est constante; puis la seconde phase (non mouillante) est
injectée a la face d’entrée du réseau et sa pression P, est graduellement augmentée. Cette phase
envahit les canaux lorsque la pression P, est supérieure a la pression capillaire du canal P,. La
pression capillaire du canal est définie par I’équation de Young-Laplace :

P.= 270 cos(0) (E7)
ou o est la tension interfaciale et r le rayon de courbure, qui dans le cas d’un canal cylindrique a
section triangulaire est égal (lors de I’invasion du canal) au rayon du cercle inscrit a la section du
canal (définit comme étant le rayon du canal), et 6 est 1’angle de contact. L.’angle de contact 6 est
I’angle que fait la surface de contact entre les deux phases (le ménisque) avec les bords du canal ou

du pore.
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Les gradients de pressions visqueuses sont considérés comme négligeables durant le déplacement
quasi-statique, et la pression est constante dans chaque phase. De plus comme la pression capillaire
est plus élevée dans les canaux que dans les pores ; lorsque la phase injectée envahit un canal, elle
envahit automatiquement le pore associé. Les pores cubiques et les canaux triangulaires permettent
de mettre en place les phases, notamment la phase mouillante dans les angles (films); ce qui est
impossible dans le cas de pores spheriques et de canaux cylindriques.

Laire de la phase mouillante occupant les angles des pores et des canaux est donnée par la relation
suivante (Hui et Blunt, 2000) :

Ay = ner?[cosf(cot acosd —sinf) + 0 + a — /2] (E.8)

ou n,. représente le nombre de coins, « est le demi-angle du sommet du polygone considéré, et r est
le rayon de courbure.

Laire totale de la section d’un pore ou d’un canal de rayon inscrit 7,,;, est donné par la relation

Ay = ner? . cot a. Ce qui permet de calculer la fraction volumique occupée par les films localement
(équation F.9) :
Ay *[cost
S = A = tan« (7“7:”1) {f;);&cos(a—l—e)—l-@—l—a— g (F.9)

La répartition des phases se faisant pour I’instant en quasi-statique, la marche aléatoire dans un ré-
seau insaturé est équivalente a une marche aléatoire dans le sous-réseau décrit par la phase mouillante.
Le calcul des débits dans cette phase se fait de la méme facon que pour le réseau saturé, en utilisant r

le rayon de courbure et non plus le rayon du cercle inscrit au canal.

F.3 Conclusion

La simulation des écoulements dans le réseau de pores s’effectue en monophasique, en considé-
rant une pression constante dans chaque pores et un écoulement de Poiseuille dans les canaux. La
conservation des débits ramene le probleme a un systeme d’équation linéaire aisément solvable.

La répartition des phases en écoulement diphasique se fait par un algorithme de percolation si-
mulant un déplacement quasi-statique d’un fluide mouillant par un fluide non-mouillant. La phase
non-mouillante injectée, lorsqu’elle envahit un canal, envahit immédiatement le pore efferent au ca-
nal. On considere qu’un film de phase mouillante est toujours présent. Les débits sont ensuite calculé

de la méme maniere que pour un écoulement monophasique.
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Annexe G

Générateur de nombres pseudo-aléatoires et
tirage de variable aléatoire suivant des lois

non uniformes

G.1 Générateur de nombres pseudo-aléatoires selon une loi uni-

forme

Le générateur de nombres pseudo-aléatoires classiquement utilisé en langage C est le générateur
associé a la fonction rand(). La fonction rand() utilise un générateur a congruence linéaire (Kalos
et Whitlock, 2008) qui produit une série de nombres pseudo-aléatoires a partir d’un équation ayant la

forme suivante :

Xpi1 = (a X, + b)%m (G.1)

ol a et b sont des paramétres fixes et A%m correspond au reste de la division de A par m.

Cette fonction est bien connue pour ses insufisances dans les tirages de grandes quantités de
nombres. Sa période est tres limitée et de 232,

Dans le cas d’une marche aléatoire il convient d’utiliser un générateur pseudo-aléatoire de meilleur
qualité et de plus grande période. Le générateur de nombres pseudo-aléatoires dit "Mersenne Twister"
inventé par Makoto Matsumoto et Takuji Nishimura en 1997 (Matsumoto et Nishimura, 1998), utilise
un algorithme TGSFR ("Twisted Generalised Shift Feedback Register") (Kalos et Whitlock, 2008) et
est décrit en détail dans I’article de Matsumoto et Nishimura (1998). L’algorithme se base sur une ré-
currence linéaire matricielle. Il est dérivé des "Tausworthe" ou "Feedback Shift Register Generator".

