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Résumé

Le but de cette these consiste a créer et développer un modele de transport
de suspension colloidale en milieu poreux saturé qui sera capable de détecter
et de prédire 'apparition de vitesses différentes entre ’eau et la suspension ;
de distinguer les cas de I'accélération et de retard des particules colloidales
ainsi que de calculer les deux vitesses en utilisant 'information initiale des
propriétés du milieu poreux et des particules.

On a procédé de deux manieres différentes. Premierement, on a proposé
une méthode analytique de calcul de facteur d’augmentation de la vitesse
qu’on peut introduire dans le modele monophasique classique du transport
colloidal. Deuxiemement, on a proposé un nouvelle approche mathématique
phénoménologique pour décrire un transport colloidal.

Pour développer cette approche, on a utilisé le fait que les deux vitesses
apparaissent automatiquement dans le modele diphasique d’écoulement.
Ainsi notre modele doit étre proche de celui diphasique. En conséquence,
pour notre modele mathématique, on a écarté I’approche traditionnelle qui
suppose un transport d'un liquide monophasique.

Abstract

The aim of this PhD thesis is to create and to develop a colloid suspension
transport model in the saturated porous media that will be able to detect
and to predict the apparition of the difference between water and suspen-
sion velocity; to distinguish cases of acceleration and of deceleration of the
colloidal particles and also to calculate the two velocities using the initial
information on the properties of porous media and of particles.

We are proceeded by two different manners. Firstly, we are proposed an
analytical method of calculation of enhancement velocity factor that can be
introduced in the classic colloid transport model that is single-phase one.
Secondly, we are proposed a new phenomenological mathematical approach
to describe a colloid transport.

To develop this approach, we are used the fact that two velocities appear
automatically in the two-phase transport model. Thus our model must be
similar to two-phase one. Therefore, for our mathematical model we are
refused the traditional approach that assumes a transport of a single-phase
liquid.



Introduction générale

La compréhension de processus d’écoulement d’une suspension colloidale
dans un milieu poreux est essentielle pour 1’écologie et les technologies in-
dustrielles telles que le traitement d’eaux polluées contre la contamination
radioactive et biologique, la récupération du pétrole par 'injection d’eau,
I’écoulement d’eau a travers des filtres, les procédés de séparation dans
I'ingénierie chimique etc.

cor(litaminant
issous ~>y /
e colloides

e, \
o
. [
[ ]
Q o
[
a
« ® o
contaminant
fixé sur
@  un colloide
o \n/ =]

Figure 1: Représentation schématique d’un écoulement de contaminants
couplés avec des particules colloidales dans un milieu poreux
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Le transport d’une suspension colloidale joue un role important dans le
transfert des contaminants. En effet, en présence de particules colloidales
en milieu aqueux souterrain (cf. figure 1), les contaminants ne sont pas
qu’adsorbés sur la matrice poreuse du milieu mais ils sont également liés aux
particules colloidales (e.g. : [Kretzschmar et al, 1999]). Les contaminants
fortement adsorbés sont habituellement retardés (dus a leur adsorption sur
la matrice solide), mais les colloides " porteurs” peuvent, au contraire, fournir
des trajets de transport rapides [Grolimund et al, 1996]. Les radionucléides,
les métaux lourds et les formations organiques hydrophobes font partie des
contaminants strictement adsorbés sur les colloides mobiles et sont dangereux
méme sous de faibles concentrations. Par exemple, Penrose [1990] affirme
que les actinides comme le plutonium et 'américium sont associés avec les
matériaux colloidaux de fagon irréversible.

En outre, les particules colloidales sont toujours présentes
dans les systemes souterrains, elles paraissent omniprésentes
[Ryan & Elimelech, 1996]. Essentiellement, ce sont des particules solides
détachée des parois de pores. En meéme temps, les contaminants peuvent
étre des colloides eux-méme selon leur taille, ou ils peuvent former des
colloides en se regroupant par plusieurs individus.

L’influence des colloides sur le transport des contaminants est dou-
ble : soit une facilitation peut étre apportée, soit, au contraire un re-
tard. Les expériences de laboratoire et in situ étudiant le transport
colloidal des contaminants confirment que les particules colloidales mo-
biles peuvent faciliter le transport des contaminants inorganiques et or-
ganiques en milieu poreux naturel (par exemple [Corapcioglu & Jiang, 1993,
[Grolimund et al, 1996], [Ryan & Elimelech, 1996], [Grolimund et al, 1998],
[Kretzschmar & Stiecher, 1998], [Benamar et al, 2005] , etc.). Une telle facil-
itation est habituellement provoquée par le mécanisme d’exclusion par taille
(size-exclusion mechanism) qui sera décrit dans la section suivante. Comme
montrent ces observations, les particules ont une vitesse plus grande que
le liquide porteur, et elles se déplacent sur des distances plus grandes par
rapport aux prédictions des modeles traditionnels largement utilisés.

