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Résumeé

La présence d’'kb dans un gisement est un important facteur de dévalorigetimmomique, c’est
pourquoi connaitre sa concentration et sa distribution est capital optimiser toutes les étapes de
I'exploration a la production d’'un champ. Ces derniéres années, deausmbrétudes ont ainsi été
réalisées afin de comprendre tous les processus responsables dasarf@inade son élimination.

Dans les conditions de pression et température spécifiques axods I'H,S est de loin,
beaucoup plus soluble que les hydrocarbures et autres gazshade préférentiel de 43 pourrait
alors expliquer la création d’hétérogénéités compositionnellesoars du temps. L'objectif de la
thése est d'illustrer et quantifier ce processus dd’'a@ie simulations numériques réalisées avec Hytec,
logiciel couplé géochimie-transport diphasique développé par Mines RdrisTe

Le lessivage préférentiel de L8 est contrblé par : la solubilité différentielle des gazmodifie
les quantités relatives de chacun des gaz a proximitégleféee ; le transport aqueux qui exporte les
gaz dissous et améliore ainsi la dissolution des gaz swnbp terme ; le transport gazeux qui
renouvelle les gaz dissous a linterface et étend le Bgsivdu gaz a toute la structure ; les
caractéristiques d'un réservoir (type d'aquiféere, hétérogédégdpermeéabilités).

Afin de vérifier que le modele numérique Hytec décrit coement, tant d'un point de vue
qualitatif que quantitatif, le lessivage des gaz par un agu#étif, nous avons tout d’abord testé la
validité de notre modele sur une solution analytique. Ensuiteidi Ide simulations 2D schématiques
(sections verticales rectangulaires), nous avons étudié |&yedis processus qui contrdlent
I'appauvrissement préférentiel de }& Pour finir, nous avons modélisé des cas plus proches de la
réalité géologique, en regardant I'effet de la surface de cattdes hétérogénéités de structure.

Les résultats de simulation montrent que la dissolution eréiélle de 'HS dans un aquifére
actif engendre en effet, un gradient de concentration initi@naoht (zone appauvrie en gaz acide)
vers I'aval de l'aquifere. L'étude de sensibilité a perohe mettre évidence le rdle prépondérant de la
vitesse de l'aquifére sur le taux d’évacuation de$Ha condition que le transport diffusif gazeux
assure le renouvellement des gaz dissous a l'interface. &vous d’'autre part, noté I'importance de
la surface spécifique de contact. En effet, plus le rappola thauteur de la colonne de gaz sur la
longueur de linterface est faible, plus le balayage au sein dwoésest efficace.



Abstract

The HS occurrence in gas reservoirs is an important factor afossic depreciation. Thus, the
knowledge of its content and distribution is a critical parametezn planning field development.
Over the last years, several studies have been conducted to amdi¢inst mechanisms responsible for
the presence and the removal of this gas.

Under typical reservoirs conditions of pressure and temperadti&e,s far more soluble than
hydrocarbons and other gases. It is possible to imagine aqmidérneaching of kK5 over time
explaining the creation of compositional heterogeneities. Theistr@ms at illustrating and
quantifying this process based on numerical simulations perfowith the two-phase transport and
geochemical software Hytec, developed by Mines ParisTech (France).

This preferential leaching of A8 may be controlled by: Differential solubility of gasedjich
changes the relative amounts of each gas near the gasewatact (GWC); Contact with an active
aquifer, which can export the dissolved gases thus enhancing dissolutio® long-term; Diffusional
transport in the gas phase, which transfers the compositmahalies farther from the gas-water
contact; Geological parameters (type of aquifer, permealiiterogeneities) which can modify the
transport scenario.

To verify that the software Hytec correctly describesptederential leaching of 4% by an active
aquifer, the validity of our model has been first tested witlaalytical solution. Then, using 2D
schematic simulations (vertical rectangular sections), thterelt processes that control the
preferential depletion of }$ have been studied. Finally, the more realistic cases, (geallgdi have
been done to study the effect of the contact surface and structural he¢grege

The simulation results show that the preferential dissolutidd,8fin an active aquifer creates a
gradient of concentration, along a line from the entry point detle of gas water contact (area most
depleted) to the top of the reservoir downstream of the aquaifea (ess affected by leaching). A
sensitivity study helped highlight the crucial role of thaewdlow velocity in the aquifer on the rate
of removal of HS. Moreover, simulations show the importance of the height to leagthof gas
column at the interface on the leaching efficiency gB:Hhe higher the GWC surface, the greater the
rate of gas removal. This parameter has a huge impact oncrdation of compositional
heterogeneities.
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Introduction

De nombreux réservoirs de gaz a travers le monde contiennenfute sihydrogéne (k8) dont
la proportion peut atteindre jusqu’'a 98 % du volume total de l§aa, (1972). Dans un réservoir, la
présence d'kB5 est un facteur considérable de dévalorisation économique (wgade nombreuses
raisons. Tout d’abord, I'exploitation de ces gisements néeasse veritable maitrise des aspects liés
a lI'extréme toxicité de I'bk5. L'exploitation d’un gaz riche en,B exige d'autre part l'utilisation
d’'une métallurgie adaptée afin que les installations pétesli@oient capables de résister a des
environnements corrosifs trés séveres. A la surfaceaitertrent nécessaire a I'élimination de J84
requiert des installations d’épurement, généralement un procédéudissement aux amines, tres
complexes et onéreuses. Pour finir, BHest souvent associé a des gaz secs (gaz principalement
constitué de méthane) dont la valeur économique est infériem@léead’'un gaz humide (gaz avec une
grande quantité d’hydrocarbures condensables). Les gaz richesSewohtiennent de plus des
quantités plus élevées de gaz non combustibles, dioxyde de carlaaoteeiqui déprécient la valeur
du gaz. C’est pourquoi, afin d’optimiser tous les processus au @owdveloppement d’'un champ, il
est capital pour les compagnies pétrolieres d’appréhenderean ta teneur et la distribution de ce
gaz au sein d'un réservoir.

Au sein de réservoirs de gaz traversés par un aquifefedastihétérogénéités compositionnelles
de gaz acides ont été observées avec, de facon généraleedes &n L5 maximales au sommet et
des concentrations plus faibles au niveau de [linterfaceegaz-Orr (1977) suggere que
I’hydrodynamisme puisse jouer un réle important dans I'éliminationrpssgve de I'kS. En effet,
dans les conditions de pression et température d'un réservoig, estdmaucoup plus soluble que les
hydrocarbures et autres gaz (Selleck et al., 1952 ; Chapoy 20@). Dans ces conditions, b8
pourrait ainsi étre dissous préférentiellement dans l'aquaferdveau du contact gaz-eau puis évacué
hors du gisement (Figure 1.1). Nous pouvons imaginer que le gradiemndentration de I'tS
observé dans certains réservoirs de gaz soit lié a la présence d’'ureaaptife

A la demande de TOTAL, une étude préliminaire a été réatiné2006 par des étudiants de
'ENS Géologie, dans le but de déterminer le temps nécessdiévacuation par un aquifere actif,
d’'une grande quantité d39 présente dans un réservoir de gaz de dimensions données. Les résultats de
simulation (Bourges et Gras, 2006) montraient qu’a I'échelle eleps géologiques, 1'% présent
initialement au sein d’'une structure pouvait étre rapidemssivie pour peu que la surface de contact

1



Introduction

gaz-eau soit suffisamment importante. Par exemple, pour unenseetticale rectangulaire (2D) de
50 m de hauteur et une interface gaz-eau de 30 m de long, leatsédelsimulation montraient qu'il
fallait seulement 7000 ans environ pour lessiver complétemeatlee la structure. Ces résultats ont
ainsi décidé les ingénieurs de Total a poursuivre et approfondijeteleuecherche.

Aquifeére

—_—

Figure 1.1 : Scénario schématique de I'élimination progressive ¢& par I’hnydrodynamisme.

L'objectif de la thése est d’explorer le réle d’'un aquiféctf dans la création d’hétérogénéités
compositionnelles, au sein d’'un réservoir de gaz initialemeheren HS. Le travail a consisté a
appréhender et modéliser les paramétres et phénoménes qulecvrigdessivage préférentiel de
I'H ,S et, par conséquent, la distribution du gaz dans un réservoir.

Le présent manuscrit s’articule autour de cing chapitres :

Avant d'étudier en détail le rbéle de I'hydrodynamisme dans kation d’hétérogénéités
compositionnelles, nous présenterons dans un premier chapitre lesspsocapables de générer de
I'H,S dans un réservoir ainsi que les nombreux facteurs qui contréldatnsation/élimination et
donc sa distribution. Cette derniére est en effet, rarememdsidtat d’'un uniqgue phénomene mais
plutét celui de multiples mécanismes dont les impacts sont plus ou meioiants.

Le deuxieme chapitre est consacré a la présentation ddgagudiles pour décrire le processus
de lessivage de I't$ dans un réservoir de gaz. Nous introduirons les différentmsdeyirs
caractéristiques du milieu poreux et des deux phases (gazearpgease) qui interviennent dans les
équations d'écoulement et de transport diphasiques. Nous verronse dimut, les différentes
approches permettant de calculer les équilibres de piN@es finirons cette partie par la description
du logiciel diphasique Hytec que nous avons utilisé pour réalissinesations présentées dans ce
manuscrit.

L’objectif du troisieme chapitre est de vérifier tout d’abord, que le mouagteerique Hytec décrit
correctement, tant d’'un point de vue qualitatif que quantitatifedsivage des gaz par un aquifere
actif. Nous présenterons ainsi une étude comparative desatesidtenus avec Hytec et une solution
numérique développée a partir de la solution analytique de Paf@ildw). Ce travail a permis de
soulever un point important dans Hytec concernant la descriggida dissolution des gaz dans I'eau
de l'aquifére.

Dans le quatrieme chapitre, nous étudierons a l'aide de simul@bisshématiques (sections
verticales rectangulaires) réalisées avec Hytec, lesepsus qui contrblent l'appauvrissement

2



préférentiel de 'S : solubilité différentielle des gaz, transport gazeux eeax} Ce travail sera
ensuite suivi par une étude de sensibilité dans laquelle nosenmeons l'impact de plusieurs
parametres sur l'efficacité du lessivage et la création d'uregtat# concentration de ce gaz.

Dans un cinquiéme chapitre, nous étudierons le lessivage g edahs des cas plus proches de la
réalité géologique. Nous regarderons ainsi l'effet de lacida contact sur le balayage du gaz, en
comparant les résultats de simulation d'un réservoir traversénpaquifére de fond (2D) et d'un
aquifére latéral (3D). Pour finir, nous verrons comment deg&basrsubhorizontales imperméables et
a linverse des couloirs de fracturation perméables pelaféatter la distribution des gaz dans un
réservoir.

Apres avoir fait le bilan de cette étude, nous discuterons des mécanilitiesaels susceptibles
d’étre initiés au cours du lessivage préférentiel de,S'HCe processus entraine en effet des
modifications plus ou moins importantes sur des parametregjuelda pression et la densité de
chacune des phases, ce qui provoquerait la création de mouvemdhitislate Ces changements
pourraient alors accélérer ou au contraire ralentir I'éliminatelHiS.






Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine et
de la distribution du sulfure d'hydrogene dans un
réservoir

Dans un environnement diagénétique, trois principaux processus naturedmtpgénérer des
guantités d’HS plus ou moins importantes (Orr, 1977) : Le craquage thermiq&$% 2-3 % du
gaz total), la réduction bactérienne des sulfates (BSR :rigdcBulfate Reduction) (<10 %) et la
réduction thermique des sulfates (TSR : Thermochemical SiRkdection) (>10 %). Pour chaque
processus, les concentrations ef$ ldbservées peuvent étre tres hétérogénes d’'un réservoauirein
et au sein d’'un méme réservoir. Ces variations sont lieesnanmbreux facteurs de contrfle de
formation et d’élimination de I'kB.

1.1 Processus a l'origine de I'HS

1.1.1 La réduction bactérienne des sulfates

Dans les milieux diagénétiques peu profonds, les bactérieatcstdiductrices anaérobiques
utilisent les sulfates, thiosulfates et sulfites commeepteurs d’électrons finaux dans les processus
métaboliques pour oxyder la matiére organique. La réaction peut s’écrira $ouse générale :

2CH,0+Sd - 2HCQ +H 11

La réduction bactérienne des sulfates (BSR) prend place dans deeuwnelmvironnements
géologiques dont le régime thermique propice a l'activité baatée est compris entre 0 et 80°C
(Postgate, 1984). Cette réaction est généralement localisée au nileaome de transition huile/eau.

Les bactéries sulfato-réductrices peuvent apporter jusqu'a 1&&mom d'HS dans un réservoir
(Orr, 1977) car au-dela de cette valeur seuilp$Hlevient toxique pour elles: au cours de leur
croissance, ces microorganismes empoisonnent leur propre enwiemtn@eis et al., 1992). Ainsi,
dans un milieu fermé ou dans un milieu ot,BHe peut s’échapper aussi vite qu’il est généré, la BSR
s'arrétera dées que la valeur seuil sera atteinte.



Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine & distribution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

1.1.2 Le craquage thermique

Lors du craquage thermique, la teneur en sulfure d'hydrogéne progesitddée la teneur initiale
du soufre organique contenu dans la matiére organique (huile, b#ukérogéne) et représente
environ 2 & 3 % maximum du volume total de gaz (Orr, 1977).

1.1.3 La réduction thermique des sulfates

Dans un environnement diagénétique profond, la présence de sulfatdgydebcarbures est
thermodynamiquement instable et provoque, lorsque les températures devienngnsaupe€rieures
a 100°C (Cf. 1.2.4), la réduction des sulfates’Séh sulfure S. Si toutes les conditions nécessaires a
la réduction thermique des sulfates (TSR) sont réunies, @&tttion peut générer d'importantes
guantités d'kB, jusqu'a 98 % du volume de gaz (Kuo, 1972).

Machel et al., 1995b proposent un bilan net schématique de la3)SRaf soucis de simplicité,
la réaction (3) ne fait pas figurer les polysulfures et autres ca@sposifrés produits et consommeés au
cours de la TSR.

hydrocarbures + SO - hydrocarbures altérés

+ bitume solide +;—I(S H§3 +HGO ¢ ,H

Dans la littérature, il existe un grand nombretitkes sur les fluides altérés par la TSR dans les
réservoirs. Les auteurs y présentent les donnéeshigéiques (compositions, isotopies) et
pétrographiques qui leur ont permis d'établir giove du gaz. Certains des réservoirs les plus @nnu
sont répertoriés ci-dessous :

- La formation Khuff (Permien) & Abu Dhabi, jusquiivieon 35 % d'HS : Worden et Smalley,
1996 ; Worden et al., 1995, 1996, 2000.
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- La formation Smackover (Jurassique) dans le sudessetats Unis, jusqu'a 98 % g8t Kuo,
1972 ; Sassen, 1988 ; Heydari et Moore, 1989 ; Wadal. 1989 ; Claypool et Mancini, 1989 ;
Heydari, 1997.

- La formation Nisku (Devonien) dans I'Alberta aun@da, jusqu'a 31 % ;B : Machel, 1990 ;
Machel et al., 1995a ; Riciputi et al., 1996 ; Mama et al., 1997.

- Les réservoirs du Dévonien dans le bassin sédaimende I'ouest du Canada, jusqu'a 85 %
d'H,S :Krouse et al., 1988 ; Hutcheon et al., 1995.

- La formation Feixianguan (Trias) du bassin du Sichen Chine, jusqu'a 18 % d%i: Cai et al.,
2004, 2010 ; Li et al. 2005 ; Zhang et al., 20@Hy et al., 2005b.

La présence de sulfate et d'hydrocarbures danssenvodr est une condition nécessaire mais pas
suffisante a la réalisation de la BSR et de la TE&xiste en effet, de nombreux réservoirs a trakers
monde ou les hydrocarbures et l'anhydrite (CaASfhabitent sans pour autant que les fluides
présentent des signes d’altération. Ainsi, la gt@adtH,S générée, liée a la vitesse et a I'étendue de la
BSR et de la TSR est contrblée par plusieurs auanesmetres.



1.2 Parametres controlant la formation du sulfure d'hydrogéne

1.2.1 Disponibilité des sulfates dissous

Le sulfate réactif utilisé lors de la BSR et de la T&Rle sulfate dissous ($Q qui provient de
la dissolution de l'anhydrite (CagOprésente dans les séries évaporitiques. CondefaahSR,
plusieurs études expérimentales ont permis de enettravant I'extréme lenteur de la réduction des
sulfates solides par les hydrocarbures a des tetpés proches d'un environnement diagénétique
(Toland, 1960 ; Trudinger et al., 1985 ; Ding et, &007). La quantité d’eau doit étre ainsi
suffisamment importante pour faciliter la dissadatides sulfates et des hydrocarbures afin d’engager
et soutenir la BSR et la TSR.

La vitesse de la dissolution de I'anhydrite a done umportance capitale sur la vitesse de la TSR.
Si la dissolution des sulfates est plus lente qUESR, le systéme sera a cours de’S€X ralentira
ainsi la réaction. Bildstein et al. (2001) ont i®&l des simulations numériques du systeme
géochimique anhydrite-hydrocarbures gazeux en peésd'eau afin de déterminer les cinétiques de
dissolution de l'anhydrite, dans une gamme de temtye de 120°C a 170°C. Les résultats de ces
calculs ont montré que la dissolution totale dehhalrite était presque instantanée. Cependanidiét
du fractionnement isotopique di6 sur de nombreux champ TSR, a montré que la disjiities
sulfates dissous était un facteur limitant pouf 8R (Cf. 1.3.2). La dissolution de I'anhydrite doit
donc étre contrblée par d’autres paramétres, hdlécdu grain ou d’'un réservoir :

Contréle a I'échelle du grain

La taille des cristaux peut jouer un réle importdans I'étendue et la vitesse de la TSR. Le ratio
élevé surface/volume des cristaux d’anhydrite lass dins, offre un contact eau-cristaux plus
important, et permet ainsi une plus forte et ragidssolution des sulfates. Les nodules d'anhydrite
finement cristallins sont donc plus réactifs que t@dules d’anhydrite grossierement cristallins
(Worden et al., 2000 ; Cai et al., 2004).

D’autre part, pendant la TSR, la dissolution de bainite développe un espace poreux qui est
comblé ensuite par la précipitation de la caldite précipitation du minéral carbonaté s’effectua a |
périphérie des nodules d'anhydrite et provoque Bsaement progressif de ces derniers. Le trahsfe
des hydrocarbures dissous vers l'anhydrite est atwins efficace car la diffusion des composés
réactifs a travers I'épaisseur de la calcite sodisiedifficile. La croissance de la calcite peut aon
engendrer un fort ralentissement de la TSR a camig@ diminution du volume d'anhydrite accessible
(Worden et Smalley, 1997 ; Worden et al., 2000 ¢&#in et al., 2001).

Controle a I'échelle du réservoir

Au dessus de l'aquifére, dans la zone de transgfameau, les saturations en eau diminuent plus
ou moins rapidement selon les pressions capillaCete zone est surmontée par une partie riche en
gaz au sein de laquelle la saturation en eau ictdde est faible (Cf. 2.1.1). Grace aux données
pétrographiques et géochimiques, Machel et al.9§dPconcluaient que, au sein de la formation
Nisku, la TSR n’avait pu avoir lieu que dans la zalee transition gaz-eau. Dans un tel cas, la
proportion du gaz impliqguée dans la réaction &t faible et la réserve d'anhydrite peut devenir un
facteur limitant pour la TSR, sauf si le contact-gau est amené a se déplacer au cours du temps.
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ution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

Dans d’autres réservoirs la TSR a pu cependantdprgplace sans distinction dans la zone de
transition et dans toute la colonne de gaz (Woedexh., 2000 ; Cai et al., 2004). Dans la zoneerieh
gaz, la mouillabilité de la surface de I'anhydritd’eau joue un role tres important (Worden et al.,
2000). En effet, comme I'anhydrite a une plus fatfnité avec I'eau qu’avec les hydrocarbures
gazeux, les cristaux du minéral sont préférentigtiet enrobés d’eau (Barclay et Worden, 2000). La
réaction entre les hydrocarbures et les sulfatesods peut donc avoir lieu a la surface des gdsns

I'anhydrite, dans le film d'eau résiduelle.
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Figure 1.1: Carte présentant la distribution deseméoirs de gaz avec les limites des faciés
sédimentaires de la formation Feixianguan et lesuenen HS en surimposées. D’aprés Cai et al.

2004.

Exemple d’hétérogénéités epIH
La formation Feixianguan, a l'est du bassi
distribution des faciés lithologiques sur I'étendigela

n du Siohu#ustre bien I'importance de la
TSR dans les réservoirs. En effet, les vanst

spatiales des concentrations epSHsont clairement liées a la présence et a |'épaiste bancs

d’anhydrite et/ou des bancs de nodules d'anhydtiées les séries évaporitiques, et de calcaire
dolomitique (Cai et al., 2004 ; Li et al., 2005)d&ie 1.1). Cai et al. (2004) précisent de plus, que
I'étendue de la TSR est davantage contrblée paortdore de nodules d’anhydrite que par la quantité

absolue d’anhydrite.



1.2.2 Types d'’hydrocarbures réactifs

Les bactéries sulfato-réductrices ne sont généralepaes capables de métaboliser directement les
molécules organiques de poids moléculaire impastgoe ce soit les n-alcanes, acides gras saturés et
composés aromatiques isocycliques. C'est pourdesinutriments qu’elles utilisent sont en fait les
résidus métaboliques de poids moléculaire plus€gbovenant d'autres microorganismes, tels que les
acides organiques (lactique, pyruvique, formiqugtigue) et alcools (éthanol, propanol) (Jobson et
al., 1979). Des études ont montré en effet quebdtéries sulfato-réductrices peuvent vivre en
symbiose avec des bactéries méthanogénes ana@sluigpables d’apporter les nutriments essentiels
a leur développement (Boetius et al., 2000 ; Thiekle 2001). Ainsi, I'apport des nutriments
nécessaires a l'activité des bactéries sulfatoatéides est trés étroitement lié a la présencerdsu
microorganismes.