Ces générateurs utilisent une récurrence linéaire pour générer des bits pseudo-aléatoires :

bi = (a1bi—1 + ... + ajbi_;)%2 (G.2)

ol tous les coefficients a; et les bits resultants b;, sont des 0 ou des 1.
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Ces générateurs nécessitent donc une chaine de nombres comme initialisation.

La plupart des générateur Tausworthe sont, en plus, basés sur une opération logique :

bi - bi,p @ bi—(p—q) (G3)

ou @ est I’opérateur logique "Ou exclusit™.

La récurence précédente est associée a un trinome caractéristique :

fy)=1+y"+y""p>q (G.4)

Les séries de (Q-bits générés par 1’équation G.3 permettent ensuite de calculer un nombre pseudo-

aléatoire a (-bits. Dans le cas des Generalized Feedback Shift Register Generator (GSFR) (Kalos et

Whitlock, 2008), le nombre de bits utilisés est classiquement de 32, la création des entiers a ()-bits
(32-bits) est couplée a I'introduction d’un décalage :

Yi = bibi2...b (G.5)

il
ou [y,...,[g sont les décalages.

La version du GSFR inventée par Makoto Matsumoto et Takuji Nishimura en 1997, le "Twisted
Generalised Shift Feedback Register Generator" (TGSFR) (Matsumoto et Nishimura, 1998, Kalos et
Whitlock, 2008) retourne les bits utilisés dans la récurence satisfaite par y; (valable car chaque bits

est toujours généré par I’équation G.3) :

Vi = Yip D AYi_(p—q) (G.6)

ou A est une matrice ) x () composée de 1 et de 0.
La période du TGSFR de Matsumoto et Nishimura (1998) est un nombre premier de Mersenne !,

et est de 219937

— 1, il est uniformément distribué sur 623 dimensions pour des nombres de 32 bits et
est aléatoire quelquesoit le poids du bit considéré. Cet algorithme est utilisé pour la génération des

nombres pseudo-aléatoires (uniforméments distribués sur |0, 1[) dans la marche aléatoire.

G.2 Tirage d’une variable aléatoire suivant une loi Normale cen-

trée caractéristique de la diffusion moléculaire

Les générateurs de nombres pseudo-aléatoire classiques génerent principalement des séries de
nombres suivant des lois uniformes sur |0, 1[. Pour pouvoir obtenir une variable aléatoire suivant une
loi normale a partir de variables aléatoires suivants une loi uniforme, on utilise la méthode de Box-
Muller (Box et Muller, 1950) : deux variables u; et u, indépendantes et tirées selon une loi uniforme

sur I’intervalle |0, 1| permettent de générer deux variables aléatoires n; et ns :

1. un nombre premier de Mersenne est un nombre premier s’écrivant sous la forme 2P — 1, p étant aussi un nombre
premier
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ny = v/ —21Inwu; cos(2musy) (G.7)
ny = v/ —21Inw; sin(2mus) (G.8)

Box et Muller (1950) montrent que n; et ny suivent une loi normale centrée réduite et sont indé-
pendantes.
En introduisant une espérance p et une variance o2, on peut définir deux variables aléatoires N,

et Ny suivants une loi normale A (p, 02) et étant indépendantes 1’une de ’autre :

Ny = p+on (G.9)
Ny = W+ ong (G.10)

Le mouvement diffusif de molécules d’eau suit une loi normale centrée de type N (0,2D,,t). Ou
D,, est le ceefficient de diffusion moléculaire de I’eau et ¢ la durée du déplacement observé. Dans le
cas ou I’on considere un régime de Taylor établit, les mouvements diffusifs suivent une loi normale
du type N (0,2D,sst). Ot D, ¢ est le ceefficient de diffusion effectif.

G.3 Tirage d’une variable aléatoire suivant une loi o—stable

Chambers et al. (1976) montrent que la génération d’une variable aléatoire X; suivant une loi
a—stable de parametres a,1, S et 0: X; — S,(1,3,0)) (« est I’exposant caractéristique, /5 est un
parametre d’asymétrie) peut-étre effectuée en utilisant une variable V' de loi uniforme sur |57, 7|
et une variable W de loi exponentielle de parametre 1. L’algorithme de Chambers-Mallows-Stuck
permettant de construire une telle variable aléatoire est le suivant (Borak et al., 2005) :

Dans le cas ou o # 1, on pose,

By s — arctan (3 tan(%*)) G.11)
«
et,
1/(2a)
Sup = (1 + 52 tan? (%)) (G.12)

La variable X suivant la loi stable de parametres «, 1, 8 et 0 est exprimée par,

X1 - Saﬁ

sin(a(V + Bag)) [COS(V —a(V 4+ Ba”@)):| (1—a)/a G.13)

(cos(V))V/a W
A partir de cette formule il est simple de simuler une variable aléatoire X, suivant une loi av—stable
Sa(o, B, 1)), dans le cas ot v # 1 :
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Xy = 0X; + 1 (G.14)

ou o est appellé facteur d’échelle et i le parametre de position.