D’autre part, certains rapports dans la littérature indiquent au contraire
une décélération possible des particules colloidales par rapport a un traceur
passif selon les prédictions des modeles largement utilisés comme les modeles
du transport monophasique d’un soluté avec ou sans filtration (par exemple
[Ryan & Elimelech, 1996]). Cet effet peut étre lié au dépot des particules sur
la matrice poreuse et au blocage des pores par des particules, ainsi qu’aux

11



autres mécanismes de rétention des particules en milieu poreux.

Dans tous les cas, il s’agit d’un effet traduit par différence des vitesses
entre le liquide porteur et les particules fines. Le probléeme consiste donc a
définir cette différence comme fonction de la microstructure du milieu poreux
et des dimensions des particules.

Pour décrire ce phénomene, 'approche classique consiste a utiliser le
modele monophasique de transport du soluté (en traitant les colloides
comme une solution), en y introduisant un coefficient de correction em-
pirique a la vitesse du liquide porteur. Ce coefficient est appelé le facteur
d’augmentation de vitesse (ou facteur de retard, ou coefficient de retard)
([Scheibe & Wood, 2003], [Auset & Keller, 2004], etc.). Les modeles d'un
tel type, avec un facteur d’augmentation constant, sont largement utilisés
dans la théorie de la filtration industrielle.

La définition de ce facteur demande a son tour soit de construire un
modele supplémentaire de mouvement, piégeage et exclusion par taille des
particules a ’échelle de pores, soit de le traiter de facon empirique, en util-
isant certaines données expérimentales obtenues. L’incapacité du modele
classique de prédire la différence de vitesses est évidemment son grand défaut.

Le deuxieme défaut des modeles classiques consiste a ce qu’ils ne tiennent
pas compte de la non présence de particules dans certaines systemes de pores
(par exemple, les particules ne peuvent pas pénétrer dans les pores plus
petits qu’elles mémes). Ceci signifie que la porosité effective de transport
des particules est en effet réduite. Pour tenir compte d’une telle réduction,
il faut introduire un facteur correcteur a la porosité.

L’idée essentielle de notre travail est de décrire le processus du transport
de particules fines dans un milieux poreux par une approche diphasique.
Cette idée est basée sur I’analogie formelle entre le transport des particules
et un écoulement diphasique pour lequel une difference de vitesses entre les
phases est tout a fait naturelle, et la correction pour la porosité effective d’une
phase est prise en considération par le concept de saturation. Dans le cadre
d’une telle approche, le phénomene d’augmentation/diminution de la vitesse
des colloides résulte naturellement du modele de transport lui-méme et ne
demande pas d’introduction dans le modele d’information empirique sur le
facteur d’augmentation. En revanche, cette approche introduit le concept de
permeabilités relatives qui est bien développé dans la théorie des écoulements
multiphasiques.

12



Chapitre 1

Modélisation du transport des
colloides en milieux poreux
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1.1 Description des colloides

Le terme ”"colloide” vient du grec et est constitué de koélla - colle et éidos -
espece.

La variété de matieres existant sous forme de colloides et de petites partic-
ules dans I’eau souterraine est tres diverse. Elle se compose des précipitations
des minéraux (particulierement des oxydes, des hydroxydes, des carbonates,
des silicates et des phosphates du fer, de I'aluminium, du calcium et du
magnésium; mais aussi des oxydes et hydroxydes des actinides tels I'uranium
(U), le neptunium (Np), 'américium (Am)), des fragments de roche et des
minéraux (y compris les silicates stratifiés, les oxydes et les autres produits
d’érosion de la phase minérale), des biocolloides (y compris les protozoaires,
les bactéries et les virus), des microémulsions de liquides en phase non
aqueuse, des composantes macromoléculaires de matiere organique naturelle
(comme certains composants de substances humiques et autres polymeres
tels que les sécrétions des microorganismes).