Selon leur structure, les hydrocarbures sont plusoins réactifs au cours de la TSR (Zhang et
al., 2007). Les observations géologiques (Orr, IRibuse et al., 1988 ; Manzano, 1995 ; Manzano
et al., 1997 ; Cross et al., 2004) et une étudeéraxentale (Zhang et al., 2007) montrent que les
hydrocarbures les plus facilement réactifs sontniedcanes et les alcanes ramifiés suivis par les
composés cycliqgues et aromatiques. La structureigeyelde ces molécules leur confere une trés
grande stabilité et leur permet ainsi de résis@mmaux plus fortes attaques oxydantes. A l'inydase
double liaison covalente des alcanes les fraggtides rend facilement oxydables. D'autre part, une
étude numérique réalisée par Zhu et al. (2005a)s(@au et al., 2009) indique que les alcanes légers
(notamment le Ck) sont plus difficilement oxydés que les lourdscaurs de la TSR. Ainsi, une huile
lourde a faible ratio gaz/huile, produira plus fagient de grosses quantités relatives®'gu'un gaz a
condensat.

1.2.3 Catalyseurs

Gréce a leur structure moléculaire symétrique ééiigue, les anions sulfates sont tres stables. La
rupture de la liaison S-O nécessite donc une fartegte d'activation. Des travaux expérimentaux ont
mis en avant le r6le important des ions magnésiumda vitesse de la TSR (Tang et al., 2005 ; Ellis
et al., 2006, 2007). En effet, la formation de molés MgSQ,q entraine des modifications dans la
distribution électronique des sulfates qui fragilla liaison S-O. L'énergie d'activation calculée pa
Ma et al., 2008 pour la réduction du S(ar I'éthane est de 77,60 kcal/mol alors qu'édistrgue de
54,95 kcal/mol pour la paire d'ions Mg&£ La TSR par les hydrocarbures est donc probablement
liée a la réduction des sulfates de magnésium aqpietdt qu'a celle des ions sulfates libres. Pugsqu
les eaux de formations riches en®ge trouvent principalement dans les réservoirsrditiques, ces
derniers sont des zones privilégiées pour la TSRgmgort a des réservoirs calcaires.

Pendant longtemps, il a été admis que l'effet ciqaly de I'HS et des especes soufrées réduites
sur la TSR les rendait nécessaires a l'initiationladeéaction (Toland, 1960 ; Trudinger, 1985 ;
Goldstein et Aizenshtat, 1994). Cependant, deseétedpérimentales plus récentes ont montré que
leur présence n'était pas un pré-requis indispdmgetur initier la réaction (Ellis et al., 2006,®0;
Zhang et al., 2007, 2008). Une étude détailléeadéésse de génération de,BHau cours de la TSR a
mis en évidence un processus a deux vitessesgimapli une premiére réduction lente des sulfates en
H,S, et une deuxieme réduction plus rapide catalyséd'i,S lui-méme (Ellis et al., 2007). Les
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Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine & distribution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

recherches expérimentales de Zhang et al., 20@8nontré que l'effet catalytique de J$ était en
fait lié a la formation de composés organo-sulfytémls, polysulfures) instables produits lorslde
réaction entre les hydrocarbures et$HZhang et al, 2008 proposaient ainsi un schénuiodael de
la TSR en trois étapes :

Premiére étape Réduction des sulfates par les hydrocarburesCette réaction, lente, produit
des especes soufrées telles qu@;,SS° et de I'HS.

SO, +HC] M  H,S+CQ + pyrobitum
HC+HSG, ( MgSQ) " SQ rapide SO 45
S +HC | mmre H, S+ pyrobitume

Deuxieme étape Incorporation du soufre dans les hydrocarbures A ce stade, les
hydrocarbures réagissent rapidement avec les espéafrées produites précédemment et forment des
composeés sulfurés instables ainsi que d&SI'H

H,S+HC - [
R-S,-R

R-SH
} - HS+R-S
Troisieme étape Réduction des sulfates par les composés sulfurés insteablLes composés
sulfurés instables, beaucoup plus réactifs quaydsocarbures, réduisent rapidement les sulfatas po
former de I'HS et des especes soufrées. Ces derniéres réagironiveau avec les hydrocarbures
pour former des composés sulfurés instables etHj&.ILa TSR est donc une réaction qui s'auto-
catalyse grace a la génération de plus en plusdaindée de composés sulfurés instables efSd'H
SO, +HC| M H,S+CQ + pyrobitum

[ 5 }“SU( MgSQ) 0 $Q Mm = SO +5
R-S, -R * .
S +HC | mmre H, S+ pyrobitume

1.2.4 Température

La BSR prend place dans des environnements pear®fdont les températures sont comprises
entre 0 et 80°C, propices a l'activité bactérierfRestgate, 1984). L'absence presque totale de
produits métaboliques au-dessus des températurggnadas 60-80°C, indique clairement que les
bactéries sulfato-réductrices ne sont plus capatiesnétaboliser (Machel et Foght, 2000). Des
bactéries hyperthermophiliques capables de vivsgya des températures d'environ 110°C, ont bien
été mise en évidence dans les sédiments des foadasmau niveau des évents hydrothermaux
(Jorgensen et al., 1992). Cependant, elles sermdthsentes ou du moins inactives dans les réservoirs
pétroliers.

La température minimum a laquelle la TSR peut i@iteée est variable d'un réservoir a un autre
et peut aussi I'étre au sein d'un méme réservrir [@ Smackover, Rooney, 1996, Machel, 1998a).
Machel, 1998a, insiste sur le fait qu'il n'est gasssible de choisir une température minimum
commune a tous les réservoirs car de nombreux uigctéinterviennent : composition des
hydrocarbures, distribution/accessibilité de I'aritg, présence de catalyseur, mouillabilité, \@eede
dissolution, de diffusion des réactifs. Il prop@sesi une gamme de températures minimales comprise
entre 100 et 140°C. Ainsi, dés que cette tempérast atteinte, et si toutes les conditions négessa
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décrites ci-dessus sont présentes, la TSR peuneacer. A des températures inférieures, la réaction
peut avoir lieu mais est trop lente pour étre Ves{iWorden et Smalley, 1996).

Exemple d’hétérogénéités endH

La notion de température minimale seuil de TSRaénér une rupture des concentrations ¢8 H
en fonction de la profondeur d’'un réservoir. Aipsur la formation Khuff (Abu Dhabi) (Worden et
al., 1996) située a des profondeurs comprises 2606 m et 6000 m, ce qui représente une gamme de
température actuelle de 100°C a 220°C, les corat@ons en HS sont tres faibles, voire négligeables
a des profondeurs inférieures a 4300 m (températd0°C), alors que ces teneurs peuvent atteindre
jusqu’'a 30 %, a des profondeurs supérieures (teatyrér> 140°C) (Figure 1.2). Cette tendance n’est
cependant pas observée dans tous les puits caraddacteurs sont a prendre en compte (Cf. 1.4.1).

Volume H2S (%)
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 J
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E Lo 25 g
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Volume anhydrite altérée (%)

Figure 1.2 : lllustration du degré d’altérationl@mhydrite lors de la TSR, et du taux d$ldans
le mélange gazeux en fonction de la profondeurp@sWorden et al., 1996.

1.3 Criteres géochimiques et pétrographiques

Au sein d’un réservoir, I'étude de la compositi@sdiuides, de I'isotopié™*C, §*'S des réactifs
et des produits de réactions, et I'étude pétrognaptdes minéraux altérés ou précipités, contribaen
caractériser les processus responsables de lapeéde I'HS.

1.3.1 Composition

Le ratio HS/CQ, observé dans les réservoirs ou la BSR ou la TSRos place, varie trés
largement d'un milieu & un autre. En fait, la valde ce ratio dépend d’'une part de la compositem d
hydrocarbures impliqués dans la TSR et d’autre, Be$ interactions eau-roche auxquelles ces gaz
participent, telles que la dissolution et précijpita de minéraux sulfurés, carbonatés, et sulfgtés
affectent leurs concentrations (Hutcheon et aB5)9
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Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine & distribution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

Afin d’assurer leur développement, les bactéridfatréductrices oxydent préférentiellement
les molécules les plus légéres (aromatique notarm)mea composition de fluides évolue ainsi au
cours de la BSR.

Comme nous l'avons expliqué dans la premiere paesehydrocarbures ne réagissent pas tous de
la méme facon lors de la TSR. La réaction préfégkatde certains hydrocarbures par rapport aux
autres va donc engendrer des changements compasiso Concernant les hydrocarbures lourds, la
TSR diminue le ratio hydrocarbures saturés/aromatigla densité API, et la teneur eps.Cet
augmente le ratio gaz/huile (Orr, 1974 ; Claypddiancini, 1989 ; Manzano et al., 1997 ; Zhang et
al., 2007). Au cours de la TSR et de la BSR, lasplgazeuse s’enrichit progressivement B &t en
CO,, et s'appauvrit en £ (Krouse et al., 1988).

1.3.2 Fractionnement isotopique

Au cours de la BSR, les liaisoff$-O des sulfates dissous (la dissolution des ssifaengendre
gu’'un faible fractionnement isotopique, + 2 %.) sqméférentiellement rompues par rapport aux
liaisons**S-0. Les sulfures ainsi produits sont généralemmppauvris ei*S de I'ordre de -20 %o & -40
%0 par rapport aux sulfates initiaux (Thodes, 19®olliger et al., 2001). L'isotopie du soufre des
espéces réduites au cours de la BSR dépend depisales sulfates initiaux, du type de bactérie
sulfato-réductrice impliquée, de leur vitesse deissance et de la quantité de sulfate dissous
disponible (Bruchert et al., 2001 ; Detmers et2001). Si la quantité de sulfates dissous dispemib
limite pas l'activité des bactéries sulfato-rédicets (systeme ouvert), un fractionnement maximum
sera observé. En revanche, lorsque I'apport emtgeglfest limité (systeme fermé), un fractionnement
isotopique est observé. Si le fractionnement isqtapde la BSR n’est pas trop important, les safur
produits pourraient alors avoir une compositiontdp@mue proche de celle des sulfates solides

(Thode, 1991) (Figure 1.3).
A
338

En systéme fermé
— &%8 des sulfates dissous
—— M8 de I'H,S

En systéme ouvert
— — 8%S des sulfates dissous
— 6MSde I'H,S

» lemps
t=0

Figure 1.3 : Evolution schématique des valeur$8 des sulfates réactifs et de J$4au cours
de la BSR (Thode, 1991).

Les résultats des travaux expérimentaux donneifitagtionnement isotopique du soufre pendant
la rupture de la liaison S-O lié a la TSR d’envii2h %. & 100°C, 15 %0 a 150°C et 10 %o a 200°C,
cette valeur continue de diminuer avec l'augmeotatie la température (Kiyosu et Krouse, 1990).
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Indépendant du type d’hydrocarbure réactif, le tftommement est lié au pH et au type d’especes
sulfatées dissoutes présentes dans lI'eau (Kiyd380Q)1 Bien que ce fractionnement isotopique est
observé dans quelques réservoirs (formation Nigkigiputi et al., 1996), ces valeurs sont rareneent
accord avec ce qui est mesuré dans les résentairateur dws®*S du sulfure d’hydrogéne, du soufre
élémentaire, et des métaux sulfurés associéspest prés la méme ou légerement plus faible que cell
des sulfates (formation Smackover : (Orr, 1977 ydéei et Moore, 1989), formation Khuff (Abu
Dhabi): (Worden et Smalley, 1996 ; Worden et aB7)9formation Dévonien et Mississippi, Alberta :
(Krouse, 1977)). La raison qui permet dexpliquet @pparent fractionnement nul est lié a la
disponibilité des sulfates dissous, comme ce géicéaexpliqué dans le cas de la BSR (Figure 1.3).
Puisque les réservoirs de gaz acides ont génénaleti®s quantités considérables d’anhydrite, la
vitesse de dissolution des sulfates semble doraiétfacteur limitant pour la TSR.

1.3.3 Peétrographie

Dans les systémes a BSR, les carbonates prodsifgduse communs sont la calcite et de fagon
marginale I'aragonite. Dans un contexte & TSRalaite est aussi le minéral carbonaté le plus formé
suivi par la dolomite. La précipitation de la ctdca principalement lieu en remplacement des nedule
d’anhydrite dissous. La texture des minéraux caatimest différente selon que les minéraux ont été
formés pendant la TSR ou la BSR. Ces divergenaesgitent ainsi de bien différencier les réactions.

Selon la minéralogie du réservoir dans lequel stgtfe la TSR ou la BSR, de nombreux sulfures
peuvent précipiter (Cf.1.3.1).

Le volume poreux créé ou détruit au cours de laigttoh des sulfates est faible au cours de la
BSR et reste trés controversé dans le cas de la TSRparait toutefois, que dans beaucoup de
réservoirs, la création de porosité lié a ce pEuesoit mineure voire négligeable.

La BSR et la TSR pourraient générer des quantiggsudolus ou moins importantes. Dans le cas
de la TSR, les quantités d’eau estimées sont @méables d'un réservoir & un autre (nulle : Nisku
(Machel et al.,, 1995a), ou alors suffisamment irtgode pour diluer les eaux de formation
Khuff (Worden et al., 1996)). Finalement, il a @@mis que la quantité d'eau libérée pendant la TSR
est probablement tres mince (Machel, 1998b).

1.4 Facteurs responsables de I'élimination du sulfure d'hydrogee

Les deux principaux mécanismes d’élimination de$Hsont la formation de minéraux sulfurés
(principalement la pyrite) et la dissolution du gns un aquifere actif (Orr, 1977).

1.4.1 Présence de cations métalliques

Dans un environnement diagénétique, la présencatis métalliques est un important facteur
d'élimination de I'5S. En effet, la solubilité des minéraux sulfuréasdBeau est extrémement faible
par rapport a celle des minéraux carbonatés. Alestontact des anions sulfures avec les métaux
dissous, provoque la précipitation de sulfures Higt@s presque instantanément dés que, et aussi
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Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine & distribution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

longtemps que les ions metalliques sont disponililescette facon, I'élimination de b8 au sein d'un
réservoir clastique, riche en cations métalliqustgres efficace.

Comme dans les milieux peu profonds le fer estodele métal le plus abondant, les minéraux
formés au cours de la BSR sont principalement ddares de fer. A l'inverse, les environnements
plus profonds, propice a la TSR, sont composéodees carbonatées ne contenant que tres peu de
fer. Ce métal, a pu d’autre part étre fixé antégment, pendant la BSR. Les sulfures formés, les pl
communs, sont dans ce cas, la galene (PbS), |&siphdZnS), et dans une moindre mesure, la pyrite
(FeS). Ces derniers sont des métaux typiques des déjgtsype 'Mississippi Valley' (MVT)
(Sangster, 1996).

Exemple d’hétérogénéités endH

Au sein de la formation Khuff & Abu Dhabi, Worden a&., 2000 ont constaté que le taux
d’altération de I'anhydrite dans certaines zontst &op élevé par rapport aux faibles concertrei
en HS observées (Figure 1.2). Ces zones sont en &a#ctérisées par une teneur abondante en illite
dont le fer présent a réagi avec 431pour former de la pyrite. Ainsi, I'élimination djaz dans les
régions riches en illite, modifie localement latdisition des concentrations en3d

Contrairement a ce qui est attendu, les teneursl &) au sein de certains réservoirs de la
formation Smackover, diminuent avec la profondemifaton plus ou moins importante. Wade et al.,
1989 ont suggéré que la création d’'un tel gradilentoncentration était lié a la présence des deux
formations qui I'entourent (Figure 1.4):

- la formation sus-jacente, imperméable (formatiogkBir) riche en anhydrite,
- la formation sous-jacente, clastique (formationpdet) riche en ions métalliques.

La présence des sulfates dissous, issus de lationmBlckner, et des hydrocarbures entraine
I'initiation de la TSR au sommet du réservoir. L3Hformé migre alors a travers I'ensemble de la
structure et, une fois arrivé en profondeur, aeaivde la formation Norphlet, est aussitdt consommeé
par la précipitation des sulfures de métal. L’atzord des ions métalliques au sein de cette formatio
permet I'élimination efficace de I33.

Biickner l % mol H,S

o

¢ Génération d'H,S »

Smackover l Z

Norphlet Précipitation de pyrite Y

Figure 1.4 : Schémas stratigraphique du Smack@veprées Wade et al., 1989.
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Dans leur étude, Wade et al., 1989 montrent queehisité des gradients de concentration gh H
au sein des réservoirs de la formation Smackouefioastion de la porosité-tortuosité et de la natur
de la phase présente (équations de transport), quesde la profondeur-température (la formation
d’H,S est plus importante a mesure que ces paramefgeseatent) (Figure 1.5). lls précisent d’autre
part, que la diffusion moléculaire n'est pas uncpssus suffisamment rapide pour étre responsable
des concentrations en,$ mesurées. lls supposent que la présence d’'uteéuent convectif induit
par le gradient géothermique aurait pu accélérardimnge des fluides.

0 Porosité 0 % mol HS 100
- 2 *
.
¢ o
*
Q o
o 1201 e
2 .
©
7 = . *
Z Z 8 . o
£ 140 > ®
e :’ *
160 ‘ ‘
-3 -2 -1 0
Log dC/dz
a) Y v b) 9

Figure 1.5 : a) Effet de la porosité sur le gratiges concentrations en,$i b) Evolution des
gradients de concentration epStalculés, dans les carbonates saturés en eantdagborosité est de
2 %, en fonction de la température. D’aprés Waas. £1989.

1.4.2 Lessivage de I'HS

L'hydrodynamisme peut jouer un réle important dasenination progressive de 123 car ce gaz
est beaucoup plus soluble que les hydrocarburesitees gaz (Selleck et al., 1952). }SHainsi
dissous dans l'aquiféere au niveau du contact gazesa ensuite évacué hors du gisement. La
dissolution préférentielle de I' 43 dans I'aquifére pourrait ainsi initier un gradieompositionnel.
C’est cette hypothése que nous étudierons en diétas ce travail.

Orr, 1977, suggérait qu’une fois sorti du résendit,S dissous pourrait au cours de sa migration
dans l'aquifere, rencontrer des zones riches easbesmétaux de transition et précipiter rapidement
en sulfures. Il évoquait aussi le fait que I'aqrefdors de sa remontée vers un point d’exutoesge
se trouver sur-saturé en$ldissous. En effet, une réduction considérablededitions de pression et
de température du milieu engendre une diminutiomadsolubilité de I'HS dans I'eau et ainsi, son
dégazage.

D’aprés nos recherches bibliographiques, il n'exigas de travaux concernant I'étude détaillée
des mécanismes du lessivage dgS'HMachel, 2001, expliquait en effet, que la vited®coulement
d'un aquifére a des profondeurs typiques d’'un kBef3-5 km), habituellement trés lente, limiterai
fortement I'élimination de I't$ par advection méme a I'échelle des temps géaiegiqCependant
I'étude d'un réservoir de gaz traversé par un eiictif, a révélé un gradient compositionnel avec
des teneurs en,8 maximales au sommet et des concentrations tieledaau niveau de I'interface
gaz-eau. C’est pourquoi, il a été décidé d’examipagntitativement et de faire le point sur les
processus qui gouvernent l'efficacité du lessivégmubilité des gaz, transport gazeux et aqueux,
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Chapitre 1. Facteurs responsables de l'origine & distribution du sulfure d'hydrogéne dans wemnéoir

géologie-géométrie du réservoir). En fait, notredétrejoint celle de Wade et al., 1989 qui ont chér

a déterminer les parametres les plus influentdasoréation d’un gradient de concentration ef$.H
Dans notre étude cependant, I'accent sera mistsidrodynamisme et non sur les interactions entre
I'H,S dissous et la roche encaissante.
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Chapitre 2. Principes et équations des interactions
eau-gaz en milieu poreux

L’objectif de ce chapitre est de rappeler les ppes et équations des interactions diphasiques
(eau-gaz) qui permettent de décrire le lessivagdid® par un aquifére actif au sein d'un réservoir de
gaz. Nous présenterons ainsi dans un premier tdegppropriétés du milieu poreux et des fluides qui
contrblent la distribution et la circulation desaghs dans un gisement puis, nous verrons quels
parametres interviennent dans le transport descesmrjueuses et gazeuses. Nous parlerons ensuite
des améliorations qui ont été apportées au coutsrdps aux équations d'état afin de caractériser le
plus finement possible le comportement des phastegxposerons enfin les méthodes de calcul
d’équilibres thermodynamiques qui permettent dermddéiner la solubilité d’'un mélange gazeux dans
I'eau. Pour finir ce chapitre, nous présenterontodgciel diphasique Hytec que nous avons utilisé
pour simuler le processus étudié.

2.1 Caractérisation d’'un milieu poreux

Les roches réservoirs, limitées a leur toit par Hesrieres imperméables, sont des roches
suffisamment poreuses et perméables pour queuiekedl puissent y circuler et s’y accumuler. Elles
sont constituées d’une matrice solide et d’'un va@yrareux occupé par différents fluides (huile, gz
eau). Dans ce manuscrit, par souci de simpliciésravons décidé de négliger les faibles quantités
d’hydrocarbures lourds qui peuvent étre présenas din réservoir de gaz. Le volume poreux est
donc uniguement constitué d’eau et de gaz (Figure 2

Grain — .
Eau

Porosité —F

Gaz

Figure 2.1 : Représentation schématique d’'un mpieeux diphasique.
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Chapitre 2. Principes et équations des interactansgaz en milieu poreux

2.1.1 Principes hydrostatiques

La porosité totalgest definie comme le rapport du volume des pdigss sur le volume total
Vtotal-

» = Vpores/ Vtotal 2-1

Nous verrons plus tard (Cf.2.2.4) que la porositiale d’'une roche n'est pas un parametre
suffisant pour décrire le transport des fluides.

La saturation permet de définir le voluigoccupé par chacune des deux phasgsz, eau) au
sein du volume de pores. Puisque ces fluides ssnséuls présents au sein du milieu poreux, la
somme de leur saturation est égale a 1.

S< = Vk/vpores 2-2

A I'équilibre hydrostatique, la distribution de #& et du gaz au sein d’un milieu poreux est régie
par les phénomenes capillaires.

La mouillabilité, définie comme la tendance relatiVune phase a s’étaler sur une surface solide
en présence d’'une autre phase immiscible, esaliggforces d'attraction et de répulsion molécutaire
qui s’exercent entre les fluides et la surface naileé Dans un milieu poreux, la mouillabilité joue
réle important sur la distribution des différentsides ainsi que sur leurs écoulements. Le fluide
mouillant se concentre en effet, préférentiellendarts les pores les plus fins et proche des sw@rface
minérales.