Borak et al. (2005) fait remarquer que la méthode de Chambers-Mallows-Stuck, dans le cas ou
a = 2et f = 0 se réduit a la méthode de Box-Muller permettant de simuler une variable aléatoire
suivant une loi normale (paragraphe G.2).



Dispersion en milieux poreux insaturés. Modélisations et mesures RMN de distributions de
vitesse.

Résumé

La dispersion dans des milieux poreux homogenes (empilements de grains) a été étudiée par des mesures par
résonance magnétique nucléaire (RMN) et des simulations de marches aléatoires dans un réseau de pores. La
RMN permet de mesurer I’ensemble des déplacements des molécules d’eau durant un temps ¢a, et d’obtenir
propagateurs et moments caractéristiques. L’évolution temporelle du second moment o (02 t}) permet de
caractériser de maniere précise le régime de dispersion des molécules (Gaussien ou anormal). Des mesures
pour des écoulements de 15 < Pe < 45 dans un empilement de grains de 30um ont permis d’observer
une dispersion anormale faiblement super-dispersive (¢ = 1.17) en écoulement saturé et une augmentation
progressive du caractere super-dispersif avec la diminution de la saturation en eau (jusqu’a a = 1.5 pour 42 %)
lors d’une co-injection stationnaire eau-huile. En écoulement saturé, les propagateurs et courbes de percée
sont quasi-gaussiennes, tandis qu’en écoulement insaturé, les propagateurs sont asymétriques et les courbes de
percée présentent des trainées aux grands temps. Dans ces conditions, on montre que la dispersion anormale
observée est mieux décrite par des lois stables de Lévy que par des lois gaussiennes. Des simulations de marche
aléatoire ont été réalisées dans un réseau de pores extrait d’un milieu poreux réel par imagerie microscanner.
Elles permettent d’obtenir les mémes informations que la RMN, les marcheurs se déplagcant par advection et
diffusion. Ces simulations montrent I’existence d’une stagnation non observée dans les expériences, montrant
que la simplification du réseau poreux est trop importante et empéche de reproduire certains aspects du champ
de vitesses détecté par la RMN. Toutefois, I’évolution temporelle du second moment a également un caractere
super-dispersif a temps long a 100 % de saturation.

Mots clés : Dispersion anormale, résonance magnétique nucléaire, milieux poreux insaturés, marche aléatoire,
réseau de pores.

Dispersion in unsaturated porous media. Numerical simulations and NMR measurements of
velocity distributions.

Abstract

We investigated dispersion in homogeneous porous media (grain packs) by nuclear magnetic resonance (NMR)
measurements and Random walk simulations in pore networks. We measured water molecules displacements
during a time interval {A by NMR measurements, which allows us to obtain propagators and charateristic
cumulants of displacements such as the mean square displacement o. The evolution of the cumulant ¢ as a
function of time tA (02 tA) is a very sensitive test of Gaussian behaviour compared to the analysis of the
shape of propagators. In a homogeneous 30um grain pack and low Peclet numbers (15 < Pe < 45), we
observed weak super dispersion in saturated conditions (¢ = 1.17) and gradually stronger super-dispersion
as the water saturation decreases (up to a = 1.5 for 42 %) during steady-state oil-water two phase flow. In
saturated conditions, propagators and breakthrough curves are Gaussian or nearly Gaussian, whereas in two
phase conditions, propagators are non symmetric and breakthrough curves show thick tails at long time. We
show that the anomalous dispersion observed is better explained by Lévy stable laws (asymetric for longitudinal
dispersion, and symetric for transverse dispersion) than by Gaussian laws. Random walk simulations were
performed in a pore network constructed using high resolution images of the grain pack. They allow us to obtain
the same informations than the NMR, with walkers submitted to diffusive and advective effects. The simulations
show the existence of an anomalous stagnation not observed in experiments, highlighting the oversimplification
of the pore network that prevent reproducing some aspects of the velocity field detected by NMR. However, the
simulations indicate similarly a super-dispersion at long time in saturated conditions.

Keywords : Anomalous dispersion, nuclear magnetic resonance, unsaturated porous media, random walk, pore
network.