Les colloides sont de tres fines particules (tels les minéraux argileux, les
oxydes métalliques, les virus, les bactéries, les macromolécules organiques
et les autres) dont la taille est comprise entre 1 et 1000 nm (McCarthy &
Zachara, 1989; Rayn & Elimelech, 1996; Kretzschmar et al., 1999). Certains
chercheurs élargissent la limite supérieure de la taille des colloides jusqu’a 10
pm ([Khilar & Fogler, 1998, [Sen et al, 2004], [Sen & Khilar, 2006]). Cette
plage de taille est approximativement limitée d'un coté par les molécules
dissoutes et de l'autre par les grains de sable (cf. figure 1.1).

Les dispersions ou la taille des particules est située dans cette gamme
sont appelées aérosols colloidaux, émulsions colloidales, mousses colloidales,
dispersions ou suspensions colloidales.

Malgré la grande variété de tailles, les particules colloidales ont cer-
taines propriétés communes : (1) elles ont une tres grande surface spécifique
(> 10 m?/g, [Kretzschmar et al, 1999]) dépendant de leur taille et par
conséquent elles peuvent avoir une grande capacité d’adsorption pour les
contaminants, (2) leur transport par advection peut étre plus rapide que par
sédimentation et par conséquent les particules colloidales restent stables en
suspension pendant des périodes temporelles longues.

14
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Figure 1.1: Limites de variation de la taille des colloides en milieu souter-
raine. La dimension des autres substances est montrée en comparaison.

Pour les particules colloidales, I'influence des forces gravitationnelles est
petite en comparaison avec l'influence du mouvement Brownien (c.-a-d., le
mouvement du a 'agitation thermique [Mills, Lui & Fong, 1991]).

Le comportement des particules colloidales et leurs interactions avec
I’environnement dépend de nombreux facteurs. Parmi eux, il y a la ru-
gosité et la forme des particules fines, leur composition chimique, ainsi que
la charge ionique des particules fines et de la matrice solide. Leur comporte-
ment chimique est dominé par les actions superficielles [Moridis et al, 2003]
et elles peuvent avoir une grande capacité d’adsorption pour les contami-
nants. Lors de la présence de particules mobiles, les contaminants doivent
étre adsorbés strictement par ces particules et se désorber tres faiblement
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[Kretzschmar et al, 1999].

Mills et al. (1991) ont aussi donné l'exemple des diagrammes de distri-
bution d’états mobile et immobile des produits chimiques et des particules
colloidales transportés ensembles en milieu poreux (cf. figures 1.2 et 1.3).
Les encadrements et les fleches interrompus désignent les interactions avec

Produits chimiques T
ks

Soluté Ky Soluté
dissous -~ adsorbé
k (par la matrice du sol

< immobile)

| 1

! Soluté :
I adsorbé [
v--» (par les particules
: colloidales)

Figure 1.2: Phases mobile et immobile des produits chimiques transportés
en présence de colloides. Les fleches unilatérales dénotent les processus
cinétiques, les fleches bilatérales dénotent les processus d’équilibre. kg, ks,
et k, sont les tauzx de transformation biochimique. Kp, et Kp, sont les coef-
ficients de répartition a ’équilibre entre la phase liquide et la phase adsorbée
de chimiques.

des colloides. Le mécanisme d’interaction entre les colloides et les produits
chimiques représente des phénomenes d’adsorption a léquilibre.

En outre, tous les parametres de transport des particules colloidales
en suspension peuvent varier en fonction du débit d’injection ou de la
vitesse d’écoulement ([Wang et al, 2000], [Kretzschmar et al, 1999]), ainsi
qu’en fonction des conditions chimiques notamment du pH.

De cette facon, la moindre perturbation provoque une libération
supplémentaire de particules colloidales méme si avant leur présence était
faible. De telles perturbations apparaissent lors d’activités humaines y com-
pris le dépot des déchets, le pompage ou la recharge artificielle des nappes.
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Figure 1.3: Phases mobile et immobile des particules colloidales au cours de
leur transport souterrain.

Les perturbations chimiques favorisant également la libération des colloides
peuvent apparaitre en milieu souterrain lors de fortes précipitations at-
mosphériques, de l'irrigation avec de l'eau riche en Na™ de force ionique
faible ou de la lixiviation des sols affectés par des sels par l'eau fraiche
([Kretzschmar et al, 1999], [Ryan & Elimelech, 1996]).

Dans ce travail, nous considérerons les milieux poreux homogenes saturés.
Les particules solides examinées ont une forme sphérique a des fins de sim-
plification.
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1.2 Mécanismes principaux d’accélération
des fines

L’accélération du transfert des particules colloidales en milieu poreux est
attribuée a la vitesse locale des particules qui est plus grande que celle de
I’eau souterraine.