Au sein d'une méme phase, les molécules sorgedtians toutes les directions par les molécules
voisines grace aux forces intermoléculaires. Atdliface de deux fluides immiscibles, la nature
différente des interactions moléculaires engendredéséquilibre. En effet, la résultante des forces
s'exercant sur les molécules de la surface egfedinvers l'intérieur de la phase mouillante. L'@ieer
nécessaire pour maintenir en contact les deuxdtuichmiscibles est appelée tension interfaciale.

Dans un milieu poreux, sous un équilibre statiqaepression capillaire est définie comme la
différence de pression existant a l'interface didé non mouillant et du fluide mouillant.

PC = Pgaz - Peau 2-3

Si on considere I'exemple d'un tube capillairgrisssion capillaire existant entre les deux phases
est décrite par I'équation de Young-Laplace. Cétaation relie la pression capillaire au rayauu
tube capillaire, a I'anglé de contact entre le fluide mouillant et le tubtea éa tension interfaciale
qui existe entre les deux phases (Figure 2.2).

P = 2 o coY) 2.4

¢ r
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Figure 2.2 : Représentation de la pression cagglid@ns un tube capillaire (gauche). Evolution de
la pression capillaire en fonction de la satura@neau, exemple de détermination expérimentale
(droite).

La pression capillaire peut aussi s'écrire en fionmctle la différence de densité des deux fluides et
de la hauteur de remontée du fluide mouillant dansbe capillaire.

R = 20pgh 25

La courbe de pression capillaire d'un échantillst déterminée expérimentalement par le
déplacement d’'un fluide mouillant par un fluide nmouillant (drainage). Deux couples de fluides
peuvent étre utilisés : Mercure-air (méthode de@)rou gaz-saumure (méthode classique par pallier
de pression ou méthode dynamique).

L’expérience consiste a appliquer une pressionssanite au fluide non mouillant pour qu'il
déplace le fluide mouillant. La quantité de fluiebepulsé est alors mesurée en fonction de la pressio
capillaire appliquée. Ce processus est réaliséujaste que la saturation résiduelle en &usoit
atteinte. La procédure inverse (imbibition) estuitesréalisée, en diminuant la pression capillaire
jusqu’a atteindre la saturation résiduelle du #uitbn mouillant. Comme la mouillabilité du gaz est
beaucoup plus faible que celle de 'eau, la sabmatsiduelle du gaz est parfois considérée comme
nulle. La courbe d’évolution de la pression cap#ldors de I'imbibition n'est pas similaire & estlu

drainage (Figure 4.2). On parle d’hystérésis dedassion capillaire.

Avant d'étre un réservoir, la roche encaissantiiistiement saturée en eau dont une importante
quantité est par la suite chassée par I'arrivéehgldsocarbures gazeux. A linterface, la distribati
des fluides est alors contrdlée par les propriéggsllaires du milieu poreux (Figure 2.3). Au dessu
du niveau de la surface libre de l'aquifere, I'eauretrouve a une pression inférieure de celleadu g
Pour compenser cette différence de pression, laephgueuse s'éléve alors a travers les péres.
dessus de la frange capillaire, dont la hauteuplestou moins importante selon la nature des dkiid
et la taille des pores, une saturation en eauuétidest piégée entre les pores les plus fing gtenit
étre déplacée.
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Chapitre 2. Principes et équations des interactansgaz en milieu poreux

A
Z
Swr . .
Zone riche en gaz
Zone de transition
——————————————————— Conact
Aquifere &
- |
0 Saturation en eau 100 %

Figure 2.3 : Exemple de distribution des fluidasglun réservoir.

Une fois que la forme des courbes de pressionlaapilen fonction de la saturation est obtenue
expérimentalement en laboratoire, ces donnéesrentrées sous forme de tableau dans les logiciels
de simulation réservoir. Dans le cas ou ces talidegaleurs ne sont pas connues, il est possible de
représenter les courbes de pression capillaireeghéde nombreux modéles. Les lois empiriques les
plus utilisées sont la loi de Brooks et Corey (19&t la loi de van Genuchten (1980). Ici, nous
présentons le modéle de van Genuchten :

Au lieu d'utiliser la saturation du liquide, ce nmide utilise la saturation effective en eau
(intervalle de saturation du fluide a lintérieuugliel I'eau est capable de circuler) définie par
I'équation suivante :

S = SN B %vr
e
SNm_ SN[
ou S, représente la saturation en eau irréductiblg,gtla saturation maximale en eau. La saturation
effective représente lintervalle de saturation ftlide dans lequel I'eau circule. La loi de van
Genuchten relie la saturation effective en eaa etréssion capillaire grace aux paramétres emeisiqu

m, n (déterminant I'importance du pendadgla courbe des pressions capillairesy, @éterminant la
hauteur du plateau).

2-6

S, = [1+(ch>¢)“]'m 2-7
Véb m = 1—&
n
La pression capillaire s’écrit :
1 -1m 1-m
P = ;[(se) —1} 2-8

2.1.2 Principes hydrodynamiques

Les expériences menées par Darcy (1856) et présemténs son traité sur ‘Les fontaines
publiques de la ville de Dijon’ ont permis de metem évidence la relation entre le débit d’€au
circulant a travers une colonne de sable homogeleegeadient de charge hydraulique :
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Ah
Q = KA— 2-9
L
ou A représente la section d’écoulemeftt,la différence de charge hydraulique sur une longue
La conductivité hydrauliqu&, ou perméabilité des hydrogéologues, traduit lpac#é du milieu
poreux a laisser circuler ce fluide.

K = k29 2-10
u

Ce parameétre dépend des caractéristigues du fugmsité dynamique du fluidg, et masse
volumiquep), et du milieu poreux (permeéabilité absok)eLa perméabilité absolue, ou perméabilité
intrinseque, représente la capacité d’'une matocbause a laisser s’écouler les fluides a trawess |
pores. Cette propriété macroscopique, indépendinikz nature du fluide présent, ne dépend que de la
roche (structure et distribution des pores). Lan@abilité peut s’exprimer en Darcy ou erf m
(1 Darcy = 10° m?). Dans un réservoir, les perméabilités peuvere &ts variables et varier de
0,1 mD a plus de 10 D. La perméabilité est géngrate anisotrope car elle dépend de la stratifinatio
des roches réservoirs. La perméabilité horizontzdeallele aux strates, est ainsi de 1 a 10 fais pl

importante que la perméabilité verticale qui edlgt, perpendiculaire aux strates (Cossé, 1988).
La vitesse de Darcy d'un fluide a travers le milpreux peut ainsi s'écrire :

U = z(ﬁp-pgﬁdz) 2-11
La circulation de deux fluides immiscibles au se€undméme volume poreux réduit la mobilité

de chacune des phases. La perméabilité relativeedphaser, exprime ainsi I'aptitude de celle-ci a

s’écouler a travers la roche en présence d'une alse. Elle dépend principalement de la natwse de

deux fluides ainsi que de leur saturation dansilieun(Figure 2.4). Tout comme la pression capitiair

la perméabilité relative des phases est différsalen le drainage ou I'imbibition du milieu poreux.

__ kkr, —— —

U, = TW(grangv-pr grad2 2-12

. kkr, —— -

U, = P (grad R-ry9 grada 2-13
9

Les perméabilités relatives des phases au sein ddhantillon sont déterminées
expérimentalement par la méthode 'Unsteady staéthode de déplacement d'un fluide par un autre,
soit par la méthode 'Steady state', méthode statiguresures. Les points expérimentaux peuvent étre
décrits par une loi empirique, par exemple le medid van Genuchten (1980) intégré au modele
analytigue de Mualem (1976), qui permet d’obteess dourbes de perméabilité relative en fonction de
la saturation effective en eau :

@, = J&|1-(1- g’m)mr 2-14
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Figure 2.4 : Exemple de courbe de perméabilité velalie 'eau et du gaz en fonction de leur
saturation.

L'écoulement de deux fluides immiscibles au seumdhilieu poreux est défini par la loi de
conservation et la loi de Darcy. La loi de conseovastipule que la masse doit étre conservée dans
tout le domaine étudié. Cela revient finalemenira, djue pour un volume considéré, la somme des
actions ci-dessous est égale a zéro :

- flux de masse entrant et sortant & travers laseida volume étudié ;

- source (positive ou négative) de fluiglau sein du systeme ;

- variation de 'emmagasinement de la masse liééwlution de la masse volumique
du fluide, de la porosité et de la saturation.

o 9
—dvoUc+a = —(enS) 2-15

En assemblant la loi de conservation et la loi decypaon obtient alors la diffusivité de chacun
des fluides par unité de volume élémentaire gracgyateme d’équations suivant :

0
+a(¢,®v 9

/
div(,oW ki, ( gradR - p, g grad #j
U

W

J diV(pg kﬂ (grade - 2, gﬁdﬂ*;(m 9
<]

La résolution de ce systéme de cinq équations séeda détermination de cing inconnues : les
masses volumiqugs et saturation§, de chacune des phases ainsi que la pressionaiap®.). En
sachant qugy = f(Py), S = f(Po), krk = f(S), wux = f(Py)-
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2.2 Transport aqueux et gazeux

La migration des espéces au sein des deux phasedges par trois principaux mécanismes :
I'advection, la diffusion moléculaire et la dispers

2.2.1 Advection

L’'advection ou convection, est I'entrainement dsgéees présentes dans une phase causée par
I'écoulement de cette derniére. Pour chacune daseshl'équation de transport advectif est définie
par :

Systéme aqueux : J = C U 2-16

\]adv,w W ~w
Systéme gazeux:  Jawg = M, P yU; 2-17

ou C représente la concentration du gadissous dans I'eay; est la fraction molaire d’une espéce
de la phase gazeuse &f; la masse molaire de cette espéce gazeuse. Dartsate gazeuse, la
concentration d'un gaz dans le milieu poreux efhiépar sa pression partiellB;E P. y,).

2.2.2 Diffusion

Liée a [Iagitation moléculaire, la diffusion moléaine est un processus qui a lieu
indépendamment de la vitesse d'écoulement du fllideprésence d'un gradient de concentration
entraine la migration des composés de la zonesocoecentrations sont élevées vers la zone ou elles
sont plus faibles. Le coefficient de diffusion nmiéire effectifDg* tient compte du ralentissement
des molécules lié a la matrice rocheuse, par exettgldlongement du trajet du a la présence de la
surface solide.

Systéme aqueux : Jarw = -D.,.gradC, 2-18

Systéme gazeux : Jarg = - D;g M;F,.grad y 2-19

2.2.3 Dispersion cinématique

Les variations spatiales de la vitesse, causéelepdnetérogénéités micro et macroscopiques des
propriétés pétrophysiques d’'un milieu poreux, pouent la dispersion des espéces au cours du
temps. En effet, au sein de I'aquifére, les gagalis ne sont pas tous transportés a la méme viesse
dans la méme direction. Les trois principaux pateeséresponsables de cette dispersion sont la taill
des pores (les fluides circulent plus facilemensdoe les pores sont grands), la tortuosité (coname |
trajectoire des molécules d’eau n’est pas linéaieetaines molécules emprunteront des chemins plus
longs que d’autres), et la friction du fluide aves parois de la roche (les molécules qui se déptac
proximité des parois des pores subissent plusictéofr que celles qui se situent au centre desspore
elles sont donc moins rapides que les autres).
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Systéme aqueux : Japw = -D,.gradG, 2-20

Systeme gazeux:  Jaspg = -D,M,P,.grady 2-21

avecD’ tenseur de dispersion, dont les directions pradegpsont liées a I'écoulement. On définit ainsi
D, coefficients de dispersion longitudinale (dansséms de I'écoulement), &; coefficients de
dispersion transversal (dans les deux directiotisogonales a la vitesse). Ces deux parametres sont
fonctions de la vitesse du fluide et des propridiésilieu poreux.

o, = 0]
0. = o]

Le rapport du coefficient de dispersivité longinale o, sur le coefficient de dispersivité
transversale contrdle la forme du panache : plus le rapporfaibte, plus le panache est évasé.

Les coefficients de dispersion et diffusion moléa effectif peuvent étre rassemblés dans un
méme terme D, coefficient de dispersion hydrodyiaej en posant :

D = D+D,

2.2.4 Equation générale du transport

L’accumulation de masse d’'une espéce au coursndpstest fonction de la saturation de chacune
des phases mobiles au sein du milieu poreux. Géreifcie pour cela deux notions de porosité :

- Notion géométrique, dans laquelle on distinguedeogité fermée (résiduelle) dans le cas de
pores isolés, non connectés, de la porosité litiie) dans le cas de pores reliés entre eux,

- Notion hydrodynamique, dans laquelle on distingu@drosité de drainage qui correspond au
volume d’eau s’écoulant de fagon gravitaire a trene milieu poreux, de la porosité cinématique qui
représente le volume d’eau circulant librementaadrs les pores. Cette porosité peut étre limigde p
le volume d’eau liée ou adsorbée a la surface d@aggsolides par les forces d'attraction molécalai
ainsi que par l'existence de pores non connectésnoaul-de-sac. La porosité cinématique permet
ainsi de faire la distinction entre le volume d’emobile et immobile.

Tous les processus de transport décrits précédenpeentnt étre rassemblés dans une méme
équation, en reliant la divergence des flux a iewualation de masse :

. 0 - —
Systéme aqueux : w = div( D.grad G, - G, uN) 2-22
olgS, M y P - -
Systéme gazeux : (qo gdtl Y g) = div(DMi P.grady - M Py LJ) 2-23
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2.3 Propriétés thermodynamiques

La description des équilibres entre les phases dpjiel a des équations d’état, outils de
thermodynamique robustes, capables d'obtenir umetsentation fidéle des propriétés volumétriques
des constituants et des propriétés dérivées mliedes fugacités (critéres d’équilibres).

2.3.1 Equations d'état

Une équation d’état permet de représenter le caimpent volumétrique d’'un fluide en fonction
des conditions de pressiéret de température du milieu étudié :

f(P,T,) = O 2-24

avecyv, volume molaire.
Les premiéres recherches expérimentales concelmaomportement des gaz en fonction de la
température et de la pression conduisirent atiéerde la loi des gaz parfaits :

Pv = RT 2-25

avecR, constante universelle des gaz.

Dans la loi des gaz parfaits, les molécules de gphg¢res rigides de petites tailles, sont
considérées suffisamment éloignées les unes dessaptur ne pas interagir entre elles. C'est
pourquoi, cette équation ne peut s’appliquer q&s whilieux ou la pression est proche de la pression
atmosphérique et a des températures modéréesl@etse ainsi utilisée principalement pour résoudre
des probléemes environnementaux dans des conditlensurface. En revanche, la description du
comportement des fluides dans un réservoir dergdizu ou les conditions de pression et température
sont élevées, nécessite I'utilisation d’'une équmtiétat capable de tenir compte des interactions
moléculaires.

L'équation d'état développée par le physicien hulkis van der Waals (1873) est la premiére
équation capable de décrire qualitativement lepnp¥tés volumétriques d'un fluide réel. En effet,
I'auteur introduit la notion d’interactions moléatres a la loi des gaz parfaits en corrigeant lanie
réel disponible pour les molécules et en ajoutarteume d’attraction moléculaire.

- Répulsion intermoléculaire : pour intégrer laiootde répulsion dans I'équation d’état, il faut
tenir compte de la distance entre les dipdles dtésye. Le volume disponible réel occupé par les
molécules est en effet plus faible que le volumiltoar il faut lui enlever le covolumbe qui
représente le volume minimal incompressible occpipgsiquement par une molécule, seib. Le
covolume est propre a chaque molécule et est appativement égal & = 4 Vioecue Na
(Na: nombre d’Avogadro).

- Attraction intermoléculaire : la pression intemeercée par un fluide dans un systéme fermé est
liée aux vitesses de collisions des molécules eolatrparoi. Comme la vitesse de collision d'une
molécule contre la paroi est modifiée par I'atti@ttqu’exercent les molécules entre elles, tenir
compte de lattraction intermoléculaire au sein ghstéme entraine alors une diminution de la
pression. Van der Waals introduit le terme d’attcacmoléculairea/v.
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Chapitre 2. Principes et équations des interactansgaz en milieu poreux

L'éguation d'état de Van der Waals s’écrit alordadfacon suivante :

P =P P

répulsion attraction

RT a
-= 2-26

v-b v

Pour améliorer l'estimation des propriétés volumées, plusieurs modifications ont été
apportées a cette équation. Parmi les nombreusesi@és cubiques qui en découlent, I'équationtd'éta

de Peng et Robinson (1976) est I'une des plus coneat utilisée par I'industrie pétroliere :
RT ao(T)
P = 2-27

v-b v(v+ B+ b(v D

Ou la fonctiona est définie de la fagon suivante

«(m = (1+m(1-yT))°

; o T
Avec T, température redune’l?r = T_
C

La fonctionm dépend uniquement de la molécule étudiée.

P =

m = 0,37464 +1,54226» -0, 26997
—_ sat
w = IOg1o (Pr )Trzoj

Les valeurs des paramétres attractifs et du cowlgont déterminées grace aux relations
suivantes :

RZTZ
a = 045724 =
o = oomtl

Cc

Les hypothéses physiques de I'équation d'état dg €eRobinson reproduisent assez fidélement
les propriétés volumétriques des molécules simplear les autres, les densités doivent étre casigé
avec une méthode de translation de volume.

L'égquation de Peng-Robinson présentée ci-dessiss waable que pour I'étude d’'un corps pur.
Dans un mélange, les interactions mutuelles eas@lifférentes molécules varient selon la natuse de
espéces présentes. Des régles de mélange pernatteintpar le biais de coefficients d'interaction
binaire k;j, de tenir compte des différentes interactions eetéss espéces. Pour deux molécules
similaires (méme famille chimique ou nombres d'aésmde carbones proches), le coefficient
d’interaction binaire est proche de zéro. A l'irserpour deux corps distincts, ce parametre dat ét
calé en fonction des données expérimentales.
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2.3.2 Equilibre thermodynamique

Dans un systeme ouvert, pour une phHadennée, & constituants, I'enthalpie libre de Gibs
est minimale a I'équilibre thermodynamique. Cetjaation s’écrit :

dg* = —Sde+\)‘dP+i,uik gh = 0

Ou Sest I'entropie du systéme,le nombre de moles du constituantieton potentiel chimique.
Cette équation implique I'égalité des potentielsniues du constituantdans la phase liquide et
la vapeur.

w(TPi) = w(T.P1})
Par définition, le potentiel chimique d'un compagsZeux s'écrit :

dy = RTdin f

Ou f est la fugacité d’'un composé et permet de teninpte des écarts de comportement en
pression entre un fluide réel et un gaz parfait.é&art est corrigé par le coefficient de fugadité

t(T.Pz) = zRp

La fugacité traduit la tendance d'une espéce a Muiphase dans laquelle elle se trouve.
L'équilibre liquide-vapeur est donc atteint lorsdaefugacité d’'un constituant est la méme dans les
deux phases.

f(r.px) = f(T.RY)

Ou x; ety; représentent la fraction molaire du constituaptésent respectivement dans la phase
aqueuse et dans la phase gazeuse

Calcul des équilibres thermodynamique : gaz/saumure
La modélisation des équilibres entre les phaset &ieel appréhendée de deux maniéres, soit par

une approche dissymétrique dite, soit par une approche symétrique dited.

L'approche symétrique consiste a utiliser une méqeation d'état pour calculer les coefficients
de fugacité de la phase gazeuse et de la phasesaque

x.Pol(RTx) = y. RO (RTY
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Chapitre 2. Principes et équations des interactansgaz en milieu poreux

Il existe plusieurs méthodes pour calculer lesldmmes de phases. Une premiére méthode appelée
calcul du point de bulle consiste a déterminer,rpou mélange liquide de composition connue, la
température ou pression d'apparition de la prentiéitke de vapeur ainsi que la composition de cette
nouvelle phase. La méthode du calcul du point déea@st le processus inverse. La derniéere méthode
est le calcul du flash isotherme (Michelsen, 1982qui permet de calculer pour une température, une
pression et un mélange a plusieurs constituantaédgia composition des phases liquide et vapeur a
I'équilibre thermodynamique. Par extension, celflast utilisé afin d’établir la solubilité des gdans
une phase liquide, dans notre cas, I'eau.

Calcul de » Gaz : yi
Dumtiesd . | pegintie
T Pz équi .
thermodynamique » Liquide : x;

La méthode couramment utilisée dans I'industrieghére est la méthode de Soreide et Whitson
(1992) qui est une modification de I'’équation diéta Peng Robinson (1980) permettant de prédire la
solubilité des hydrocarbures dans une saumurenyersement) dans des conditions de pression et
température élevées et de tenir compte des eftesalthité de la phase aqueuse. Les auteurs ont pou
cela modifié la fonctiom et proposé deux jeux de coefficients d’interacbamairek 4.0 pour chacune
des phases (agueuse et gazeuse).

Avec l'approche dissymétrique, la phase gazeusdéesite par une équation d'état et la phase
aqueuse par un modeéle de coefficient d’activitéeigsa la loi de Henry. L’équilibre s’écrit alors :

x.H.(PT.x) = y.Pe'(RTY

Avec :
- H;, la constante de Henry : Cette constante estidgfiar le rapport de la fugacité d’'un soluté
sur sa concentration molaire dans un solvant aailunfinie.

|
H,. = Ilim (f'J
: 50 x

Il existe plusieurs méthodes de calcul qui permettde tenir compte de I'évolution de la
constante de Henry en fonction de la températuarv@gy, 1996) ou de la pression (Krichevsky et
Kasarnovsky, 1935).

- 7, le coefficient d’activité en phase aqueuse : oeffecient permet de rendre compte du
caractére non idéal d'un mélange. En effet, lesramtions électrostatiques entre différents congposé
modifient leur réactivité. Ainsi, la concentratiafune espéce doit étre corrigée par un coefficient
d’activité. De nombreux modeéles de coefficients théte€ ont été développés sur la base du modéle
de Debye-Huckel (1923), tels que le modeéle de Guiggjen (1955) et le modele B-dot (Helgeson,
1969).

28



2.4 Présentation du logiciel Hytec

Pour étudier le lessivage de i$ipar un aquifére actif, nous avons réalisé deslatioos a I'aide
du logiciel diphasique Hytec (van der Lee et @02 Corvisier et al., 2012). Ce dernier est unecod
d'écoulement aqueux/transport diphasique/chimield@pé a Mines ParisTech.

2.4.1 Formulations mathématiques

Le logiciel Hytec permet de calculer des écoulemeadueux stationnaires et transitoires en
milieux saturés ou non. Puisque I'écoulement dijgjues est actuellement en développement, nous
utiliserons dans cette étude une formulation réduitquation de I'écoulement en milieu non saturé

96 2-28

div(K(6) gradh) =

Cette équation suppose une distribution constantaiforme des pressions des gaz, qui sont donc
éliminées des inconnues du probleme. D’autre patte équation, suffisante en premiére analyse,
présente cependant certaines limitations pour simigs phénoménes secondaires susceptibles d’étre
initiés au cours du lessivage de 4%] tels que la remontée de I'aquifére ou I'écoulenaenla phase
gazeuse. Nous présenterons plus en détail ces imdesndans le dernier chapitre.

La résolution de I'équation d’écoulement (sur l&lité du domaine) repose sur la détermination
de la conductivité hydraulique et de la charge d@pendent toutes deux de la teneur en eau.
L’écoulement stationnaire est obtenu en résolvast équations d’écoulement transitoire jusqu’a
atteindre I'équilibre hydrodynamique. Lorsque que dernier est atteint, le début des calculs de
transport et équilibre eau/gaz peut alors commencer

Ecoulement transitoire

jusqu'a I'équilibre hydrodynamique Ecoulement stationnaire
t— -
t=0
Début de la simulation

Dans le but de faciliter la résolution de ces dalcdians les conditions initiales nous donnons des
teneurs en eau au sein de l'aquifére et du réseégiles aux valeurs recherchées. La charge est
ensuite déterminée a l'aide d’un modéle empiriguarge/teneur en eau. D’autre part, puisque dans
notre étude, nous négligeons I'écoulement aquewsesudu réservoir, nous supprimons les flux d’eau
en imposant une conductivité hydrauliqgue nulle deetse zone. Cela permet d'atteindre I'équilibre
hydrostatique plus rapidement. Au sein de I'aquifémerésolution s’effectue normalement avec des
parameétresK) physiques.

Dans le réservoir, les phases aqueuse et gazewmseinsmobiles, le transport des especes

présentes est réalisé uniquement par diffusion cotdée (Cf. 2.2.2).
Dans l'aquifére, le transport des gaz dissous Heas est advectif et diffusif (Cf. 2.2.4).
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Chapitre 2. Principes et équations des interactansgaz en milieu poreux

K=0m/s S.., =0,05 »

h i h S =
imposé K =107 m/s imposé W
0 - 0 ol — 0

X 0,05 [ INE

Figure 2.5 : Présentation des conditions aux lisnftgguche). Distribution des teneurs en eau sur
un profil vertical (milieu) et de la pression aunsd’une structure (droite) modélisée avec le lmdic
Hytec.

Afin de modéliser les équilibres de phases, leciejHytec utilise I'approche dissymétrique, dans
laguelle les especes en phase aqueuse sont dgm@itasn modéle de coefficient d'activité et les
especes en phase gazeuse par la loi des gaz patiain’est qu'approximative, mais suffisante au
moins pour suivre les tendances autour du poitiaini

L’équilibre thermodynamique entre les deux phasgsdécrit selon une loi dérivée de la loi de
Henry. Avec la loi des gaz parfait, la fugacitéghz est égale a la pression partielle de celui-ci.

Hi = _i= _i 2-29

Dans le logiciel Hytec, la valeur de la constanteHenry de chaque gaz doit étre spécifiée par
I'utilisateur. Nous devons ainsi acquérir les damée solubilité des gaz du mélange étudié, via la
littérature (données expérimentales) ou un modeBiodynamique validé sur des mesures.

2.4.2 Couplage

Le logiciel Hytec réalise le couplage entre le mMedR2D2 qui traite le transport diphasique et
I'écoulement aqueux en milieux poreux, et le modGIHESS qui contrble I'état d'équilibre
thermodynamique entre les phases aqueuses, gaztusisérales. L'écoulement de I'eau est tout
d’abord déterminé. Le couplage transport/chimie esgtuite réalisé par la méthode de séparation
d’opérateur qui consiste a résoudre de manierativéra chaque pas de temps, le transport aqueux et
gazeux puis, la chimie a partir des résultats alstgyour le transport (Figure 2.6). Une fois que le
systéme atteint la convergence numérique, les raigasr nécessaires sont effectuées et le code pass
au pas de temps suivant.
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) Ecoulement_menophasique
(aqueux)

v

Transport phase aqueuse |

Transport phase gazeuse |«

Chimie
Interactions gaz/eau/roche

v

Mise & jour
Porosité/coefticients de diffusion

Y Y

— y Convergence

pas de temps Mise & jour
Pression/perméabilité/volumes

Figure 2.6 : Organisation du couplage du transpattif diphasique opéré dans le logiciel Hytec.
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Chapitre 3. Etude comparative entre un modéle
numerique étalon et le modele Hytec

Avant d’aborder en détail la description des sirtioies et de leurs résultats, nous devons nous
assurer que la solution numérigue Hytec représamteatement, tant d’un point de vue qualitatif que
quantitatif, le lessivage des gaz par un aquifetié. &lous présentons ainsi dans ce chapitre comment
a partir du formalisme spécifigue d’'une solutioralgtique particulieére, nous avons validé notre
modeéle Hytec.

Dans la bibliographie, nous avons repéré deux isolsitanalytiques développées dans le but de
décrire I'évacuation d’un gaz par un aquifére adtifis le cadre d'un site de stockage souterrain de
méthane (Mizyakin, 2010), et d’'un réservoir ricieHS (Panfilov, 2009). Ces solutions ne sont pas
totalement pertinentes pour notre probléme du daitcertaines hypothéses de base. Nous nous
sommes donc basés sur la formulation mathématiqyeahléme de Panfilov, pour créer un modeéle
numeérique que nous avons ensuite utilisé pour coenpes résultats obtenus avec ceux d’Hytec. Bien
que la validation repose in fine sur une résolutiomérique elle-aussi, le fait que le formalisme du
probléme soit bien différent donne malgré toutadpdissance a cette validation.

3.1 Formalisation et formulation mathématique du probleme

Nous présentons ici, la formulation du problemdoétaainsi que les équations qui régissent le
processus de lessivage du gaz présent dans lgaiser

3.1.1 Hypothéses de départ

Nous considérons un réservoir 2D d’extension limiténs lequel une zone riche en gaz est en
contact avec un aquifére actif (Figure 3.1).

La formalisation du modéle repose sur les hypothdsalépart suivantes :

- le contact aquifére-gaz est immobile et horizontal ;

- les propriétés thermodynamiques et cinétiques sordtantes ;
I’écoulement convectif du gaz est nul ;
la vitesse d'écoulement de I'eau dans l'aquifdreé@izontale et constante ;
transport diffusif des espéces aqueuses et gazguses
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Chapitre 3. Etude comparative entre un modéle niguéétalon et le modéle Hytec

- I'équilibre thermodynamique entre les deux phaadinterface, est décrit par une équation
dérivée de la loi de Henry ;

- un seul gaz est soluble dans I'eau (dans le résemwo seul gaz est réactif, l'autre gaz
majoritaire est inerte, il sera ignoré dans laesdd I'étude).

Z(mA

1

Gaz

Figure 3.1 : Schéma du réservoir pour le modeéle.

3.1.2 Transport agueux et gazeux

La porosité de 1 est saturée uniformément en gaeiaudu réservoir. Ces hypothéses permettent
ainsi d’écrire I'équation du transport diffusif gax de la fagcon suivante :

aC, 9°C, _ 0°C,
9 = +D
ot 9 ox? 9 07

L'aquifére a une porosité de 1 et est saturé en leauacuation des gaz dissous dans I'eau de

I'aquifére est assuré par le transport advectilifgasif :
2 2
oC, _ Dwa C;W +DW6 C;W U 0C,
ot 0X 0z 0X

Avec Cq et C,, respectivement les concentrations du gaz réactif/m de gaz) et du gaz lixivié
dans l'eau de laquifere (molfind’eau), Dy et D, respectivement les coefficients de diffusion
moléculaire en phase gazeuse et aqueuds)(ratU la vitesse convective de I'eau (m/s) en supposant
gue cette vitesse est homogéne dans I'aquifére.

3-1

3-2

3.1.3 Equilibre de phase a l'interface

A linterface, I'équilibre thermodynamique entresl@hases aqueuse et gazeuse est décrit par
I'équation suivante :

N
I
O

3-3

«Q *
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Avec J, constante d’équilibre thermodynamiqu®, = Cy(z=0"), concentration du gaz réactif a
l'interface (mol/m de gaz) efC, = C,(z=0), concentration du gaz dissous dans I'eau a ffate
(mol/m® d’eau) (Figure 3.2).

g\

CQ
I~ | + | + | + | + "
Cq Gaz
*
+ |+ |+ 4‘-// Caw
. s X x Interface

Eau

<]

|+

~ |+ |+ [+ + ]|+ |+ | +]|+]+|+]|+]|+]|+]|+
1

I

I I I 1 I I I I 1 I 1 1 1 I I

Figure 3.2 : Schémas explicatif concernant I'égrélithermodynamique entre les phases gazeuse
et aqueuse.

L’eégalité des flux,* etFg* au niveau de l'interface est décrit de la fagcdmamnte :

* oc| .. _ _ac
Fw = —DW 7 = Fg = —Dg azg 3-4

X,z=0" x,z=0"

3.1.4 Méthodes numériques

Dans le modéle numérique qui a été développé & paria solution analytique de Panfilov, la
résolution du systeme d’équations aux dérivéesaiad est réalisée par la méthode des volumes. fini
Le domaine étudié, découpé en plusieurs mailleesaruniformes, comprend un domaine interne,
l'interface gaz/eau et les frontieres. La discedi dans le temps du systeme d’équations estbasé
sur le schéma implicite.

Nous présentons ici, la résolution des équationgliffesion de la phase gazeuse au sein du
réservoir. Pour toutdu domaine :

e jjgagtg" do = [ div(D, gradG;) do 35

X = LQ D, gradC,; n ds 3-6

Selon la nature de la cellule voisine, le gradidentoncentratio,; S’éctit :
t+dt _ ~t+dt
(co - )

||IJ ” , dans le cas des cellules du réservoir ;

grad Cg i =
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grad G, =0 , dans le cas des cellules frontiéres ;

(Ct+qt _ Ct+_dt)
grad C,;, = ~>——"/1  dansle cas des cellules sus-jacente a l'interjaz-eau.

dz/2
L'égquation obtenue a partir des discrétisationstiales et temporelles s’écrit pour toutdu
réservoir (cas sans frontiére, ni interface ga2-eau

C;idt B C; - +dt _ et
sz = 3 A (67 67)

voisins

3-7

dxdz H, H, dxdz
C* D, — |+ -D— |G = — .G, 3-8
o { a 2D IJ} Z£ ” IJ] At Y

voisins voi sin

Avec Lj, hauteur de l'interface entre les celluiestj et Dy, coefficient de diffusion moléculaire
moyen entre les deux cellules.

Le systéeme d’équations s’écrit alors sous formeiniele :

P lo| = |R

I I I
Avec

p = dxdz +Y o = Cie

voisins

-
1

H dxdz
] -D ij t+dt — ) '
[ Z { 1] |J j R At C%,I

voisins
Dans l'aquiféere, le transport du gaz dissous estdi et diffusif. Pour la diffusion, les équat®n
sont les mémes que celle décrites précédemmentuetl’/advection, la discrétisation spatiale de
I’équation utilise un schéma décentré qui est stables conditions sont respectées.

3.2 Lessivage du gaz

Dans cette partie, nous étudierons les résultasgnadgation du lessivage d’'un gaz par un aquifere
actif obtenu a partir du modéle numérique étalon.
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3.2.1 Description de la simulation

La phase gazeuse est située dans par une zonegudeiee verticale de 1 m de hauteur et 0,5 m
de largeur (Figure 3.1). L'aquifére actif, lui £éd sur 1,5 m de long et a une hauteur de 0,5 m. Le
systéme est découpé en plusieurs mailles de 0,811nm x 0,01 m. La porosité, uniforme dans le
systeme est de 1.

- zone riche en gaz 0x<0,5m O<x<1lm
- zone aquifére -05x<1m -05<z<0m

L'aquiféere est saturé en eau et le réservoir satugaz.

La vitesse d’écoulement de I'eau dans l'aquifétedess<10° m/s.

Dans la phase gazeuse, la diffusion moléculairedest0® m?/s, et dans la phase aqueuse, la
dispersivité hydrodynamique (diffusion moléculastedispersion) est de 2on?/s.

Au début de la simulation, I'eau de l'aquifére higss a I'équilibre thermodynamique avec le gaz
présent dans le réservoir.

Concentration initiale du gaZ, 32,2 mol/ni de gaz
Concentration initiale du gaz disso@, 0 mol/n? d'eau
Constante d'équilibre, 1

La durée de simulation est de’Ifecondes soit la durée nécessaire a l'eau déféampour
traverser la largeur du réservoir.

Ce modéle numérique permet ainsi d’obtenir les entrationsC,, et Cy en tout point et a chaque
instant. A la fin de la simulation (Figure 3.3),usaoremarquons que la concentration du gaz a diminué
au niveau de l'interface passant d'une concentratitiale de 35 mol/mde gaz & une moyenne de 20
mol/m®. Le lessivage du gaz est en effet rendu possitAeega I'évacuation permanente du gaz
dissous dans I'eau de l'aquifére actif dont nousvpos observer le front de dispersion.

3
Cg et C,, (mol/m")
35

08 - 30

0.6 |- | 25

04 20

z (m)

0.2
15

10

0.4 -02 0 02 04 06 08 1

x (m)

Figure 3.3 : Distribution spatiale des concentr&iG, et C,, dans le réservoir a i@ obtenue
avec la solution numérique étalon.
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Chapitre 3. Etude comparative entre un modéle niguéétalon et le modéle Hytec

3.2.2 Présentation des résultats

Les résultats de simulation obtenus avec ce mat#ie présentés a travers trois coupes (Figure
3.4):

- une coupe horizontale : évolution temporelle aledncentration des gaz dissous au sommet de
l'aquifére (-0,5 «x <1 m etz =-0,005 m),

- deux coupes verticales : évolution temporellelal&concentration des gaz et gaz dissous a
I'entrée &= 0,005 m et -0,5 <« < 1 m), et a la sortie de la zone riche en gaz (0,495 m et
-0,5<z<1m).

Z(m)A

1

) Coupe verticale
Coupe verticale

ax=0495m
éx—-0,00Sm‘ /

i

® /

Coupe horizontale
au sommet de l'aquifére
z=-0,005m

Figure 3.4 : Schéma présentant les diverses cqupsentées dans cette partie.

Pour plus de clarté, nous étudierons I'évolutionladeoncentration du gaz et gaz dissous en
fonction du temps adimensionngel

temps x U
longueur de linterfact

Ainsi, lorsqueT = 0,5 I'eau fraiche a traversé la moitié de I'figaiet ar = 1, elle I'a entiérement
traverseé.

Comme les phases aqueuse et gazeuse ne sont imitilpas a I'équilibre thermodynamique,
nous observons au début de la simulation, la difisal progressive des gaz dans I'eau de l'aquifére.
Ainsi, 4T = 0,1 la concentration du gaz dissous sous Ifaterest d'environ 22 molfd'eau (Figure
3.5). L'équilibre qui tend & s'installer entre ¢kix phases est sans cesse perturbé par l'arfeae d
fraiche a l'entrée du réservoir. L'eau pure vasasaquilibrer avec le gaz au cours de son écoualeme
dans l'aquifére. Puisqu’a l'interface, le transflertgaz vers l'aquifére est plus élevé dans uneeay
les gaz situés a l'entrée du réservoir seront palpislement lessivés que les autres. Nous remarquons
donc a I'entrée du réservoir une nette diminutietadconcentration du gaz au cours du temps (Figure
3.6) alors qu’'a la sortie du réservoir, cette réidncest moins rapide (Figure 3.7).

La vitesse d'écoulement de l'eau dans cette siimmlast si faible que les gaz dissous peuvent
remonter légerement l'aquifére par diffusion molgice (Figure 3.5). D'autre part, le gaz dissous au
niveau de l'interface s'étale par transport diffusir toute la hauteur de la colonne d'eau auscoeiia
traversé de l'aquifére. La dispersion hydrodynamigu gaz dissous permet ainsi d'améliorer la
dissolution des gaz dans l'eau de la zone avahglaifere.
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Figure 3.5 : Evolution temporelle de la concentratdes gaz dissous au sommet de l'aquifére,
obtenues avec la solution étalon et HytecT A 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4 (bleu), 0,6 (rosepB
(cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.6 : Evolution temporelle de la concentraties gaz et gaz dissous sur la coupe verticale
a x = 0,005 m, obtenues avec la solution étaladygtc. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4 (bleu), 0,6
(rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.7 : Evolution temporelle de la concentraties gaz et gaz dissous sur la coupe verticale
a x = 0,495 m, obtenues avec la solution étaladygtc. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4 (bleu), 0,6
(rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).

3.3 Comparaison solution étalon/Hytec

Un modele direct d’'Hytec a été tenté pour représetd solution étalon avec les mémes
caractéristiques décrites précédemment.

3.3.1 Différences de formalisme Hytec

Dans la solution étalon, la zone supérieure a atwation en gaz de 100 % alors que cela n’est
pas possible avec Hytec. La saturation en eau datte partie du réservoir est donc légérement
supérieure §, = 1 %). Les équations du transport aqueux et gamdiligées par le logiciel Hytec
tiennent ainsi compte de la teneur en @aet gazd, au sein de chaque cellule (Cf. 2.4).

Dans le logiciel Hytec, la phase gazeuse est @fgait la loi des gaz parfaits. La pression initiale
du gaz est de 1 bar au sein du réservoir, ce qréspond a une concentration de 32,2 mbtimgaz a
une température de 100°C. La constante d’équitibemtre les deux phases est de 31,6.

A la fin de la simulation réalisée avec le logicigytec (Figure 3.8), nous constatons que la

pression partielle du gaz n'a que trés légeremnianhdé au niveau du contact. Dans la partie sugant
nous comparerons les résultats obtenus avec laohumérique étalon et notre modéle Hytec.
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Figure 3.8 : Distribution spatiale de la pressiantiglle du gaz dans le réservoir & $0Q obtenue
avec le logiciel Hytec.

3.3.2 Comparaison

Sur les Figure 3.9, Figure 3.10, Figure 3.11, meusarquons que les résultats obtenus avec Hytec
sont tres différents de ceux obtenus avec la solugtalon. En effet, la dissolution des gaz dans
l'aquifére est bien plus faible avec HytecT(&= 0,1, [gaz dissous] = 2 molfrd'eau) comparée a ce
qui est observé avec l'autre modéld @0,1, [gaz dissous] = 22 molfrd'eau). Le faible transfert des
gaz vers l'aquifere engendre alors un lessivagemaidu gaz au cours de la simulation.

Nous tenterons de trouver les différences de dmsmmi entre les deux modéles. Nous

présenterons ainsi quels peuvent étre les factenitants a I'origine de cette faible dissolutioh e
comment les modifier pour faire converger les deoxéhes vers des descriptions cohérentes.
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Figure 3.9 : Evolution temporelle de la concentratides gaz dissous au sommet de l'aquifére,
obtenues avec la solution étalon et HytecT A 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4 (bleu), 0,6 (roseB
(cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.10: Evolution temporelle de la conceiratdes gaz et gaz dissous sur la coupe
verticale a x = 0,005 m, obtenues avec la soluéimon et Hytec. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4
(bleu), 0,6 (rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.11 : Evolution temporelle de la conceitratdes gaz et gaz dissous sur la coupe
verticale a x = 0,495 m, obtenues avec la soluéiaon et Hytec. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4
(bleu), 0,6 (rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).

3.3.3 Dissolution des gaz a l'interface

Ces résultats décevants de prime abord peuvergligjegr en partie par une description différente
des phénoménes dans les deux modéles. Ainsi, das@dtion étalon, le gaz présent au niveau du
contact avec l'aquifere actif se dissout directetrdun réservoir vers I'eau de I'aquiféere. Dans le
modéle Hytec, la dissolution ne peut avoir lieuagu'sein d’'un élément de maillage. Le gaz du
réservoir se dissout dans I'eau résiduelle de lmenéaille puis est exporté par diffusion vers d'asitr
mailles (Figure 3.12). Puisque la teneur en eas tiamone supérieure est faible, la diffusion des g
dissous dans l'eau résiduelle est beaucoup plue lgoe la diffusion des gaz. C’'est donc un
phénomeéne tres marginal.

(7) Diffusion du gaz MR o

o Y| Y[ Y| Y[ ¥Y][V¥
@ Equilibre eau/gaz ol a ) el il o
@ Advection *'__: .__:'__;*_-p*:--.! P -~ F

dans l'aquifére 2 =llc = Eau

(1) Diffusion du gaz

- I | | | | | Gaz
@ Equilibre eau/gaz ‘._: J Q_!‘ q_l J Q_i
&) Diffusion du gaz = = - = —{— — - Interface
=/ dissous vers |'aquifére o | = e =l 2 - - -

@ Advection
dans l'aquifére

Figure 3.12 : Processus de dissolution des gaz |gansfére réalisé avec la solution numérique
étalon (haut) et le modéle Hytec (en bas).

L'interface est représentée schématiquement dasslidgion numérique étalon par un contact
atmosphére/cours d’'eau alors que dans Hytec, stlaécrite par un contact a travers une frange
capillaire.

43



Chapitre 3. Etude comparative entre un modéle nigueéétalon et le modéle Hytec

Dans le cas qui nous intéresse, le gaz se dissmst ltbau résiduelleS;, = 1 %) des mailles du
réservoir. En raison du différentidl,/Dg, seule la maille la plus proche va contribuer r@amgport
diffusif aqueux vers l'aquifere. Le gaz dissous slda cellule sus-jacente a linterface peut ainsi
diffuser vers la maille en dessous, au sommetadpiifére. Comme la teneur en eau au sein de la zone
riche en gaz est faible, il ne peut se dissoudraingu faible quantité de gaz, ce qui crée
potentiellement un terme limitant pour la cinétigleetransfert.

Pour améliorer ce point, nous allons créer une hmateemédiaire au dessus de l'interface avec une
teneur en eau optimale pour que la quantité dedganus dans cette maille soit plus importante que
dans le cas initialA contrarig le volume de gaz disponible dans cette cellul@iesinué, mais il peut
étre ré-alimenté depuis le réservoir par diffusarphase gaz.