Dans cette section, on décrira les deux mécanismes principaux qui sont
a l'origine de l'accélération des fines : 'un concerne l'exclusion par taille
et I'autre, la chromatographie hydrodynamique. Ces deux mécanismes se
manifestent a 1’échelle microscopique.

1.2.1 Meécanisme d’exclusion par taille

Le mécanisme d’exclusion par taille (ou par volume) est nommé aussi
I’accélération géométrique. Ce mécanisme est basé sur le principe que les
petits pores dans les agrégats du sol ne sont pas accessibles aux particules
colloidales dont la taille est plus grande que celle des pores. Dans les systemes
souterrains, les particules fines prennent donc des chemins se composant des
plus grands pores. A cause de leur résistance hydraulique plus faible, a
I'intérieure de ces pores la vitesse locale microscopique de ’eau souterraine est
plus grande que dans le reste du milieu poreux, entrainant ainsi le phénomene
d’augmentation de la vitesse des colloides. Ce comportement signifie aussi
que cette inaccessibilité des pores étroits ne change pas avec des variations
de vitesse d’eau interstitielle des pores.

Le mécanisme d’exclusion par taille est essentiel et il semble étre une des
causes principales de 'augmentation de la vitesse des particules colloidales
transportées dans les systemes souterrains.

Par exemple, Massei et al. (2002) ont observé que les grosses particules
colloidales ont été transportées plus rapidement que les particules fines. Ce
fait confirme un role tres important et significatif du mécanisme d’exclusion
par taille dans le transport colloidal.

Schiffer et al. (2004) ont expliqué I'accélération des anions chlorures ob-
servée par le fait que les anions étaient exclus des pores les plus étroits. Bien
que cela ne résulte pas de la taille des anions mais du haut niveau de pH,
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on peut considérer ces expériences comme une autre confirmation du role
important du mécanisme d’exclusion par taille dans le transport des partic-
ules en milieu poreux (si on entend par taille, la taille des pores et pas des
particules).

1.2.2 Phénomene de la chromatographie
hydrodynamique

La base du phénomene de la chromatographie hydrodynamique provient du
fait qu’une particule colloidale est exclue de la région la plus lente d’un pore,
i.e. : pres de la paroi d'un pore. Ce phénomene a été décrit pour la premiere
fois dans [Small, 1974].

Ce mécanisme d’accélération de la migration des colloides mobiles par
rapport au transport d’eau souterraine peut donc étre expliqué de la maniere
suivante (Corapcioglu et Jiang, 1993). A I’échelle microscopique au sens
des milieux poreux, utilisons un modele de milieu poreux composé par des
tubes capillaires. Le profil de vitesse est parabolique lors d’un écoulement
de Poiseuille le long d’un tube circulaire droit avec un diametre constant :

V, = Vinaa (1 - (%)2>

ou Vj, est la vitesse microscopique dans un pore (tube) ; V.. est la vitesse
maximale au centre du pore ; r est la distance radiale mesurée du centre du
tube ; ro est le rayon du tube.

En supposant que chaque particule a la méme vitesse locale que 'eau
ambainte et que, lors de sa migration aléatoire a travers la section transver-
sale, toutes les positions sont équiprobables, on en déduit que la vitesse
moyenne de transport d’une particule serait la méme que la vitesse moyenne
d’écoulement du liquide, si elle pouvait accéder a tout le volume du pore :

2
ro ro r
2 d 27V ae 1-— <—) rdr
T Of V, rdr Of < o Vo

V: = =

2 2
ry Ty 2

Pourtant, due a sa taille finie, une particule colloidale est exclue de la
région la plus lente au voisinage de la paroi. Une particule colloidale change
donc sa position radiale pendant sa migration dans le tube capillaire mais
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n’occupera jamais les zones pariétales. Ainsi elle migrera avec une vitesse
moyenne plus grande que la vitesse moyenne de 'eau. Ce mécanisme corre-
spond bien a de la chromatographie hydrodynamique.

Néanmoins ce mécanisme ne semble avoir qu'une faible contribution dans
le phénomene d’accélération des colloides [Dodds, 1982].

De par la contribution négligeable de la chromatographie hydrody-
namique dans ’accélération des particules fines par rapport a la contribution
du mécanisme d’exclusion par taille, seul ce dernier sera pris en considération
dans ce travail.