Une autre différence dans les deux modeles tiens da description des flux a linterface
aquifére/zone supérieure riche en gaz.
Dans Hytec, le flux est décrit par I'équation soiea

E _ Dij _(szf/’”egaz—c aquiférj 3-9

modele w
Hytec dz

Ou, a l'interface, le coefficient de diffusion dg dissou®j; entre une cellule du réservoir (zone
intermédiaire) et une cellule de l'aquifére, estudé par une moyenne harmonique :

D, 2
1 4 1 3-10
Dw( HW ) zone gaz Dw( 0W ) aquifere

Le flux a l'interface dans Hytec s'écrit alors :

zonegaz__ aquifers
F = 2 (CW -G )

e ( J ( 1 j ' dz 3-11
* D (6
D
zone gaz w ( W) aquifére

Dans la solution étalon, le flux a l'interface détrit par I'équation 3-4 soit :

_ e-a) g (e-c) _
Fgee = Pty T Potgn -

En remplagant la concentration du gaz a I'inter@@gepar I'égalité suivante :

o - DC,+DC,

o 3-13
AD,, + D,
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on obtient alors :

F .. = D._. . 3-14
Soton ° JD,+D, dz2
Soit :
.2 (1c,-c.)
Soon A\, 1~ dz 3-15
D,/ D,

Si nous voulons que le flux a l'interface dans Hdydeit le méme que celui dans la solution étalon,
le coefficient de diffusion aqueux dans la zonerimdiaire doit respecter I'égalité ci-dessous :

1 _ [ 4
( D, (ew) jmodéle B ( D, Jmodém 3-16
Hytec 4

étalon

Ces modifications permettent a Hytec et au modil@ de représenter le terme diffusif de la
méme maniére.

3.3.4 Modele Hytec ajusté

Dans le but de déterminer la teneur en eau nécessda zone intermédiaire décrite dans Hytec,
nous avons réalisé plusieurs simulations avec afesagions en eau différentes. Pour chacune de ces
teneurs, nous avons corrigé (Tableau 3-1) :

- le coefficient de diffusion aqueux afin de regpetégalité des flux a l'interface,

- le coefficient de diffusion gazeux, afin que Imihution de la teneur en gaz ne diminue pas la
valeur de la diffusion entre la zone intermédiairéa maille sus-jacente.

O Dy, Dy
Cas 1 0,01 1x10° 1x10°®
Cas 2 0,1 1x107 1,1x10°
Cas 3 0,3 3,3x10°® 1,4x10°®
Cas 4 0,5 2x10° 2x10°
Cas 5 0,7 1,4x10°® 3,3x10°
Cas 6 0,9 1,1x10°® 1x107

Tableau 3-1 : Coefficients de diffusion moléculaagueux et gazeux dans la zone intermédiaire
en fonction de la teneur en eau de celle-ci.

Le simple fait de corriger les coefficients de dé#ffon dans la zone intermédiaire permet de se
rapprocher nettement des résultats obtenus aveoll@ion numérique (Figure 3.13). En effet, les
concentrations de gaz dissous moyennes obtenuedHgtec pour une teneur en eau de 0,01 dans la
zone sus-jacente a linterface, passe d’environ P8amol/ni d’eau en modifiant uniquement le
transport diffusif. L'augmentation, par la suite, ¥blume d’eau permet de caler presque parfaitement
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les deux modéles. Sur le zoom (Figure 3.14), ostade qu’une teneur en eau trop failflg£ 0,1) ou
trop forte @, = 0,9) a l'interface limite le transfert des gazyaz dissous vers l'aquifere comparé a des
teneurs plus moyenneg,(= 0,3, 0,5, 0,7). La faible différence de concatidn en gaz dissous que
I'on observe entre ces deux modéles, tient sante dhufait que dans la solution étalon le gaz disso
a l'interface est directement évacué par I'aquifietf, alors qu’avec le logiciel Hytec, le gazstiss
dans la zone intermédiaire doit d’abord diffusengdd’aquifére pour étre ensuite déplacé par
I'écoulement : cela introduit de fait une cinétigleetransfert a l'interface.

Pour nous assurer de la validité de ce calage, avarss réalisé d’autres simulations en modifiant
les valeurs des parameétres : constante de Heangptort diffusif et comparé a nouveau les résultats
Dans tous les cas, les courbes de concentratiogazat gaz dissous sont toujours relativement bien
superposées.
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Figure 3.13 : Concentration des gaz dissous au sbrdel'aquifere & = 0,1, obtenues avec la
solution étalon et Hytec pour différentes teneurg@u dans la zone intermédiaire.
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Figure 3.14 : Zoom de la concentration des gazodssau sommet de l'aquifereTa= 0,1,
obtenues avec la solution étalon et Hytec pouérfites teneurs en eau dans la zone intermédiaire.
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3.3.5 Conclusion

Nous avons donc réussi en jouant sur les teneueaueret les coefficients de diffusion aqueux et
gazeux de la maille intermédiaire a ce que Hytqmésente un probléeme similaire a celui du
formalisme étalon. La conséquence est une augnmamgignificative de la vitesse de dissolution des
gaz par rapport a la simulation Hytec initiale iesaune superposition correcte du modéle Hytec ave
la solution étalon (Figure 3.15, Figure 3.16, Fgarl7).

Le modéle étalon représente une sorte de ‘riviénetontact direct avec une atmosphére de gaz.
Or comme nous l'avons présenté dans le chapitfeiguré 2.3), il existe au dessus de l'aquifére une
zone de transition dans laquelle la saturationaen eontrdlée par les propriétés capillaires duemnnil
poreux, diminue progressivement jusqu'a atteindeesaturation résiduelle dans la zone riche en gaz.
La présence de cette frange capillaire va alorsifirodes processus intervenant dans le lessivage d
gaz : ces derniers vont étre principalement disstarss I'eau inerte de la frange capillaire puis
transportés par diffusion moléculaire jusqu’a I'eiére actif. La zone de transition présente dans un
milieu poreux entraine ainsi une diminution deitesse d'évacuation des gaz. Il est important dravo
a I'esprit que ce modéle donne un temps optimésiEvage des gaz.

Pour la suite de ce travail, nous avons fait lexcte la représentation avec une zone de transition
entre l'aquifére et le réservoir gazeux, avec :

- une teneur en ea,, = 0,5 ;

- un coefficient de diffusion aqueux ajusté poyroridre a I'égalité suivante :

(D (gw))m;fgl;'e - (%

- un coefficient de diffusion gazeux :
(Dg (09))m0déle = (Dg)modéle

Hytec étalon

modele
étalon

. 25 ] I I I 1 1 I
2 Modele Hytec ——
@ Solution etalon
=)
& 20 F
©
E
o
2 15
a
k=l
N
1]
o 40
=3
=
(=
2
[+
£ 5
@
2
o
o O 1 1
-0.4 -0.2 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
x (m)

Figure 3.15 : Evolution temporelle de la conceiraties gaz dissous au sommet de l'aquifére,
obtenues avec la solution étalon et HytecT A 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4 (bleu), 0,6 (roseB
(cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.16 : Evolution temporelle de la conceiratdes gaz et gaz dissous sur la coupe

verticale a x = 0,005 m, obtenues avec la soluéimion et Hytec. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4
(bleu), 0,6 (rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).
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Figure 3.17 : Evolution temporelle de la conceitratdes gaz et gaz dissous sur la coupe
verticale a x = 0,495 m, obtenues avec la soluéimion et Hytec. AT = 0,1 (rouge), 0,2 (vert), 0,4
(bleu), 0,6 (rose), 0,8 (cyan), et 1 (noir).
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Chapitre 4. Cas académique

Pour quantifier et illustrer les différents proaessjui contrblent le lessivage différentiel des gaz
au sein d'un réservoir de gaz, nous présenterams ckachapitre les résultats de simulations 2Ded’'un
structure géométriqgue schématique réalisée avéagieiel Hytec. Dans ce chapitre, nous décrirons
dans un premier temps tous les parameétres utiligés la modélisation, puis nous étudierons
I'évolution dans le temps de la répartition spatie la concentration des gaz et gaz dissous ausei
la structure étudiée. Afin d’estimer I'impact desrgmetres relatifs au transport des especes et a la
géométrie du réservoir, sur l'efficacité du balagagt la distribution spatiale de LH dans le
réservoir, nous conclurons cette partie par unéedtie sensibilité.

4.1 Description des simulations

Les valeurs des parametres décrits dans cette garit des valeurs caractéristiques de réservoir.

4.1.1 Description du réservoir

La structure étudiée est représentée schématiqugraenune section rectangulaire verticale de
1 km de longueur et 500 m de hauteur. L'aquifétd,al’une épaisseur de 100 m est surmonté par un
mélange gazeux d’'une épaisseur de 400 m. Le medéléécoupé en 100 x 1 x 50 cellules, soit des
mailles de 10 m x 1 m x 10 m. Nous imposons unegigr cinématique (Cf.2.2.4) moyenne,
uniforme dans tout le réservoir, de 20 % ce quigsgnte un volume total poreux de 2,5 millions de
m® (2 millions de mdans le réservoir et 0,5 millions dé dans I'aquifére).

La pression du gaz uniforme au sein du réservoide@800 bar. Dans Hytec, seules les constantes
de Henry peuvent évoluer en fonction de la tempéeatComme dans cette simulation réservoir, la
dissolution des gaz a lieu uniquement le long uieeliface qui est considérée horizontale, il njeest
nécessaire ici de tenir compte du gradient géotiogien

Afin d’examiner uniqguement l'effet de l'aquifére tdcsur la distribution des gaz, nous
considérerons que le mélange gazeux est répatitllément de facon uniforme a travers toute la
structure. Dans cette étude, nous négligerons &t Ehpparition de I'lS dans le réservaoir,
susceptible d'avoir lieu au cours du temps soitigpaéductionin situ des sulfates ou via la migration
d'un mélange gazeux riche epSHusqu'au réservoir. Nous choisissons d’autre pag composition
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de la phase gazeuse simplifiée : 80 % de méthan®g de sulfure d’hydrogéne et 5% de dioxyde de
carbone (en pourcentage molaire).

Notons que, a I'état initial la phase gazeuse es$€duilibre thermodynamique avec l'eau
résiduelle mais pas avec I'eau de l'aquifere. liaigade I'eau est de 100 g/l.

Z(m) A
500
80 % CH, + 15 % HyS + 5 % CO,
100
e —_—
0 1000 K(m)

Figure 4.1 : Dimension du réservoir

4.1.2 Ecoulement de l'aquifére

Le réservoir est traversé par un aquifere dontrdelignt hydraulique (inclinaison) est d'environ
0,1 % et la perméabilité isotrope de 100 mD (damtsenétude, cela correspond a une conductivité
hydraulique de l'ordre de fOm/s, Cf. 2.1.2). La vitesse interstitielle d’écemient uniforme et
constante au cours du temps est de 16 cm/an. ltreaarse ainsi l'aquifére en 6300 ans environ.
L’hydrodynamisme de I'aquifére est stabilisé deddbut de la simulation.

La distribution des teneurs en eau dans la strei@st constante au cours du temps. L'aquifére est
saturé en eau et la teneur en eau résiduelle mulseéservoir est de 0,01.

Nous rappelons que dans cette simulation, seuphdse aqueuse présente dans l'aquifére peut
circuler dans la structure : I'eau résiduelle éstibée par les forces capillaires.

4.1.3 Transport des gaz et gaz dissous

Dans le réservoir, le transport gazeux se faitwarigent par diffusion moléculaire, alors que dans
I'aquifére, les especes dissoutes sont transpgpresdvection et dispersion hydrodynamique.

Pour déterminer un ordre de grandeur du coeffidendiffusion moléculaire des gaz dissous dans
I'eau nous utilisons la formule de Wilke et Chang58). Dans les conditions de notre systéme, nous
obtenons une valeur de 8167/s. Nous choisissons une dispersivité (Cf. 2.z@rope de 1 m.

Les différentes méthodes de calcul des coefficidatdiffusion moléculaire pour la phase gazeuse
ne peuvent pas étre appliquées dans les conddmmpsession trop élevées de notre systeme d’étude.
Nous avons donc opté pour une méthode de calctypgeliquide et avons ainsi a nouveau utilisé la
formule de Wilke et Chang pour estimer le coeffitiele diffusion gazeux. Nous obtenons un
coefficient de 5.18 m?/s.

Les coefficients de diffusions utilisés dans laear®e transition seront introduits dans la partie
(Cf. 4.1.5).
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L'évolution de la densité des phases aqueuse eugazngendrée par le lessivage des gaz est
susceptible d'initier des mouvements convectifsein de chacune des phases. Ces derniers ne seront
pas pris en compte dans les simulations. Ce peiatlobjet d'une discussion dans le dernier creapit

4.1.4 Solubilité des gaz

Il existe de nombreuses données expérimentalesomant la solubilité des gaz de notre étude
pour des systémes binaires gaz-eau 48D, CO-H,0, H,S-H,0O) répondant aux conditions de
température, salinité de I'eau et pression pastadls gaz : CH 240 bar, HS : 45 bar et C&: 15 bar,
(Tableau 4-1).

Systémes  Références NaCl (molalité) T (°C) P (Bar)
CH4H,O  Michels et al. (1936) Nulle 25 - 150 40,6 - 469,1
1,01 -6,59 25-150 41,8 — 456,0
Culberson et Mc Ketta (1951) Nulle 25-171,2 22(89,2
O’Sullivan and Smith (1970) Nulle 51,5-125 104,816,1
1,01 -4,41 515-125 101,3-616,1
CO,-H,O  Zawisza et al. (1981) Nulle 50 - 200 1-54
Miuller et al. (1983) Nulle 100 - 200 3-80
H,S-H,O  Selleck et al. (1952) Nulle 37-170 6 -210
Lee and Mather (1977) Nulle 10 -180 1-70
Drummond (1981) 0-6 30 - 380 6 — 200
Gillespie et al. (1984) Nulle 38-204 10 - 210
Suleimenov and Krupp (1994) 0-25 20 -320 00 14

Tableau 4-1 : Références bibliographiques des dendé solubilité des systémes binairesOH
CH,;, H,0-CO,, H,0O-H,S) dans les conditions de température et de prepsidielle proches de notre
systéme d’'étude.

A l'inverse aucun article relatif aux systémes &énes (CH-CO,-H,0, CH,-H,S-H,0, CO-H,S-

H,0) ou systéme quaternaire (&H,S-CGO-H,0), correspondant a nos conditions de pression et
température n'a été trouvé. Ainsi, dans le but dermniner la solubilité des gaz dans I'eau, nous
avons utilisé le logiciel thermodynamique BeBagic Elements for Simulation in Thermodynainics
développé par les ingénieurs de Total qui propasméthode du flash isotherme (Cf. 2.3.2) pour
déterminer les équilibres entre les deux phases: &aa, le code utilise I'équation d'état de Peng-
Robinson (1976) étendue aux milieux asymétriquéssge hydrocarbure/phase agueuse) par Soreide
et Whitson (1992). Les propriétés thermodynamiqies composants a renseigner dans les fichiers
d’entrée du logiciel sont données dans le Tableau 4

Composants M; Te P V. w C

CH, 16.04 -82.55 46.00 99.2 0.0115 -0.10
H,S 34.08 100.05 89.369 98.6 0.1000 0.00
CO, 44,01 31.05 73.80 93.9 0.2250 0.00
H,O 18.00 374.15 221.2 57.1 0.344 0.00
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Tableau 4-2 : Propriétés thermodynamiques des espg@sentes. Avelgl, la masse molaire
(g/mol), T, la température critique (°CP. la pression critique (bar/. le volume critique (cifmol),
o le facteur acentrique € la translation de volume. Les coefficients d'iat¢ion binaires sont les

suivants Kcna-coz= 0,1.Kcna-nzs= 0,1.Keoz-r2s = 0,15.

Avec les paramétres d’entrée suivants :

Pression 300 bar Espéces présentes  Nombre de moles
Température 100 °C CH, 80
Salinité 100 g/l H,S 15
CGo, 5
H,O 5
nous obtenons les résultats du flash :
Phase gazeuse  Nombre de moles Phase aqueuse = Nombre de moles
CH, 79,99 CH, 0,0067
H,S 15 H,S 0,0357
CO, 5 CO, 0,0040
H,O 0,8 H,O 4,19

Ces résultats confirment la forte solubilité dd.S comparée a celle des gaz &t CQ.
La quantité d’eau vaporisée dans la phase gazeusera pas prise en compte par la suite.

Les logiciels Best et Hytec ne décrivent pas lasli&ges thermodynamiques entre chacune des
phases de fagon similaire. Avec Best, ces dersmsdéfinis ainsi :
CH,(9)= CH, (aq;
H,S(g)= H,S(aq
CO,(9)= CQ, (aq;
alors que dans Hytec, I'équilibre est défini adéad’'un ensemble de composantes de basg (€5
H*, HCOy, ..) :
CH,(g9)= CH, (aq;
H,S(@)= HS+ H
CO,(g)+ H,O= HCG + H
Les constantes d’équilibre a appliquer dans leclegHytec pour I'HS et le C@ne peuvent donc
pas étre tirées directement des données obtenitesasia résolution du flash réalisé avec Best. A

droite des équations, nous précisons d’'ou nousopeeles constantes d’équilibre.
H,S(g)= H,S(aq Flash isotherme Best

+ H,S(ag)= HS+ H Base de données Chess
H,S(@)= HS + H
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CO,(g9)= CQ, (aq, Flash isotherme Best
+ CO,(agt HLO= HCQ+ H Base de données Chess
CO,(9)+ H,O0= HCO + H

On obtient ainsi les log de la constante de Henngiguer dans Hytec :

Gaz Pi (bar) Réactions LogH Gaz dissous (molalité)
CH, 240 CH,(g)= CH, (aq 3,43 0,089
H,S 45 H,S(g)= HS + H 8,46 0,473
CO, 15 CO,(g)+ H,O= HCg + H 8,84 0,053

Une fois les gaz dissous dans l'eau, leur dissociast controlée par les systémes d’équilibres
suivants. Les constantes d’équilibres de Chessissunts de la base de données thermodynamiques du
programme EQ3/6 (Wolery, 1992).

H,S(ag)= HS+ H logK; = 6,48
HS =S + H logK, = 11,10
CO,(agyr HO= HCQ+ H logK; = 6,39
HCO, = CG + H' logK, = 10,08

Dans notre étude, I'eau chargée en gaz dissouspdduaible (pH=3,5, calculé avec Chess), les
espéces dominantes dans l'aquifére seront don8 l&tlle CQ dissous sous forme moléculaire.

Les constantes d'équilibre de Chess exprimanttie des pressions partielles des gaz sur leur
activité en phase aqueuse ne sont actuellemertiopagées en pression. Or, au cours du lessivage de
gaz, I'évacuation progressive de la matiére ergraime diminution de la pression et donc des teneurs
en gaz dissous. La Figure 4.2 présente |'évolut@mconcentrations en gaz dissous en fonction de la
diminution de la pression obtenue avec le modélélygtec (dérivé de la loi de Henry) et I'équation
d'état de Peng Robinson modifiée par Soreide et tdfiglash Best). On constate que la diminution
de la solubilité des gaz engendrée par la chutpréssion est plus importante avec le modéle de
Hytec. La dissolution des gaz dans les simulatismsantes sera alors sous-estimée au cours du
balayage des gaz par l'aquifére.

4.1.5 Zone de transition

Une zone de transition de 10 m de hauteur (1 eeluirz) est insérée entre I'aquifére et la
colonne de gaz avec une teneur en eau et desoieef§i de diffusion corrigés afin d’améliorer la
dissolution et le transfert des gaz a traversdiifatce (Cf. 3).

g\i;ter = B\LéserVOirXO,S = O,]

inter — réservoir inter  _ 7 <
Dy = Dievr/SMe = 1107 nf /s

inter
DW

A/DJEevr = 31,107 nf /s
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Figure 4.2 : Evolution de la concentration desdjagous en fonction de la pression du réservoir a
100°C obtenue avec le logiciel Best-flash isotheravec la méthode de Soreide et Whitson (rouge) et
le logiciel Hytec-loi de Henry (vert).
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Réservoir

Dimensions

Maillage

Pression

Température

Porosité

Gaz présents

Fraction molaire

Log Constantes de Henry

Aquifére

Dimensions

Maillage

Vitesse de l'aquifére
Conductivité hydraulique
Gradient de charge
Salinité

Gaz dissous initial

Transport

Coefficient de diffusion moléculaire gazeux
Coefficient de diffusion moléculaire aqueux
Dispersivité

Effet densitaire pas pris en compte

Durée de simulation
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4.1.6 Résumé des parametres utilisés dans les simulations réservoits&4.2
Ce tableau récapitule brievement tous les paramatilesés dans la simulation réservoir :

1000 mx 1 mx 400
100x 1 x 40

300 bar (uniforme)
100°C (uniforme)

20 %

CH, HS CQ
0,8 0,15 0,05
3,43 8,46 8,84

1000 mx 1 mx 100 m
100x 1x 10

0,15 m/an

1.10° m/s

0,001

100 g/l

0 moll/l

5.10° m?/s
8.10° m¥s
1m

10 000 ans
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4.2 Reésultats de simulation

Nous allons maintenant étudier les résultats olsteawec le modéle numérique 2D présenté
précédemment. Nous regarderons I'évolution tempoid! la pression partielle de chacun des gaz a
travers deux coupes verticales situées a I'entréeasortie du de la partie gaz du réservoiriane
celle des concentrations des gaz dissous a ditpints x = 200, 400, 600, 800 et 1000 m) au
sommet de l'aquiféere (Figure 4.3). Puis nous nougrésserons a la distribution finale de la
composition relative dans le réservoir engendrédep@ssivage préférentiel de 386

Z(m) A Coupe verticale
. a la sortie du réservoir
Coupe verticale

5 £ & : x=995m
a l'entrée du réservoir /
¥=5im \

Y w Y Yo g,
—_— Zz=95m
200 m 400 m 600 M 800 M T000 ™ > X (m)

Figure 4.3 : Schéma présentant les deux coupeigales et points a travers lesquels I'évolution
temporelle de la pression partielle des gaz,EHS et CQ et de la concentration des gaz dissous sera
étudiée dans les parties suivantes.

Au sein d'un réservoir, la création d’hétérogéreitdmpositionnelles liée a la présence d'un
aquifére actif est contrélée par :

- le transport agueux, qui assure I'export des gasodis a I'extérieur du réservoir et
permet ainsi la dissolution permanente des gaz ltEmsde I'aquifere,

- le transport gazeux qui renouvelle les gaz disadiisterface et étend I'appauvrissement
de I'H,S a toute la structure,

- La dissolution préférentielle des gaz acides, et particulierement celle de 193, qui
modifie la composition relative de la phase gazeuse

4.2.1 Transport aqueux et gazeux

Dans les conditions initiales, le gaz et l'eau drquifere ne sont pas a I'équilibre
thermodynamique (aucun gaz dissous dans l'aquiffia@)s observons ainsi, au cours des premieres
années t(< temps de traversée de l'aquifére), une augnentatpide de la concentration en gaz
dissous dans l'aquifere (Figure 4.4) ainsi qu'urméndition de la pression partielle a l'interfacagbu
moins importante (courbe rouge, Figure 4.5, Figu6ée Figure 4.7). Au niveau du contact, la pression
partielle des gaz CHH,S, et CQ chute alors respectivement de 2, 8 et 1 bar emviro

La réduction des pressions partielles des gaz au die réservoir entraine alors celle de la
dissolution des gaz dans I'eau. La rupture de pigecourbes de concentration des gaz dissous, nett
pour I'H:S, est a l'inverse faible dans le cas du, @M dissolution de ce dernier est en effet siléadi
sa pression partielle si forte, que la concentnagin CH dissous au cours du temps ne diminue que
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trées légerement. Le GQavec sa solubilité intermédiaire entre J3et le CH, suit la tendance de
I'H,S dans une moindre mesure.

Puisque le flux de gaz transféré en phase aqueémseug a mesure que l'eau se charge en gaz
dissous, l'efficacité du lessivage diminue de I'atneers l'aval de l'aquifére. Ainsi, au cours de la
simulation, la réduction de la pression partieks daz est plus importante a I'amont de l'aquiféié@ q
l'aval. Cette différence de solubilité le long tetérface est cependant amenée a évoluer au daurs
temps, car la forte réduction de la pression giatdes gaz a I'entrée du réservoir entraine aloes
baisse plus importante de la dissolution des gag datte zone qu'a I'aval de l'aquifere.

Tout au long de son passage dans l'aquifére, teyal a atteindre I'équilibre thermodynamique
avec la partie gaz et se charge ainsi progressiveme gaz dissous. Dans cette étude, le temps
nécessaire pour arriver & I'équilibre est supéraautemps de traversée de I'eau dans l'aquiféere. En
effet, a I'équilibre (calculé avec Best), les caoniations des gaz CGHH,S, et CQ dissous sont
respectivement de 0,089, 0,47 et 0,053 mol/kg d'abrs qu’elles ne sont ici, que de 0,084, 0,38 et
0,046 mol/kg d’eau a leur maximum£ 1000 m et = 6300 ans).

4.2.2 Distribution spatiale des gaz

Au cours des 100 000 ans de simulation, I'hydrodyisene de l'aquifere a permis d’évacuer
respectivement 3, 46 et 21 % des gaz, S et CQ présents initialement dans le réservoir. La
dissolution préférentielle des gaz acides dansuleamparée a celle du méthane entraine alors
I'évolution de la composition relative. Nous remawgs qu’'a la fin de la simulation, la fraction
molaire de chaque espéce évolue le long d’'uneal(tdiche rouge, Figure 4.8) s'initiant au niveau d
la zone la plus fortement appauvrie es8Ha I'entrée du réservoir et au dessus du conestla zone
moins affectée par le lessivage située a I'oppadé,sortie et au sommet du réservoir. Le long de ce
axe, la fraction molaire varie ainsi respectivenmam®2 a 85 % pour le GHde 5 a 11 % pour I't6 et
de 3 a5 % pour le GO
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Figure 4.4 : Evolution temporelle de la concentraten gaz dissous GHH,S et CQ dans la
cellule juste en dessous de l'interfaze 5 m).
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Figure 4.5 : Evolution temporelle de la pressiortipbe du CH, sur une coupe verticale a I'entrée
(haut) et a la sortie (bas) de la partie gaz.
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Figure 4.6 : Evolution temporelle de la pressiortipbe du HS sur une coupe verticale a I'entrée
(haut) et a la sortie (bas) de la partie gaz.
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Figure 4.7 : Evolution temporelle de la pressiortipbie du CQ sur une coupe verticale a I'entrée
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61



Chapitre 4. Cas académique
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Figure 4.8 : Distribution spatiale de la fractiomlaire gazeuse ti= 100 000 ans du CHH,S et
CO..
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4.3 Etude de sensibilité

La simulation précédente a permis d'illustrer etadiér le role de I'hydrodynamisme dans la
création d’'un gradient compositionnel au sein d'éservoir. L'évolution spatiale et temporelle de la
composition relative des espéces gazeuses estdmpauropre a la valeur des parametres que nous
avons choisie dans notre simulation: transport agu@lispersion hydrodynamique, hauteur de
l'aquifere, et vitesse d’écoulement), transport egez (coefficient de diffusion moléculaire), et
géomeétrie du réservoir (rapport surface de coritaatéur de réservoir).

Nous présentons dans cette partie, une étude dibiied permettant d’appréhender 'effet de ces
parameétres sur le taux de lessivage dgd'ldinsi que sur la distribution spatiale de celul-tétude
est organisée autour du cas de référence présetedsus, dans lequel les parametres ont été testés
indépendamment.

4.3.1 Effet de la dispersion hydrodynamique

Nous allons tout d’abord regarder le role de lgpelision des gaz dissous dans I'aquifére sur la
distribution finale de I'HS gazeux et son taux de lessivage (rapport entnertgore de moles di8
gazeux évacué sur le nombre de molesSigthzeux initial). Nous avons réalisé pour celaxdms de
simulation :

Cas de référence : Dispersivité de 1 m,

Cas 1: Dispersivité de 5 m,

Cas 2 : Dispersivité de 0,2 m.

La dispersion hydrodynamique assure le transferigae dissous, de I'interface a toute la hauteur
de l'aquifére. Dans le cas 1, bH dissous a l'interface se disperse plus rapideswantoute la hauteur
de l'aquifére. L'eau arrivant a l'aval de I'aquiégrau niveau du contact gaz/eau, est alors moins
chargée en % dissous que dans le cas de référence, et peatdissoudre plus de gaz dans cette
zone. Puisque la différence de solubilité des galbrig de I'interface est plus faible dans ce s,
gradient de concentration de b8 gazeux observé entre I'amont et I'aval du résergst moins
important. D’autre part, grace a une dissolutiotirople des gaz, I'aquifere actif a évacué, a ladéin
la simulation 56 % de I't6 gazeux initial contre 46 % dans le cas de rébéren

A linverse, dans le second cas de simulationgthuction de la dispersivité entraine la saturation
plus rapide des gaz dissous a linterface et limitenc le transfert des gaz vers l'aquifere.
L'évacuation de I'HS tombe alors a 41 %. La différence des conceatratde I'HS gazeux entre
I'amont et I'aval du réservoir est de plus, davgetaccentuée dans ce cas.
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Figure 4.9 : Evolution temporelle de la concentraén HS dissous dans les mailles situées juste
en dessous de l'interface< 95 m) pourx = 200 m (vert), 400 m (bleu), 600 m (rose), 80Qcyan),
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Figure 4.11 : Distribution spatiale de la fractimolaire de I'HS(g) at = 100 000 ans, pour des
dispersivités de 5 m (haut) et 0,2 m (bas).

4.3.2 Effet de la hauteur de I'aquifere

Nous allons maintenant étudier I'impact de la hautie I'aquifére sur le lessivage de,l34 Deux
simulations complémentaires ont été réalisées :

Cas de référence : hauteur de I'aquifére de 100 m,

Cas 1 : hauteur de l'aquifére de 150 m,

Cas 2 : hauteur de l'aquifére de 50 m.

Puisque I'augmentation de la profondeur de I'ageiféffre un volume d’eau plus important pour
la dispersion des gaz dissous, la dissolution des dgvrait étre supérieure dans le cas 1. Nous
constatons pourtant que I'extension de la hauteufadjuifére dans ce cas n'améliore pas le taux de
lessivage des gaz par rapport au cas de référEnceffet, ce dernier est aussi de 46 % adl®. La
hauteur de I'aquifére n’est donc pas un facteuitdimt dans la simulation de base.

Avec un aquifere de faible profondeur (cas 2), ddowene d’eau, rapidement saturée en gaz
dissous limite la dissolution des gaz plus en avahs ce cas, l'intensité du gradient compositibnne
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est légérement moins importante que celle décdtes de cas de référence et le taux d’évacuation de
I'H .S est de 45 % a la fin de la simulation.

Ces résultats permettent de conclure que dans casree référence, une hauteur d'eau de 50 m
suffit déja a évacuer efficacement les gaz dissbadlispervité de 1 m constitue donc ici, le facteu
limitant au transfert des gaz vers l'aquifére.
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Figure 4.12 : Evolution temporelle de la conceidraen HS dissous dans les mailles situées juste
en dessous de linterfaceX 95 m),pourx = 200 m (vert), 400 m (bleu), 600 m (rose), 80Qcyan),
1000 m (noir), pour une hauteur de I'aquifére @80 m (haut), et 50 m (bas).
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Figure 4.14 : Distribution spatiale de la fractiowlaire de 'HS(g) at = 100 000 ans, pour des
hauteurs d'aquifere de 150 m (haut) et 50 m (bas).
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4.3.3 Effet de la vitesse de I'aquifere

La valeur de la vitesse peut étre modifiée en faisarier soit la conductivité hydraulique soit le
gradient de charge. Comme l'inclinaison du conge-aquifere peut aussi avoir un effet sur la
dissolution des gaz a cause de I'évolution des itond de pression et température le long de
I'interface (Cf.6.2.2), nous étudierons ici uniquarh I'effet des conductivités hydrauliques sur le
lessivage des gaz :

Cas de référence : Conductivité hydraulique de 4@ (k= 100 mD),

Cas 1: Conductivité hydraulique de 5°18/s (k= 500 mD),

Cas 2: Conductivité hydraulique de 51®/s (k= 50 mD).

Dans le cas 1, le lessivage des gaz est fortermeélicaxé. Plus de 75 % de ;8 gazeux a été
balayé par I'aquifére, contre 46 % dans le cagffrence. En effet, le renouvellement plus rapigle d
I'eau dans l'aquifére améliore la dissolution dag gt accélére I'évacuation des gaz dissous.

En outre, la réduction du temps de séjour de lasms I'aquifére (1300 ans) liée a 'augmentation
de la vitesse d'écoulement, limite la période dgendi I'équilibre thermodynamique des deux phases
aqueuse et gazeuse. Comme les concentration$ diidsous a I'interface sont plus faibles, le fiiex
matiére transféré du réservoir vers l'aquiferalasantage homogéne le long du contact.

A l'inverse, dans le cas 2, le volume d’eau traaetd’aquifére au cours de la simulation est si
faible que seul 35 % de L8 est évacué. La réduction de la vitesse d'écoulehaisse plus de temps
aux phases aqueuse et gazeuse pour s'équiliceay Brrivant alors a I'aval de I'aquifére se trouve
déja saturée. La dissolution préférentielle des gakamont de l'aquifere engendre ainsi une
distribution de I'HS gazeux plus contrastée au sein du réservoir.

Sur la Figure 4.16, nous remarquons que le nombmaale d’'HS évacué au cours du lessivage
semble atteindre un plateau avec I'augmentatiola @enductivité hydraulique. En fait, a ce stade, |
vitesse d’écoulement devient si importante quadaadution des gaz dans I'eau est alors limitéegar
renouvellement des gaz a l'interface lié au trartsgiffusif coté réservoir.

Ces résultats montrent que la vitesse de l'aquiéewm réel impact sur le taux d’évacuation de
I'H,S. Ce paramétre a d'autre part, un léger effetlaulistribution des gaz: plus la vitesse de
l'aquifére est élevée, plus l'amplitude du gradieampositionnel est faible, et plus I'évacuation
globale de I'HS est grande.
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Figure 4.15 : Evolution temporelle de la concedraen HS dissous dans les mailles situées juste
au dessous de l'interface< 95 m), pourx = 200 m (vert), 400 m (bleu), 600 m (rose), 80Qcyan),
1000 m (noir), pour des conductivités hydrauligdes 5.1F° m/s (haut), et 5.18 m/s (bas).
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Figure 4.17 : Distribution spatiale de la fractimolaire de I'HS(g) at = 100 000 ans, pour des
conductivités hydrauliques de : 5¥an/s (haut) et 5.18 m/s (bas).

4.3.4 Effet du transport diffusif gazeux

Nous présentons dans cette partie, limpact duficeeft de diffusion moléculaire sur la
distribution des gaz au sein du réservoir. Nouspaoerons les cas suivants :

Cas de référence : coefficients de diffusion mdiiceide 5.18 m/s,

Cas 1: coefficients de diffusion moléculaire de0T.fn/s,

Cas 2: coefficients de diffusion moléculaire deOF.in/s.

Dans le cas 1, I'!$ évacué au niveau du contact gaz-eau est trederapint remplacé grace a un
coefficient de diffusion gazeux élevé. Cela perome dissolution optimale du gaz tout au long de la
simulation. D'autre part, le transport diffusif dgaz plus élevé dans ce cas, tend a homogénésser le
concentrations en 43 au sein de la partie gaz. Ainsi a la fin de tausation, l'intensité du gradient
compositionnel de I'k5 gazeux est amoindrie par rapport au cas de n&érdlalgré I'augmentation
du coefficient de diffusion du gaz, le pourcentdd4,S lessivé est a peine plus élevé (49 %) que celui
observeé dans le cas de base, 46 %. Dans la sionldi référence, le processus de lessivage ¢@® I'H
est en fait, peu sensible aux coefficients de siffa car le facteur limitant est la condition limia
l'interface gaz/eau qui est conditionnée par lesgié d’écoulement de l'aquifére. Ce constat ept@ro
aux parametres choisis dans le cas de référencérahsport gazeux pourrait en effet devenir un
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facteur limitant si la vitesse d'écoulement étditspimportante (Cf. 4.3.3) ou la géométrie difféeen
(Cf. 4.3.5).

A linverse, dans le second cas, J3H1gazeux balayé a linterface au cours du lessiesge
difficilement renouvelé & cause du faible coefiitide diffusion gazeux. La pression partielle da ga
dans cette zone chute alors et engendre une fioniaudion du taux de dissolution. Le pourcentage
d'évacuation de I'!$ gazeux a la fin de la simulation est ainsi ddeseent 32 %. Dans ce cas, le
gradient compositionnel vertical de J$lest trés raide.
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Figure 4.18 : Evolution temporelle de la conceidraen HS dissous dans les mailles situées juste
en dessous de l'interface£ 95 m), poux = 200 m (vert), 400 m (bleu), 600 m (rose), 80Qcyan),
1000 m (noir), pour des coefficients de diffusionlétulaire gazeux de : 1.£0m/s (haut), et 1.18
m/s (bas).
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Figure 4.19 : Distribution spatiale de la fractimolaire de 'HS(g) at = 100 000 ans, pour des
coefficients de diffusion moléculaire gazeux de0f"im/s (haut) et 1.1% m/s (bas).
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Figure 4.20 : Pourcentage de moles £Bt) lessivé &= 100 000 ans en fonction du coefficient de
diffusion moléculaire gazeux.
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4.3.5 Effet de la géométrie

Regardons maintenant I'effet de la géométrie dervés sur la distribution de I'4$ ainsi que sur
le taux de lessivage. Nous étudierons ici plusi@diérement I'impact du rapport hauteur de colonne
de gaz / longueur de l'interface. Les deux cas fis#désont les suivants :

- Cas de référenceH/| : 0,4 (hauteur de réservoir : 400 m, longueurideetface : 1 km),

- Cas 1 H/l : 0,2 (hauteur de réservoir : 300 m, longueurideetface : 2 km),

- Cas 2 H/l : 1,6 (hauteur de réservoir : 900 m, longueurideetface : 0,5 km).

Le volume de gaz, dans les deux cas est le mémeeduiedans le cas de référence.

Dans le premier cas, la faible hauteur de colommegyak est rapidement lessivée en amont de
l'aquifére alors qu'a l'aval, I'eau déja saturéeHg® dissous limite la dissolution des gaz dans cette
zone. Nous observons ainsi un fort gradient hotedode concentration en,H. Le rapport/l est
dans ce cas optimal pour la dissolution des gaemhet de lessiver jusqu’a 63 % d$4

Dans le second cas, la tendance est inversée. Cdatoagueur de l'aquifére n'est pas trés
importante, il y a peu de différence de lessivagge ghz entre 'amont et I'aval du réservoir. Awattec
géométrie, I'évacuation des gaz est fortement &térpar le transport diffusif au sein de la coknn
de gaz. Ici, la composition relative des gaz estlifié® seulement sur les 400 premiers métres au-
dessus de l'aquifere, le pourcentage molairgSI#lors lessivé est de seulement 39 %.

Ces deux simulations montrent I'importance du rapptsl quant a I'efficacité du lessivage de
I'H ,S. Plus la surface de contact entre le volume gagtliaquifere est important et plus I'évacuation
des gaz est élevée. De ce fait, I'influence du oapid/l sur les hétérogénéités compositionnelles est
considérable.

4.3.6 Résumé de I'étude

Cette étude de sensibilité nous a permis d'appdéehdes différents paramétres qui influencent le
taux de lessivage de bB dans la simulation de référence. Il apparaiti ce processus est limité,
par ordre croissant d'importance, par :

Le renouvellement des gaz a l'interface (transgibftisif gazeux) < la quantité de gaz dissous
dans l'aquiféere (hauteur de l'aquifére et disparbiydrodynamique) < la vitesse d'évacuation des gaz
dissous (vitesse de l'aquifére).

Le coefficient de diffusion moléculaire gazeux estponsable du renouvellement des gaz dissous
a l'interface. Ainsi, plus ce coefficient est imgant, plus le transfert des gaz vers l'aquiféreééesté.
L’augmentation de ce parametre dans notre étuddraiee cependant qu’une trés faible amélioration
du lessivage. Cette variable ne constitue doncupafacteur limitant a I'évacuation des gaz avec le
rapportH/L de la simulation de référence.

D'autre part, la hausse de ce coefficient tendndolgénéiser les concentrations de$Hu sein de
la partie gaz.
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Figure 4.21 : Evolution temporelle de la concedraen HS dissous dans les mailles situées juste
au dessous de linterface £ 95 m), pour le rappo#/l : 0,2 (haut) avea = 400 m (vert), 800 m
(bleu), 12000 m (rose), 1600 m (cyan), 2000 m jnélour le rapporH/l : 1,6 (bas), aver = 100 m
(vert), 200 m (bleu), 300 m (rose), 400 m (cya@p & (noir), (bas).
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Figure 4.23 : Distribution spatiale de la fractimolaire de I' HS (g) at = 100 000 ans, pour des
rapportsH/l de 0,2 (haut) et 1,6 (bas).

La hauteur de I'aquifére défini le volume d’eaupdisible pour transporter les gaz dissous. Plus
ce parametre est important et plus la quantitéadedgssous peut étre élevée. L'impact de ce parametr
est cependant dépendant de la dispersivité qui@eriti capacité des espéces dissoutes a se répandr
dans une colonne d’eau. Lorsque la dispersion lyth@mique est élevée, le gaz dissous a l'interface
se propage plus facilement vers les profondeuiacdite ainsi la dissolution des gaz dans I'eaanb
la simulation de référence, la dispersivité repnésaun facteur limitant pour le transport des gaz
dissous. Nous avons en effet constaté qu’avec uifeag de 50 m de hauteur, la quantité £8H
évacueée était similaire a celle évacuée dans ldeasférence.

Lorsque ces deux parametres sont éleves, la digsoldes gaz est plus homogene le long de
l'interface. Le gradient de concentration de$Hwu sein de la partie gaz est ainsi réduit pgra@u
cas de référence.

La vitesse d’écoulement de I'eau contrdle l'intéigi’évacuation des gaz dissous. Dans cette
étude, nous avons vu que l'augmentation de ce gamntrainait une nette accélération du lessivage
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des gaz. La vitesse d'écoulement dans la simuldigobase est de loin le facteur le plus restrictif
['élimination de I'HS.

Nous avons vu de plus, que I'augmentation de canpetre réduisait I'écart de dissolution des gaz
entre 'amont et I'aval de I'aquifére et par conséut, les hétérogénéités de,8Hau sein du réservoir.

Dans un dernier point, nous avons étudié I'effeladeurface de contact entre le volume de gaz et
'aquifére par le biais du rapport hauteur de colme gaz / longueur de l'interface. Lorsque ce
rapport est €levé, la surface de contact restrdimiée le transfert des gaz vers l'aquifére, lexta
d’évacuation de I'lHS est alors trés faible. Comme nous l'avons spégifécédemment, avec le
rapportH/L défini dans la simulation de référence, le transgifusif gazeux ne représentait pas un
facteur limitant au lessivage. Par contre, aveegraentation de ce rapport et donc I'augmentation de
la distance a parcourir par la diffusion, le trastsples gaz devient alors un mécanisme limitant.

Cette étude a ainsi permis de mettre en lumiémgpditance du rappott/L sur le taux de
lessivage de 'S et la distribution des compositions.

Selon la valeur du rapport, le gradient composit@nde gaz acide peut avoir une direction
privilégiée verticale de l'interface au sommet dsergoir (rapport élevé) ou horizontale de I'amont
vers l'aval de I'aquifére.
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Chapitre 5. Vers un cas géologique

Dans ce chapitre, nous présentons les caractéasti(géomorphologiques et géologiques) des
réservoirs pétroliers capables de modifier le tdiévacuation de I'tB et sa distribution spatiale.
Nous verrons ainsi dans un premier temps qu'il texgdeux types d’aquifére dont la différence
fondamentale est relative a la surface spécifiqueahtact gaz/aquifere. Nous comparerons alors les
résultats de simulations obtenus pour chaque aquiRuis dans une derniére partie, nous étudierons
I'impact des hétérogénéités des propriétés pépbgraes sur le lessivage.

5.1 Cadre géomorphologique

5.1.1 Type d’aquifére

Les réservoirs géologigues peuvent étre travermédaqux types d’'aquifére :
- aquifere de fond (Figure 5.1) : le contact avetudle de gaz a lieu sur toute I'étendue du
réservoir,
- aquifere latéral (Figure 5.2) : la remontée dudeita structure géologique imperméable sous-
jacente oblige I'aquifere a contourner cette demida surface de contact entre I'eau de
I'aquifere et la phase gazeuse est ainsi limitéecantours du gisement.

Figure 5.1 :Coupe longitudinale d’'un réservoir et d'un aquifdeefond (haut). Projection de la
surface de contact (bas).
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Figure 5.2 : Coupe longitudinale d’'un réservoirdatn aquifére latéral (haut). Projection de la
surface de contact (bas).