1.2.3 Autres mécanismes pour des particules chargées

Complémentairement aux mécanismes mécaniques, des mécanismes
électrochimiques agissent sur les particules fines chargées dues aux forces
d’interactions interparticulaires. Toutes les forces d’interaction dépendent
de la distance et sont décrites par 1'énergie potentielle d’interaction (le po-
tentiel d’interaction zéta, (). Le potentiel zéta dépend de la nature des
particules et des ions présents, leur concentration et leur valence, des forces
ioniques du soluté et du pH ([Herzig, Leclerc & LeGorf, 1970]). 1l est pra-
tiquement impossible de calculer le potentiel ¢ avec une précision suffisante
en se basant sur la mécanique quantique vu la vaste variation des interactions
intermoléculaires existantes.

Conformément a la théorie classique de Derjaguin-Landau-Verwey-
Overbeek (DLVO) ([Derjaguin & Landau|, [Verwey & Overbeek]), 'énergie
totale des interactions entre des particules ou entre une particule et une sur-
face peut étre calculée par la somme des forces de Van der Waals (ou de
London-Van der Waals) et des forces de la double-couche.

Les forces de Van der Waals sont attractives, d’origine électromagnétique,
elles résultent des interactions instantanées de type dipole - dipole entre les
surfaces. [Hamaker, 1937] a proposé une approche pour décrire les forces de
Van der Waals basée sur I'additivité de toutes les forces intermoléculaires.
Les forces de Van der Waals dépendent de la masse volumique et de la polar-
isabilité des surfaces interagissantes et du milieu ainsi que des autres facteurs
a prendre en compte lors de la détermination de la constante de Hamaker.

Le mécanisme des forces de la double-couche est le suivant. La surface de
n’importe quel matériau solide en contact avec un électrolyte est enveloppée
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par des ions chargés de signe contraire a la surface pour compenser sa charge
superficielle. Cela forme une deuxieme couche (connu comme couche dif-
fuse) environnant la surface du materiau dont la charge est la méme que
celle des ions. Si les surfaces interagissantes ont la méme charge, les forces
de la double-couche sont répulsives ; si les surfaces interagissantes ont des
charges opposées, les forces de la double-couche sont attractives. En milieux
souterrains, la nature des particules colloidales est la méme que celle du mi-
lieu, ainsi les charges des colloides et du milieu coincident. Les forces de la
double-couche entre le milieu et les colloides sont donc répulsives. Le change-
ment le plus commun de la chimie souterraine est la diminution des forces
ioniques due a l'arrivée d’eau fraiche et, avec la diminution des forces ion-
iques, la répulsion de la double-couche augmente [Ryan & Elimelech, 1996].

Cependant, aux petites distances il faut aussi prendre en compte les forces
répulsives de rayon d’action faible - la force de Born qui résulte du recouvre-
ment des orbitales électroniques [Kretzschmar et al, 1999].

Les forces superficielles, moléculaires ou électriques, ont un rayon d’action
faible par rapport au diametre des grains. Ainsi, elles n’attirent pas de
particules de la masse de la suspension vers la paroi des grains du milieu,
mais agissent seulement sur les particules qui sont déja a proximité de la
surface du milieu [Herzig, Leclerc & LeGorf, 1970].

Conséquemment, D'accélération des particules chargées peut étre
provoquée par les forces superficielles répulsives et la décélération, par les
forces superficielles attractives.

Afin d’éviter 'amalgame entre les phénomenes électriques et un
écoulement multiphasique dont la théorie combinée est tres mal développée,
nous examinerons dans ce travail uniquement le cas de particules neutres, en
mettant ainsi en priorité le mécanisme d’exclusion par taille comme 1'effet
majeur déterminant la différence dee vitesses entre les particles transportées
et le liquide ambient.
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1.3 Modeles de transport des colloides

L’approche classique pour décrire le transport des particules fines consiste a
les examiner comme un soluté en écoulement monophasique.

Meéme si parfois on peut voir dans la littérature des modeles de transport
de contaminants nommés ”diphasiques”, voir ”triphasique”, ceux-ci restent
néanmoins monophasiques. Leur coté "multiphasique” se rapport a la ma-
trice rocheuse qui est examinée comme une phase supplémentaire, immobile
mais participant dans des interactions chimiques avec la solution transportée.
En méme temps le systeme liquide-particules est toujours examiné comme
une solution monophasique.