5.1.2 Surface spécifique de contact

Nous allons étudier a I'aide de coupes longitugisaimplifiées modélisées avec le logiciel Hytec,
quelles peuvent étre les différences relativeg@atuation de I'kS entre ces deux types d’'aquifére.
La coupe schématique d'un réservoir traversé panquifere de fond sera représentée ici par le
modéle qui a été exposé dans le chapitre précéckestle référence). Concernant l'aquifére latéaal,
modeélisation est moins évidente car I'écoulement'@Bu circulant dans I'aquifére peut étre réalisé
uniguement avec un modele 3D. Pour simplifier lebfFme, nous présenterons le méme modéle que
celui du cas de référence du chapitre précédemnt ajoutant une barriére imperméable (transport
diffusif gazeux nul) de 400 m de long au nivead'idéerface, de fagcon a réduire la surface spéudiq
de contact entre le gaz et I'eau. Cette simula@idrreste cependant trés sommaire car I'eau rejotgnan
I'aval de l'aquifére aprés avoir circulée sousdae imperméable n'est pas représentative de laééal
En effet, 'eau s’écoulant au sein de l'aquifereremmalement, toujours en contact avec les boeds d
la bulle de gaz et devrait ainsi arriver a I'avalléhquifére encore plus chargée en gaz dissouseue
qui est modélisé. Cette approche permet néanmdawsid un premier apercu de I'importance de la
surface spécifique sur le balayage des gaz paquiféae actif.

Aprés 100 000 ans de simulation, la distributiorad&action molaire de 't dans les deux cas
est assez différente (Figure 5.3). Ce constatiéestul fait que le volume gazeux situé au-dessua de
surface imperméable ne peut pas étre lessivé dimectt par I'aquifére. La barriére impose en effet,
un flux de transfert nul du gaz vers l'aquifére.réduction de la fraction molaire de J$dans cette
partie est donc trés inférieure a celle observés tacas de référence. Les zones situées a l'anhant
l'aval de l'aquifere (contact direct gaz/eau) sprdnt a elles Iégérement moins lessivées que éans |
cas de base car toujours alimentées £ pir la partie centrale.

L’évacuation de I'HS de 46 % a la fin de la simulation de référencebi® alors a 38 % avec la
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réduction de la surface de contact. Ces résulggdégnent ceux obtenus dans I'étude de sensibilité
concernant I'importance du rappéitl du réservoir. La surface de contact entre I'ageiférla phase
gazeuse a une importance capitale dans le procegsusssivage tant du point de vue du taux
d’évacuation que de la distribution de la compositielative de I'hkS. Nous allons étudier plus en
détail dans les deux prochaines parties, I'effeclkdacun de ces aquiféres sur le lessivage dans des
modélisations plus proches de la réalité géologique
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Figure 5.3 : Distribution spatiale de b8 aprés 100 000 ans de simulation, d'une coupe
longitudinale d'un réservoir de gaz traversé paragunifere de fond, cas de référence (haut), un
aquifére latéral, cas de référence + barriere impable de 400 m de long au niveau du contact (bas).
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5.2 Aquifere de fond (modele 2D)

5.2.1 Description du réservoir

Le réservoir, encadré par deux couches parfaiteingsgrméables, s'étend sur une longueur de
20 km et une hauteur de 150 m (Figure 5.4). Leatwdst découpé en 480L x 60 cellules, soit des
mailles de 50 m de long et 5 m de hauteur. Lesri@#s du réservoir et des fluides sont les mémes
gue celles décrites dans le chapitre précédent(C¥.

Dans la structure, I'épaisseur de I'aquifere évaoge 75 m (au niveau du sommet du réservoir)
et 145 m (entrée et sortie d’eau). Cette géometi@ble implique que les vitesses d’écoulement de
l'eau ne sont pas uniformes sur toute la longueufatjuifere (Figure 5.5) et varient entre 0,16 et
0,43 m/an. Le temps de résidence de l'eau dansifiémg est d’environ 70 000 ans. A la fin de la
simulation (20 000 ans), I'eau aura progressé kie £nviron dans l'aquifere, soit un cinquiéeme de la
longueur totale du systéme. Dans cette simulatimc)inaison du plan d’eau est de 0,5 %, soit une
variation de 100 m sur 20 km. Pour des gradientgem® de température de 30°C/km et de pression
de 2 bar/100 m (calculé a partir de la densité élange gazeux de 210 kg/monné par le logiciel
Best dans les conditions de notre étude), lestimmmde pression et température le long de I'fater
n'‘engendrent pas de réels changements concerrsoitililité des gaz (Figure 6.6). Nous négligerons
ainsi le gradient géothermique dans notre modeéle.

Avant de présenter les résultats, nous tenonspelepque les échelles utilisées pour représenter
les axes horizontaux et verticaux ne sont pas aired. En effet, ces derniéres sont respectivedent
1/10 000 et 1/100 000 environ. D'autre part, |Heaales cellules sur I'axe longitudinal est dixsqilus
élevée que sur I'axe vertical. Ces deux informatisant importantes pour appréhender au mieux les
fronts de concentrations et pressions partielleHlgS qui pourront paraitre franchement verticaux
dans certaines simulations.

5.2.2 Résultats

Sur les premiéres années de simulation (FiguretFégure 5.8), nous observons principalement
la mise a I'’équilibre thermodynamique des phasé® déa partie gaz et I'aquifére. La pression pédie
de I'H,S diminue donc au niveau de l'interface. A cetainstle gradient de concentration de,8Hest
vertical, de l'interface vers le toit du réservaprés 5 000 ans de simulation, nous commencons a
voir apparaitre les effets de l'aquifére actif awet appauvrissement plus important de;$Hers
I'entrée de l'aquifére.
Nous constatons d'autre part, que les effets caiiage de I'tiS par I'aquifére sont plus rapidement
visibles dans les zones de faibles hauteurs devads¢amont et aval du réservoir). Cependant, sipré
15 000 ans de simulation, la pression partiell€HeS qui avait diminué plus rapidement a l'aval du
réservoir que dans la partie centrale augmentergssiyement (traits gris sur Figure 5.7 et Figure
5.9). En fait, I'introduction d’'une eau riche enSHdissous dans cette région du réservoir déja trés
appauvrie en gaz acides, provoque le dégazageHd® Bt c'est pourquoi, nous observons un
enrichissement de ce gaz dans cette partie dwodser

Aprés 20 000 de simulation, 39 % molaire de,BHyazeux initial a été dissous dans I'aquiféere.
Par contre, la quantité de gaz évacué du systéetrenesre faible puisqu'un cinquiéme seulement du
volume de l'aquifere a été balayé.
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L'évacuation compléte de 133 au sein de cette structure géologique est obtanukout de
150 000 ans environ avec Hytec. Cet ordre de grandemble compatible avec les hypothéses
géologiques faites sur I'historique de telles fdioms. N'oublions pas cependant, qu’'avec le modéle
utilisé dans ce travail, la durée de lessivage 'HeSl est optimale (Cf. 3.3.5). Des processus
secondaires (Cf. 6.2) non modélisés avec notreikgbourraient d’autre part modifier la vitesse de

lessivage du gaz.
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Chapitre 5. Vers un cas géologique

0 4000 800D 12000 16000 20000
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Figure 5.4 : Dimension du réservoir modélisé avec le logiciel Hytec.
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Figure 5.5 : Vitesse de Darcy dans l'aquifere.
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Figure 5.6 : Evolution spatiale de la concentration gh atjueux dans I'eau de I'aquifére et du réservbir@® 1 000 et 5 000 ans.

83



Chapitre 5. Vers un cas géologique
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Figure 5.7 : Evolution spatiale de la concentration g &tjueux dans I'eau de I'aquifére et du réservbiri 000, 15 000 et 20 000 ans.
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Figure 5.8 : Distribution de la pression partielle de$tu sein du réservoita0, 1 000 et 5 000 ans.
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Chapitre 5. Vers un cas géologique
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Figure 5.9 : Distribution de la pression partielle de$kwu sein du réservoita 10 000, 15 000 et 20 000 ans.

86



Time= 20 ky Fract. mol. CH4g
1

096
naz
0.88
0.84
0.8

y[m]

0 4000 800D 12000 16000 20000
x [m]

Fract. mol. H2S5g
015
o1z
0.09
0.06
0.03

]

Time= 20 ky

y [m]

0 4000 8000 12000 16000 20000
x [m]

Fract. mol. CO2g
0.05
0.04
0.03
0.02
0.0

0

Time= 20 ky

y [m]

0 4000 800D 12000 16000 20000
x [m]

Figure 5.10 : Distribution de la fraction molaire du£H,S et CQ au sein du réservoir a la fin de la simulation (20 000 ans).
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Chapitre 5. Vers un cas géologique

5.2.3 Effet de la géologie

Les réservoirs susceptibles de contenir les plaggaconcentrations en,8 sont généralement
des réservoirs carbonatés : présence d’anhydriie |pdBSR et la TSR (Cf.1.2.1), pauvre en cations
métallique évitant la précipitation des minéraukwsés (Cf.1.4.1). Ces réservoirs sont généralement
caractérisés par d'importantes hétérogénéités dusipd et permeéabilité, tant a I'échelle du résgrvo
qu'a l'échelle du pore. Ces larges variations pguétre liées aux différents environnements de
dépbts, aux processus diagénétiques (cimentatisspldtion, compaction et dolomitisation) et a des
événements tectoniques.

Des zones de cimentation préférentielle peuvertéselopper dans les carbonates et engendrer
des barrieres subhorizontales imperméables trésortamies et provoquer la création de
compartiments au sein du réservoir. A linverse, ¢euloirs de fracturations peuvent avoir une
perméabilité mille fois supérieure a celle de lahe encaissante et ainsi constituer des chemins
préférentiels pour la circulation des fluides. Gmsuloirs définissent un ensemble de fractures
tabulaires sub-verticales associé a des faillefaifles naissantes. De tels couloirs peuvent sten
sur plusieurs dizaines a centaines de métres éssépaet hauteur et sur quelques kilomeétres dg lon

Barrieres imperméables subhorizontales

Nous regarderons dans cette partie, le role degtes imperméables sur le taux d'évacuation de
I'H,S et sa distribution spatiale. Pour cela, nousirpag du réservoir décrit dans le point 5.2.1 et y
ajouterons deux barriéres subhorizontales imperlegate 5 et 7,5 km de long de faible porosité
(5 %), dans lesquels le coefficient de diffusionegae@, : 10%° nf/s) est tel qu'il freine entiérement
le passage des gaz (Figure 5.11).

Aprés 20 000 ans de simulation, nous remarquongagiiaction molaire de I'bS située dans les
zones sus-jacentes aux barrieres imperméablesrat@yement pas évoluée excepté aux extrémités
de chacune des séparations. En fait, les distanpascourir par le transport diffusif dans cesipart
sont d’'un ordre de grandeur bien supérieur au rdsteéservoir. En effet, la distance verticale
maximum a parcourir dans le réservoir est de 75lars ajue dans ces deux zones protégées, la
distance horizontale est de 2,5 a 4 km (= longuédess barrieres imperméables/2, car il y a deux
extrémités). Comme la distance caractéristiqueiffiestbn sur 20 000 ans est d’environ 180 m dans
les conditions de notre étude, seule la premienéace de metres de ces zones peut étre affectée pa
le lessivage (c'est-a-dire 4 mailles environ).

A la fin de la simulation, la répartition de la cposition relative de I'tS au sein du réservoir, a
I'exception de la région ou se trouvent les baesémperméables, est similaire a celle présentég da
le cas de référence. La zone ou les couches impbtaesont présentes peut étre coupée en deux :

- la partie inférieure en contact direct avec I'emul’aquifére, plus lessivée que dans le cas de
base,

- la partie supérieure, dans laquelle les conceotiaen gaz n’ont pas évolué.

La présence de barrieres imperméables dans levo@segduit la hauteur de la colonne de gaz
sous ces couches geéologiques. Dans la partie aoestg aux barriéres, ;8 non ré-alimenté par le
gaz du dessus est par conséquent épuisé plusmagitigue dans le cas de référence. A ce stade de la
simulation, cela permet alors de compenser avecliane d'HS protégé au-dessus des barrieres. A la
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fin de la modélisation, le taux d’évacuation de,BHest en effet similaire a celui obtenu dans le
premier cas.

En revanche, si nous prolongions la durée de stionlaa 150 000 ans (durée nécessaire au
lessivage complet des gaz dans le premier cas) astmerverions deux zones distinctes avec la zone
sus-jacente aux barrieres encore riche ghéd le reste de la partie gaz entierement appauvri

Drains verticaux

Nous nous intéresserons ici a l'impact de draims@ables verticaux (couloirs de fracturations)
sur le lessivage de I'1$. Dans cette nouvelle simulation (Figure 5.12)jshajoutons ainsi au modéle
précédent, deux drains verticaux propices au tahstiffusif (Dg grains= 10° MP/s = 20 XDy ¢servoi) €t
traversant les barriéres imperméables. Ces deffioierginsi le lien entre la zone inférieure leésivet
la zone supérieure riche en$

Nous observons dans ce nouveau cas, que le trardiffosif & travers ces drains permet de
diminuer localement (cent premiers métres autows drains) la fraction molaire de bH. La
création d’un fort gradient vertical de pressiometdensité, lié aux hétérogénéités de compodition
gaz dans ces drains verticaux pourrait engend¥eolilement de la phase gazeuse et ainsi améliorer |
vitesse de transport. Ces mécanismes non pris epteatans les simulations seront abordés dans le
chapitre discussion.
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Chapitre 5. Vers un cas géologique

Barrieres imperméables

0 4000 800D 12000 16000 20000
x [m]

Figure 5.11 : Présentation du réservoir avec deux barriéres impermeéables.

Drains perméables Barrieres imperméables

0 4000 800D 12000 16000 20000
% [m]

Figure 5.12 : Présentation du réservoir avec deux barriéres imperméatsdag drains perméables.
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Figure 5.13 : Distribution de la fraction molaire deBHau sein du réservoir a la fin de la simulation (20 000 ans)lpa@as de base (haut), cas avec
deux barrieres horizontales (milieu) et le cas avec deux barriéreeritates + 2 drains verticaux perméables.



Chapitre 5. Vers un cas géologique

5.3 Aquifere latéral (modéle 3D)

Regardons maintenant la distribution de la conedintr de I'HS dans un réservoir traversé par
un aquifere actif latéral. Pour modéliser I'hydrodynisme de cet aquifére, nous avons réalisé des
simulations 3D avec le logiciel Hytec.

5.3.1 Description du réservoir

La structure géologique étudiée (partie gaz + age)fest une couche perméable de 100 m de
hauteur s’étalant sur 10 km de long/large (Figudetpbet encadrée par deux couches supérieure et
inférieure, parfaitement imperméables. Le domaindétigé est découpé en 8®0 x 70 cellules, soit
des mailles de 200 m de long/large et de 5 m deehau_es propriétés du réservoir et des fluided so
les mémes que celles décrites dans le paragraphe 4.

. Zone de transition

.Aquifére

. Entrée de l'aquifere
.Sortie de I'aquifere
. Zone imperméable

Figure 5.14 : Vue d’ensemble de la structure 30yemmant la zone imperméable supérieure,
modélisée avec le logiciel Hytec.

La remontée du toit de la couche imperméable smesfe contraint 'aquifére a contourner cet
espace, d’'une superficie de 13%emviron (Figure 5.15). La phase gazeuse situégeasus de cette
zone n’'est alors pas en contact direct avec I'égeifla surface de contact entre les deux phases es
représentée par la zone intermédiaire). La hawteugéservoir, minime voire nulle & la périphérie du
domaine modélisé, augmente a mesure que I'on peaee du sommet de la structure.
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. Gaz

. Zone de transition
. Aquifére

. Entrée de 'aquifére
. Sortie de l'aquiféere
. Zone imperméable

Figure 5.15 : Coupes longitudinales et transvessale domaine en gommant la zone
imperméable supérieure.

L'inclinaison de l'aquifére est de 0,5 %, soit uagation de 50 m sur 10 km. L’eau pénetre dans
la structure sur toute la largeur de l'aquifér& 20 km avec une vitesse interstitielle d’écouletnen
moyenne de 0,1 m/an, et ressort sur toute la largewcoté opposéx(= 10 km, zone violette sur la
Figure 5.16) aprés ¥@ns environ. Comme la hauteur et la largeur dguifére sont variables dans
I'espace, la vitesse d’écoulement variable, augenamhesure que I'aquifére se resserre, pour ateeind
une valeur maximale de 0,3 m/an vers 4 km. D’autre part, 'eau de I'aquifére circulanproximité
de la coupe longitudinale= 5 km a une vitesse presque nulle.

% © Sortie de l'aquifere

Figure 5.16 : Vue d’ensemble de la structure 3y@mmant la zone imperméable supérieure et
le réservoir de gaz. Légende couleur, voir figukzpdente.
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Chapitre 5. Vers un cas géologique

La durée de la simulation est de® Hhis, soit une durée représentant environ dixléoiemps de
passage de I'eau dans l'aquifere.

5.3.2 Reésultats

Regardons maintenant la distribution de la fractioolaire de I'HS dans le réservoir, obtenue
avec la simulation 3D a t =20’ et 16 ans de simulation (Figure 5.17).

Fraction molaire
de I'H,Sg

014
012
0.10,
0.08|
o.oe‘
0.04
0.02
I 0.00]

Figure 5.17 : Distribution de la fraction molaire 8H,S a travers des coupes longitudinales et
transversales du réservoirt & 2x10° et 16 ans.

Aprés 10 ans de simulation, la distribution de }$idans la partie gaz du réservoir suit deux
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tendances. Nous remarquons en effet, un gradiesbdeentration général, orienté dans le sens de
I'écoulement de I'aquifére, identique a celui quété décrit dans les précédents cas, et un deuxiéme
gradient de concentration, dirigé du pourtour deguifére vers le sommet du réservoir. En fait, plus
on s’éloigne des extrémités, plus le rapport hautieuréservoir sur hauteur d’aquifére augmente et
donc, plus le lessivage des gaz est long.

A la fin de la simulation, les hétérogénéités cositannelles observées précédemment se sont
encore plus accentuées. Les zones périphériquesrgact direct avec l'aquifére (a I'exception de
'aval de l'aquifére, zone dans laquelle les viesssle l'aquiféere sont faibles) sont entierement
lessivées en §$ alors que la zone centrale distante de I'interfalest pas affectée par ce processus.
Puisque la distance caractéristique de diffusiorcquaue en 10Dans est de 1,25 km, le front de
diffusion des gaz n'a que trés peu avancé en drectu sommet du réservoir. La distribution des
concentrations en 43 observée a la fin de cette simulation concorde égwec ce qui avait déja été
décrit dans les parties 4.3.5 et 5.1.2 concerriamgdrtance du rapport H/L et de la surface spgadi
de contact sur le lessivage des gaz.

Aprés 16 ans de simulation, seulement 45 % de,$H été lessivé, alors gue nous avions noté
gue dans le cas d'un aquifere de fond,$Houvait étre évacué entierement aprés 150 000 ans
environ.

5.4 Conclusion

Un réservoir de gaz peut étre traversé par dewestgfaquiféres actifs : un aquifere de fond pour
lequel la surface de contact avec le gaz prence@ac I'ensemble du réservoir et, un aquiféere dtér
pour lequel cette surface se limite aux contourgidament. Comme dans les conditions de pression
et température de notre étude, la distance caistqé@e de diffusion des gaz est faible, il estamant
que la surface spécifique de contact soit grandep@rtH/I faible) pour que le volume de gaz en
contact avec l'aquifére soit élevé. La durée néiesau lessivage complet de j$avec un aquifére
de fond est de l'ordre de 1Gns alors que dans le cas d'un aquifére latéral=aC® ans, les
concentrations en 43 au sommet du réservoir n‘ont toujours pas été fidedi par le lessivag€e
chapitre a ainsi permis de mettre en évidencel&eadpital de la surface spécifique de contactesur
lessivage et la distribution des gaz.

La présence de larges barrieres imperméables smbhtaies dans un gisement entraine
I'exclusion d’'un important volume de gaz susceptilolétre lessivé. En effet, la distance entre
I'interface et le sommet du réservoir, de I'ordre ldecentaine de meétre, devient de l'ordre du
kilométre avec l'allongement du chemin diffusif dd’existence de telles barrieres. Le lessivage des
gaz dans cette partie du réservoir devient alars kent étant donné le temps caractéristigue de
diffusion des gaz. Cependant, la présence de eeulié fracturations traversant ces barriéres
permettent d’améliorer localement le lessivage g@s dans les parties sus-jacentes aux barriéres
imperméables.
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Conclusion

6.1 Bilan de I'étude

Pour l'industrie pétroliére, déterminer la disttibo spatiale des concentrations esSHu sein
d'un gisement pétrolier est un enjeu capital cetedeformation lui permet d'optimiser I'emplaceren
des puits d’exploitation ou de dimensionner lesaifstions de traitement de surface. Cette tache es
pourtant loin d'étre évidente car de nombreux méoas peuvent étre conjointement a l'origine
d'hétérogénéités compositionnelles, de la formallblpS (répartition spatiale des couches d'anhydrite,
profondeur/température, présence de catalysewsh &limination (présence de cations métalliques,
hydrodynamisme de l'aquifére). Ces derniéres anm&esombreuses études ont ainsi été menées sur
la compréhension des processus de générationvacdation de I'hbS dans les réservoirs pétroliers.
Néanmoins, aucun projet de recherche publié n'seétepris concernant l'impact du lessivage de
I'H,S par un aquifére actif sur la création d'hétérégéas compositionnelles. En se basant sur la
connaissance d'un réservoir dont la distributiorHg® semblait étre liée a la présence d'un aquiféere
actif, nous avons entrepris une étude détailléemiEmnismes de contrble du lessivage préférentiel d
gaz. L'objectif de ce manuscrit est donc d’ajouter nouvelles pistes de réflexion concernant la
distribution de I'HS au sein d'un gisement.