1.3.1 Modele phénoménologique d’advection-
dispersion avec piegeage

Ainsi, selon I'approche classique, les particules colloidales transportées par
I’eau souterraine sont examinées comme étant infiniment petites et sont
traitées comme un soluté dans une solution aqueuse monophasique. Soit
C'(z,t) la concentration massique des colloides, mesurée en masse de colloides
par unité de volume du fluide saturant le milieu poreux, [C] = kg/m?.
La conservation de la masse des particules est alors décrite, en termes de
concentration colloidale C', par une équation phénoménologique d’advection-
dispersion avec piegeage :

8_0 oV,-C) 0 (Da—0>+f
or

qb(“)t—i_ Ox " Oz

(1.1)
ou D est le coefficient de diffusion/dispersion des particules ; V), est la vitesse
de Darcy associée aux particules ; ¢ est la porosité du milieu ; f est le terme-
source qui exprime tout mécanisme possible de production ou de dégradation
de la masse du contaminant (tels que captage, adsorption, croissance ou
décroissance biologiques, etc.) ; x et ¢ sont respectivement les coordonnées
spatiale et temporelle.

Diverses versions de ce modele peuvent étre distinguées en fonction de la
définition des parametres ¢ et f.
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La définition la plus générale pour les fonctions ¢ et f a été obtenue
par [Iwasaki, 1937] et ensuite utilisée dans [Herzig, Leclerc & LeGorf, 1970]
ol ces auteurs ont pris en considération la taille finie des particules. En
conséquence, tout mécanisme de capture des particules conduit a une
réduction de la porosité ¢ du milieu. Comme le volume d’une particule n’est
pas nul, la concentration C(z,t) peut étre considérée comme volumique. Le
modele mathématique correspondant, en supposant une loi linéaire pour la
variation de la porosité en fonction du volume des particules retenues, est :

6=tn-po, == =-onvCh (L)
ou o = o(x,t) est le volume des particules colloidales retenues ou immobiles
par unité de volume du milieu ; ¢q est la porosité initiale du milieu ; 3 est une
constante non négative appelée facteur de compactage ; A, est le coefficient
de filtration (ou de piégeage), positif, dont la dimension est en s~ ; f est
une fonction empirique de o/¢g, non négative et non croissante exprimant le
taux de piégeage.

Souvent, la fonction f; est supposée étre égale a 1 [Logan, 2001] et porte
alors le nom de ”"deep bed filtration hypothesis”.
Une autre maniere de déterminer cette fonction est une approximation

cinétique :
fi (3) =1- 0o (1.2)
bo

qui tient compte que la capacité de capturer des particules devient de plus
en plus faible pour un pore au fur et a mesure qu’il se remplit de particules
déja capturées.

Le modele d’attachement-détachement suppose qu’une partie des par-
ticules capturées peut se détacher et retourner dans la suspension mobile
[Logan, 2001]. De cette fagon, le terme de source devient :

f=—oV [wfl (3) - ka] (1.3)
bo
ou k est le taux de détachement.

L’effet d’augmentation de la vitesse des colloides ne peut pas résulter de
ces modeles phénoménologiques car la vitesse V' du transport est examinée
comme un parametre connu a priori. Habituellement, ces modeles sont ap-
pliqués en supposant que les particules colloidales ont la méme vitesse que
I’eau.
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En méme temps, l'effet d’augmentation de la vitesse peut étre introduit
dans ces modeles dans le cas ou 'on dispose d’une méthode supplémentaire
pour calculer correctement la vitesse d’écoulement des particules. On peut
trouver un des exemples de simulation de la vitesse d’écoulement des colloides
dans [Scheibe & Wood, 2003]. Les auteurs proposent une approche a ’échelle
du pore en modélisant le phénomene d’exclusion en tronquant la distribution
de la vitesse locale aux zones de vitesse la plus faible. Cela conduit a un coef-
ficient de correction transformant la vitesse de Darcy en vitesse d’écoulement.

1.3.2 Modele probabiliste markovien de
Ferrara, Marseguerra, Zio & Patelli

Ce modele est basé sur I'analyse d’un systeme de particules de différentes
especes en termes d’un ensemble stochastique. Les différents événements
impliquant des particules sont traités en termes d’une chaine markovienne.
Ceci permet d’appliquer les méthodes efficaces de la théorie de Kolmogorov-
Dmitriev des processus aléatoires branchés, dont 1’essence est décrit ci-apres
[Marseguerra & Zio, 1997], [Ferrara et al, 1999].

En accord avec la terminologie proposée par les auteurs, on introduit
deux catégories de particules de contaminant : les ”solutons” qui sont les
particules mobiles de contaminant dans ’eau souterraine et les ”trappons”
qui sont des particules piégées (adsorbées) par le milieu poreux. Dans le
cas général, il y a plusieurs types de trappons dus aux types différents de
mécanisme de la capture.