Pour donner de la puissance aux simulations dévéegs des gaz par un aquifére actif réalisées
avec le logiciel Hytec, nous avons tout d'abordé&eate valider notre modéle a l'aide d'une solution
numérique développée a partir de la formulationhésiatique de la solution analytigue de Panfilov
(Panfilov, 2009). Cette étude a montré qu'a pditin formalisme de départ commun, le transfert des
gaz vers l'eau de l'aquifére avec Hytec était ea die celui obtenu avec le modéle étalon. Ce consta
vient du fait que les deux modéles ne traitentlpaBissolution des gaz de la méme maniére. En, effet
avec la solution étalon, le gaz présent a l'interfast dissous directement dans l'eau de l'aquifére
(comme une atmosphére au contact d’'une riviére)s gjo'avec le logiciel Hytec, le gaz d'une maille
se dissout uniguement dans I'eau de la méme méaéleseconde différence concerne la description
des flux a l'interface. Nous avons alors modifiéfdemalisme décrit initialement dans Hytec en
ajoutant une zone intermédiaire entre le résermgbitaquifére dans laquelle la teneur en eau et les
coefficients de diffusions moléculaires ont étéméa pour se rapprocher de la solution étalon.
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Conclusion

Dans un réservoir de gaz, la création d'hétéroggEnéompositionnelles par un aquifére actif est
contrélée par :

- le transport aqueux qui permet d'évacuer proyesent le gaz dissous hors du réservoir et de
dissoudre ainsi en continu b8 dans I'eau de l'aquiféere,

- la diffusion moléculaire du gaz qui renouvelleg@rmanence le gaz au niveau de l'interface et
exporte le front d'appauvrissement du gaz acideile réservoir,

- la dissolution préférentielle de b8 qui influence I'évolution de la composition ralatde la
phase gazeuse.

Une étude de sensibilité de ces mécanismes réggiaita vitesse d'écoulement de I'eau joue un
role prépondérant sur l'intensité de I'évacuatierl'd,S a condition que le transport diffusif assure le
renouvellement des gaz dissous a l'interface. aptfde concentration en,8l est alors orienté de
I'amont (appauvri en gaz acide) vers l'aval daulfége et se déplace au cours du temps, en suizant
direction de I'écoulement. Dans le cas ou la difiusnoléculaire limite lI'apport du gaz au niveau du
contact, la zone appauvrie en3Hsera essentiellement située au niveau de laaersur une faible
hauteur et I'évacuation du gaz sera alors plugefaib

Dans un réservoir, la surface spécifique de comtate la bulle de gaz et I'eau de l'aquifére joue
également un rdle important sur le taux d'évacoad®'HS. En effet, plus le rapport de la hauteur de
la colonne de gaz sur la longueur de l'interfide est faible, plus le balayage de.BHau sein de la
partie du réservoir est efficace, car ce processst pas ralenti par le temps de diffusion des gaz
entre linterface et le sommet du réservoir. Leetyfaquifere traversant la structure géologique,
aquifére latéral ou aquifére de fond détermine darntistribution de I'4S. Dans le cas d'un aquifére
de fond, le gradient de concentration de,8Hest dirigé de I'amont vers l'aval de I'aquifé&eur un
aquifére latéral, la distribution de la compositietative des gaz peut étre séparée en deux zames :
premiére partie, située au-dessus de l'interfamat, lés concentrations suivent la méme tendance que
celle décrite précédemment, et une deuxiéme patisgin de laquelle les gaz ne sont pas en contact
immédiat avec l'aquifére, trés peu affecté pardeilage. Dans ce type de réservoir, I'inclinaises d
couches géologiques a un poids considérable putparametre détermine le rappeft

Tout comme dans le cas d'un réservoir traverséupaaquifére latéral, la présence de barriéres
imperméables horizontales provoque l'isolement gies situés au dessus de ces derniéres. Le temps
de diffusion des gaz dans cette zone n’est alars gépendant de la hauteur du réservoir (d'une
centaine de métre) mais de la longueur de la bar(guelques kilométres). L'ordre de grandeur du
temps de transport diffusif est par conséquentsidénablement augmenté. Le lessivage dgSl'elst
alors limité aux parties externes de ces zones.

6.2 Discussion, phénomeénes additionnels

Dans les modéles conceptuels que nous avons piésdahs cette étude, nous prenions en
considération :

- I'nydrodynamisme de I'eau dans I'aquiféere,

- le transport advectif et diffusif aqueux des espétissoutes,

- le transport diffusif du gaz au sein du réservoir,

- I'équilibre thermodynamique entre les phases aquaisgazeuse, en négligeant le gradient
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géothermique,
- les hétérogénéités du milieu géologique (perméébiporosité et coefficients de diffusion
effectifs).
D’autres phénomenes sont cependant susceptibleodifier le taux de lessivage de bEl ainsi
gue sa distribution au sein du réservoir. Nous gm&sons ainsi dans la partie suivante, une étude
complémentaire concernant ces mécanismes.

6.2.1 Creéation d’'un écoulement diphasique

Gradient de pression

L'évacuation des gaz liée a I'hydrodynamisme dguiiere engendre une diminution progressive
de la pression dans les zones proches du contagtaga Un gradient de pression est ainsi créé au
cours du balayage, du sommet de la structure viterface dans le cas d'un aquifére latéral. Ce
gradient peut alors entrainer différents mécanismé&soulement du gaz, remontée de l'aquifére et
expansion de la phase gazeuse.

La création d’'un gradient de pression au sein dar®ir initie 'écoulement de la phase gazeuse
des zones riches en$ivers les zones appauvries (fleches jaunes diglaeF6.1). La mise en place
d'un tel processus permettrait alors d'accéléretrdasport des especes gazeuses vers linterface et
améliorerait ainsi le lessivage des gaz dans leduas aquifére latéral ou en présence de barrieres
imperméables. L'importance de ce mécanisme dépendigmlement de lintensité du gradient de
pression, de la perméabilité (horizontale et vakticdes roches et de la viscosité de la phaseigaze
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Figure 6.1 : Variation de la pression dans un ké&setessivé par un aquifére actif. Les fleches
jaunes indiquent la direction de I'écoulement dpHase gazeuse et les fleches bleues, celle de la
remontée de l'aquifére.

La diminution de la pression du gaz au-dessus dquifére peut d'autre part permettre
'imbibition du milieu par I'eau, qui se traduitaak dans le réservoir par I'avancée verticale filtumt
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Conclusion

d'eau dans le cas d’'un aquifére de fond, ou végtiealatéral dans le cas d’'un aquifére latérafaiiu
de la remontée de I'eau sur le toit de la couclpemméable sous-jacente (fleches bleues de la Figure
6.1). L'invasion de l'eau dans le réservoir dépeédalement des phénoménes capillaires
(mouillabilité, saturation, perméabilités relatiyedf.2.1.1). Au cours de ce processus, des bulles
résiduelles de gaz, appauvri egBHpourraient étre piégées par capillarité au deibaquifére.

Dans les conditions de pression d’un réservoicolmpressibilité élevée du gazy(: 50.10" bar*
& 200 bar et 33.10bar" & 300 bar, Cossé, 1988) pourrait aussi dans uireineomesure jouer un role
dans le maintien de la pression.

Au sein du réservoir, 'aquifere et la phase gaggasent ainsi de facon opposée sur la position
de la surface de contact. La phase gazeuse a tandamaintenir I'interface a sa place initiale alor
que l'aquifére tend a remonter ce contact. Au calurdessivage, son évolution dépend en fait du
rapport de volume entre chacune des deux phases.

L'écoulement des gaz dans le réservoir pourraitcdaméliorer le mélange des gaz et par
conséquent le taux d’évacuation finale des gaz.nsttes ruptures de concentration esfs Kazeux
observées dans les résultats de simulation résé@bi5) devraient ainsi étre atténuées. D’autid,p
le maintien de la pression initiale lié a I'enseende ces mécanismes (Figure 6.2) pourrait permettre
de conserver un taux de dissolution des gaz opfmallongtemps, puisque la solubilité des gaz dans

I'eau dépend de la pression.
A

—avec

. i 8
sans Jremontee de l'aquifere,

écoulement du gaz,
expansion de la phase gazeuse

Pression

 _
Durée de lessivage

Figure 6.2 : Courbe schématique illustrant I'évioilntde la pression hydrostatique dans un
réservoir de gaz sans (courbe bleu clair) et asearbe bleu) mécanismes de drainage.

Gradient densitaire de gaz dans le réservoir

Dans le réservoir, I'élimination préférentielle del,S, gaz dense comparé aux autres gaz,
engendre la baisse progressive de la densité ghdse gazeuse. Avec le logiciel Best, nous avons
déterminé I'évolution de la densité de la phaseegse en fonction de I'évolution de sa composition
relative au cours du lessivage (Figure 6.3) et nmusstatons en effet, qu'entre 5 et 10% molaire
d’H,S, une baisse de 1 point de pourcentage de lartemetbS entraine une réduction de masse
volumique d’environ 5 kg/mpour une température de 100°C et une pressigaléie 300 bar.
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Figure 6.3 : Evolution de la densité de la phassegse dans un réservoir gazeux lessivé par un
aquifére actif pour une température de 100°C efpuession initiale de 300 bar.

Au sein d'une structure rectangulaire schématidgtigufe 6.4), la phase gazeuse lessivée
préférentiellement en 43 au niveau du contact est ainsi progressivem&uéa. Les gaz au sommet
du réservoir encore peu affectés par le balayagéHd& reposent alors sur un mélange gazeux de
moins en moins dense. Dans un milieu poreux, lalgéad'un tel systéme est définit par le nombee d
Rayleigh :

Ra = K&gh
1D,
ou h est la hauteur de la colonne de gaz. Lorsque leurvaritique du nombre de Rayleigh est
dépassée, la convection débute et la vitesse dsptret des espéces gazeuses jusque la assez lente
augmente rapidement. Cette convection constitumésanisme permettant une redistribution des gaz
dans le réservoir, qui s'ajoute aux processus siffuétudiés dans les premiers chapitres de ce
mémoire. L’élimination de I'HS pourrait ainsi étre accélérée.

1 A
Z Z

%,$

fn
0 X

Figure 6.4 : Distribution de la densité engendréel@ lessivage (gauche). Courbes schématiques
du pourcentage molaire de b8 sans (courbe noire) et avec (courbe rouge) ctiovede la phase
gazeuse dans une colonne de gaz.

Ce mécanisme de convection densitaire sera beawmeoins important dans d’autres cas. Dans le
cas d'un aquifere de fond a recharge rapide (Figu@), le gradient de concentration de,Bfjazeux
est dirigé essentiellement de I'amont vers I'aval'dquifere. En conséquence, le gradient de d&nsit
presque horizontal ne permet alors pas d’engemnarécoulement convectif au sein du réservoir.

Autre cas, en présence de barrieres imperméalipe€F5.13) ou dans le cas d'un aquifére latéral
(Figure 5.17), les zones peu affectées par le viegsi sont bien localisées dans les régions
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Conclusion

supérieures ; cependant le gaz dense ne reposkr@etement sur le gaz appauvri et allégé, mais sur
des barriéres imperméables ou sur le toit de l@ amperméable sous-jacente. Le gradient de densité
entre les zones dense et allégée est donc commeaanécédent cas, presque horizontal. Méme la
présence de couloirs de fracturation (Figure 5.§8j), créent une instabilité verticale, permettrait
difficilement le développement d’une convection slaire en raison des faibles volumes connectant
les différents compartiments.

Gradient densitaire d’eau dans I'aquifére

Au sein de l'aquifére, I'évolution de la densité Heau suite a la dissolution des gaz est
susceptible d’engendrer des modifications concérteasolubilité des gaz a l'interface. En effet, si
I'eau saturée en gaz dissous devient sensiblemeinsrdense que I'eau pure sous-jacente, alorszle ga
dissous pourrait rester au niveau de l'interfataimsi freiner la dissolution des gaz a I'avalg{iie
6.5a). En cas de trés forte baisse de la denaitépbilité de I'eau saturée serait méme réduitejuie
provoquerait la stagnation de cette phase, et bBlajfueffectivement le lessivage au sein du réservo
(Figure 6.5b). Au contraire, si la densité de I'edargée en gaz était plus forte que celle de ltEau
I'aquifére, I'instabilité gravitationnelle initieflaun transport convectif qui s’ajouterait au mésare
de dispersion dans l'aquifére et, permettrait draegter la dissolution des gaz a linterface. Ce
processus est actuellement étudié pour le stocleg€EQ en nappe aquiféere (Yang et al., 2006 ;
Hassanzadeh et al., 2007 ; Farajzadeh et al., ZB@fi)re 6.5c).

Gréace aux données expérimentales de HnedkovsKy, 4986, nous avons calculé la densité de
I'eau saturée pour chacun des gaz dissous a 10088u chargée en C{a tendance a devenir plus
dense d’environ 0,1 % (pression = 200 et 350 barsaju’a I'inverse I'eau chargée en ¢bu HS
dissous s’allége respectivement de 0,3 % (pressidB80=et 350 bar) et 0,2 % (pression = 200 et
350 bar). La diminution de la densité de I'eau popee par la dissolution du Gldt de I'HS peut
étre légerement contrebalancée par la dissolutiof@.

Réservoir

Y| R | I [ |

a b c

Figure 6.5 : lllustration des effets densitaires daz dissous dans l'aquiféere actif pour trois cas
différents.

Dans une étude paramétrigue, Ledoux et ViennotJL@@sumé dans Thébault (1995)) testaient
I'influence de l'allégement de la masse volumique de l'eau de %,3par un gaz dissous sur
I'écoulement et donc la propagation du gaz dissbes. résultats de simulation montraient que la
réduction de la vitesse d’écoulement et 'augmématiu pendage de I'aquifére amplifiaient I'effet
amortisseur et ralentisseur de I'allégement. licependant précisé que cet effet reste trés faible.

Dans notre cas d’étude, les variations de densitd'@au semblent donc trop faibles pour
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engendrer un réel changement sur le transport dediggous et donc la dissolution des gaz.

6.2.2 Inclinaison du contact : évolution de la dissolution

Dans un réservoir traversé par un aquifere ad#,donditions de pression et température du
systéme augmentent d’amont en aval le long du cog@z-eau car ce dernier est incliné. Dans les
modéles de simulation que nous avons présentéscgamanuscrit, la différence de dissolution des
gaz entre 'amont et I'aval de l'aquifére a été ligege. Cependant, dans certains réservoirs pétsplie
les conditions de pression et température peuvenitér plus fortement le long de linterface en
raison d'un plus grand gradient de pression/tentpigzade l'inclinaison plus élevée de linterfaeg,
des dimensions plus grandes du gisement.

Avec le logiciel Best, nous avons déterminé I'étoln de la solubilité des gaz de notre mélange
en fonction de la température et de la pressiogu(Ei 6.6). Nous remarquons que la solubilité des
deux gaz acides, G@t H,S, augmente avec la hausse de la pression ewarbig, diminue lorsque la
température augmente. La solubilité du méthanetquatie, croit avec I'élévation de la pressionlet
la température. Nous constatons, d’autre part,lqugmentation de la température a un effet plus
important sur la solubilité du CHet de I'HS que celle de la pression.

Dans un cas ou les conditions de pression et texyyérévolueraient de fagon plus importante le
long de l'interface, I'HS dissous en amont de l'aquifére deviendrait paulge sursaturé et pourrait
enrichir la phase gazeuse a I'aval du réservoirdégazage de |33 dans cette partie, amplifierait
alors celle qui a déja été décrite dans le casadeifére de fond (Cf.5.2.2). La solubilité du matle
serait quant a elle de plus en plus importanteke du CQ a peu prés constante.

6.3 Perspectives

L’objectif de cette étude a été de présenter daepie réflexion quant au réle d'un aquifere actif
sur la création d’hétérogénéités compositionnelbass un gisement riche en3d L'étape suivante est
maintenant de confronter notre hypothése de basedas réel, a I'aide de simulations réservoir. Un
tel projet est loin d’étre évident car la bonndisation de ce dernier nécessite de pouvoir répoadr
un grand nombre de questions concernant :

- les propriétés de l'aquifére : perméabilité,imaikon du contact et chimie de I'eau.

Dans nos simulations nous avons considéré quetéssé et la direction de l'aquifere étaient
stables au cours du temps. Dans le cas ou la dimée simulation réservoir est tres importante, il
faut toutefois contréler I'évolution de ces paramegtau cours du temps. Des modifications pourraient
en effet étre induites lors d’événements tectorique
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CH, dissous (mol/kg d’eau)

H,S dissous (mol/kg d’ean)

CO, dissous (mol/kg d'eau)
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Figure 6.6 : Evolution de la concentration molales gaz dissous dans une eau salée (100 g/l) en
fonction de la température et de la pression : pounélange composé de 80 % de,Ctb % de HS
et 5 % de CQ Résultats obtenus avec le logiciel Best.
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- la composition et distribution initiale de }&l

Afin d’appréhender uniqguement I'effet de I'aquiféaetif sur la distribution des gaz, nous avons
considéré dans nos simulations que la distributiongaz était initialement homogene dans le
réservoir. Cela est en fait rarement le cas, cHe-ce dépend de l'origine de I't5. Lorsque la
formation du gaz prend place dans le réservotigaibution de I'HS est fonction des parametres tels
que la disponibilité des sulfates, température {(X). La création ou I'apport d33 dans le réservoir
peuvent par ailleurs étre concomitantes aux mégeassi’exportation des gaz par l'aquifére.

- les propriétés du réservoir : géologie, porogigFméabilité.
La présence de cations métalliques dans un giseestnin important facteur d'élimination de
I'H ,S (Cf. 1.4.1) et pourrait ainsi modifier la distrtton finale du gaz.

La création d’'un modeéle d'évolution de réservairffisamment renseigné, sur plusieurs centaines
de milliers d’années, permettrait de tester nolesions sur un cas appliqué. La comparaison des
résultats du modéle avec les observations perntedtosis d'aller plus loin que I'étude paramétrique
dans la confirmation ou la critique des hypothésaises au cours de notre étude.

La réalisation d’'un tel modéle devra tirer 'améditon des codes afin de considérer tous les
mécanismes qui contrdlent la distribution de,8+ I'échelle d’'un réservoir. Par exemple, pouerall
plus loin dans cette étude avec le logiciel Hyiedaudra intégrer dans le code, les écoulements
diphasiques et densitaires (Cf. 6.2.1).

La réussite de ce projet permettrait alors aux @@njes pétrolieres d’obtenir une vue
d’ensemble plus fine de la répartition spatiale ghz au sein d'un gisement. Cette information,
essentielle pour appréhender au mieux toutes dpegdu développement d’'un champ, permettra ainsi
d’optimiser les emplacements des futurs puits aelystion et de dimensionner les installations de
traitement.
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Nomenclature

Symboles

0
h

N =

*

ZPID—“<XNDSU)O§,SOU;UIXO’SQU

Parametres
angle
charge hydraulique
coefficient d'activité

coefficient d'interaction binaire
coefficient de diffusion moléculaire

coefficient de dispersion
coefficient de fugacité
concentration

conductivité hydraulique
constante de Henry
constante universelle des gaz
covolume

débit

dispersivité latérale
dispersivité transversale
enthalpie libre de Gibbs
entropie

facteur acentrique

flux dispersif

fraction molaire d’une espece

fraction molaire d’'une espéce de la phase agueuse
fraction molaire d’une espece de la phase gazeuse

fugacité

gravité

hauteur de colonne
longueur

masse molaire
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Unités

o

gt
gt

mol.kg*

m's

J gl

j.mol
J.K?

bar
m.s

g.mol*



Nomenclature

Na

n;

Ra

m, n, a

x X
)

U UxE ®

o

<< CcTEOQ T A>;Mm T

Indices

masse volumique
nombre d’Avogadro

nombre de moles
nombre de Rayleigh

parameétres empiriques (loi de van Genuchten)

perméabilité
perméabilité relative
porosité

potentiel chimique
pression

pression capillaire
rayon
saturation

saturation effective
surface

température

temps

teneur

tension interfaciale
translation de volume
viscosité dynamique
vitesse de Darcy

volume
volume molaire

Paramétres
critique
eau
effectif
espéce
gaz

liquide
phase
réduit
vapeur
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-3

kg.m

mol

Darcy

%

J.mol*
bar

bar
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m.s!

m°.mol*
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Hétérogénéités compositionnelles dans les réservoir s de gaz acides. Compréhension
et modélisation du réle d’'un aquifére actif.

RESUME :

La présence d’'H,S dans un gisement est un important facteur de dévalorisation économique, c'est
pourquoi connaitre sa concentration et sa distribution est capital pour optimiser toutes les étapes de
'exploration a la production d’'un champ. Dans les conditions de pression et température des
réservoirs, I'H,S est beaucoup plus soluble que les hydrocarbures et autres gaz. Le lessivage
préférentiel de I'H,S par un aquifére actif pourrait ainsi entrainer la création d’hétérogénéités
compositionnelles au cours du temps. L'objectif de la thése est d'illustrer et quantifier ce processus a
l'aide de simulations numériques réalisées avec Hytec, logiciel couplé géochimie-transport diphasique
développé par Mines ParisTech. Le lessivage préférentiel de I'H,S est contr6lé par: la solubilité
différentielle des gaz qui modifie les quantités relatives de chacun des gaz a proximité de I'aquiféere ; le
transport aqueux qui exporte les gaz dissous et améliore ainsi la dissolution des gaz sur le long
terme ; le transport gazeux qui renouvelle les gaz dissous a l'interface et étend le lessivage du gaz a
toute la structure; les caractéristiques d'un réservoir (type d'aquifere, hétérogénéité des
perméabilités).

Mots clés : Hétérogénéités compositionnelles, H,S, aquifére actif, lessivage, réservoir, dissolution,
simulation numérique, transport diphasique.

Compositional heterogeneities in acid gas reservoir s. Role of an active aquifer,
mechanisms and simulation.

ABSTRACT :

The H,S occurrence in gas reservoirs is an important factor of economic depreciation. Thus, the
knowledge of its content and distribution is a critical parameter when planning field development.
Under typical reservoirs conditions of pressure and temperature, H,S is far more soluble than
hydrocarbons and other gases. The preferential leaching of H,S by an active aquifer over time could
explain the creation of compositional heterogeneities. The thesis aims at illustrating and quantifying
this process based on numerical simulations performed with the two-phase transport and geochemical
software Hytec, developed by Mines ParisTech (France). This mechanism may be controlled by:
Differential solubility of gases, which changes the relative amounts of each gas near the gas-water
contact; Contact with an active aquifer, which can export the dissolved gases thus enhancing
dissolution on the long-term; Diffusional transport in the gas phase, which transfers the compositional
anomalies farther from the gas-water contact; Geological parameters (type of aquifer, permeability
heterogeneities) which can modify the transport scenario.

Keywords : compositional heterogeneities, H,S, active aquifer, leaching, reservoir, numerical
simulation, biphasic transport,
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