Le domaine d’écoulement est divisé en N, zones discretes. Notons par
s, le nombre des solutons dans la zone z et par t° le nombre des trappons
de type i dans la zone z (z =1,...,N,, i =1,...,N;). En tout on a donc
m = N,(N; + 1) types des particules.

Pendant un intervalle élémentaire de temps dr, les événements suivants
peuvent concerner les différentes particules. Une soluton peut soit se déplacer
dans une zone différente 2’ avec la densité de probabilité b, ,_../, soit peut étre
capturée dans la zone z (i.e. transformée dans un des types des trappons)
avec la densité de probabilité biz. En ce qui concerne une trappon de type i,
elle ne peut qu’étre libérée (i.e. transformée en une soluton) avec la densité
de probabilité d’. En outre le contaminant peut subir une dégradation avec
le taux de dégradation A, ainsi qu'une production qui suit la loi de Poisson
avec une intensité s(7).
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L’évolution temporelle des populations de solutons (S5) et de trappons
(T?) est donc gérée par les équations différentielles de Kolmogorov :

0Ss(z, 1) Al
# =s(T) = [D bl A+ D beamw + M| Silz,7) +
j=1 Vz'#2z

Ny

D T z7)+ > berSu(27); (1.4)
j=1 Vz!'#z

oTi(z,7)

T

= biZSS(Z,T) —(d" + NT(z,7), (1.5)
z=1,...,N; 1=1,..., NV

Dans ’équation (1.4), le deuxieme terme a droite traduit tous les procédés
qui font disparaitre les solutons de la zone z (par transformation en trap-
pon, par déplacement a une autre zone ou par dégradation) ; le troisieme
et quatrieme termes décrivent la production des solutons par libération des
trappons et par arrivée des solutons d’autres zones (z”). L’équation (1.5) est
interprétée de fagon analogique.

Le point crucial du modele est la définition des probabilités de transition
bs .. pour toutes les valeurs possibles de z et 2. Ceci a été effectué en
utilisant I’hypothese que I’évolution des populations représente un processus
branché.

Le modele formulé sous cette forme représente le systeme d'un grand
nombre d’équations différentielles ordinaires qui ne peuvent étre analysées
que par une méthode numérique.

Les auteurs du modele ont aussi établi les relations entre les parametres du
modele advectif/dispersif et les probabilités de transition du modeéle stochas-
tique dans deux cas particuliers : un contaminant non réactif (i.e. sans
aucun piégeage) et un contaminant réactif a 1’équilibre (i.e. la disparition
des particules se produit par des réactions chimiques seules).

Dans les deux cas considérés, la comparaison du modele de Kolmogorov-
Dmitriev avec celui advectif/dispersif a montré d’excellents résultats.

Bien que le modele soit développé pour des particules quelconques de car-
actere tres général, son application au transport des colloides n’a jamais été
réalisée et pose certains problemes de principe. En particulier, le processus
de piégeage par filtration (qui correspond mathématiquement a une réaction
chimique hors équilibre) n’a pas été étudié par [Ferrara et al, 1999], et la
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définition de la probabilité de piégeage dans ce cas représente un probleme
ouvert.

Ainsi, le modele mentionné, restant loin de son utilisation pour le trans-
port colloidal, est pour l'instant incapable de décrire l'effet de la différence
des vitesses entre les particules et le liquide ambiant.

1.3.3 Modele semi-empirique de Sharma & Yortsos

Un modele stochastique formel est basé sur la formulation du bilan de masse
des particules en prenant en considération les différentes interactions entre la
matrice poreuse et les différents types de particules. Cependant les modeles
d’interactions sont simplement postulés en termes de processus cinétiques
caractérisés par des taux de transfert correspondants. La détermination des
valeurs de ces taux doit étre dévéloppée.

Le modele de ce type est dérivé dans [Sharma & Yortsos, 1987]. La varia-
tion des distributions de taille des particules et des pores détermine les types
différents des particules (suspendues, capturées, attachées, déposées) et des
pores (entrées bloquées ou non bloquées, ...), dont les classes essentielles ont
été proposées par [Khilar & Fogler, 1983].

Le point essentiel de tous les modeles stochastiques consiste a déterminer
les probabilités de capture des particules et de fermeture des pores. Dans
ce travail, ces probabilités sont simplement postulées étre proprtionnelles au
flux de particules, avec un coefficient de piégeage/fermeture empirique non
défini. Ce modele ne peut donc étre que semi-empirique.

L’équation typique de ce modele est la suivante, pour des particules en
suspension dont la concentration volumétrique est p, la distribution des tailles
est f et la vitesse est ¢ :

Opsfs n qﬁpsfs _
ot ox

ou () est le taux de libération ou de déposition du aux forces superficielles ;
Q, est le taux de piégeage mécanique aux entrées des pores ; (). est le taux
de génération ou de disparition du a la coagulation. Les équations similaires
peuvent étre écrites pour les particules déposées et capturées.

Pour définir les taux de transition, les auteurs préconisent d’utiliser les
diagrammes d’énergie potentielle et les valeurs exactes des parametres con-
stituants comme la valeur de la barriere énergétique, de la constante de
Hamaker, ...

¢ Qut Qp+ Qe
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Dans le cas d’un milieu poreux de distribution uniforme en taille de pores,
le modele se réduit au "deep bed filtration model” pour chaque taille de
particules. En outre, les particules de différentes tailles se comportent comme
indépendantes de toutes les autres tailles, ce qui est un défaut du modele.

En plus, il est supposé que tout espace poreux est accessible par les par-
ticules et que les particules se déplacent avec la vitesse moyenne d’écoulement
de l'eau, ce qui ne correspond pas aux données expérimentales.

1.3.4 Modele semi-empirique de Santos & Bedrikovet-
sky

Dans [Santos & Bedrikovetsky, 2006], une généralisation des équations clas-
siques du "deep bed filtration” est proposée. Elle prend en considération
le fait que, si une grande particule est capturée, elle bouche le pore pour
les autres particules. Il est supposé qu'une particule ne peut boucher qu’un
seul pore et vice versa. De ce fait, le flux de particules diminue. Cette
dépendance du flux des parametres de piégeage est un nouvel élément de ce
travail. Comme suite, le modele contient a la fois le parametre d’accessibilité
des pores, ainsi que le parametre de réduction du flux.

L’analyse est effectuée sur la base d'un modele de milieu poreux simplifié,
sous forme d’un faisceau de capillaires paralleles alterné par des ”chambres de
mélange” qui assurent un mélange complet sur des intervalles permanents. Le
volume d’une chambre est négligeable par rapport au volume des capillaires.

Comme dans [Sharma & Yortsos, 1987], les probabilités de capture des
particules et de fermeture des pores sont postulées étre proportionnelles au
flux de particules, avec un coefficient de piégeage/fermeture empirique non
défini.

Le systeme de deux équations couplées est obtenu par rapport aux deux
concentrations : des particules en suspension et des pores vacants. Il a la
forme suivante :

o(C) | ,,0(aC)
b= tU—"g— = ~UCMNs(H),
%—if = —UHMy(H,C) (1.6)

ol ¢ est la porosité ; U est la vitesse de Darcy ; Ay et Ay sont des coefficients
cinétiques de capture des particules et de fermeture des pores définis, a leur
tour, a travers le coefficient empirique de filtration ci-mentionné. Le facteur
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d’accessibilité v(H) est défini comme le volume de tous les pores vacants
divisé sur le volume de tous les pores. Le facteur de réduction du flux a(H)
est défini comme la conductivité hydraulique de tous les pores vacants divisée
par la conductivité hydraulique de tous les pores.

On voit clairement que le flux dépend des parametres de capture (& travers
a(H)).

La vitesse individuelle des particules est évidemment différente de la
vitesse d’eau U a cause de I'apparition du facteur de réduction «. Pour-
tant, o est toujours inférieur a 1, ce qui signifie une décélération des partic-
ules, contrairement aux données expérimentales. Une telle décélération est
provoquée par la réduction du cluster des pores accessibles pour les partic-
ules. En réalité, une telle réduction n’est possible que dans une situation tres
particuliere.

Un cas particulier est analysé, celui d’un milieu de petite variation de
taille des pores (rpmaz — Tpmin << Tpmin) avec une distribution uniforme.
Dans ce cas, les petites particules passent sans piégeage, tandis que les
grandes particules sont piégées en section d’entrée. Pour les particules in-
termédiaires (rp min < rs < 7pmas) U'effet de capture progressive (”deep bed
filtration term”) apparait. Malgré le fait que les grandes particules soient plus
rapides, l'effet d’accélération n’apparait pas en termes de vitesse moyenne, a
cause de la capture qui est toujours plus intense.

Le point positif de ce travail est 'apparition du facteur d’accessibilité
~v qui est le prototype de la saturation du cluster des particules qui sera
introduite dans notre contribution (chapitre 3).
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1.4 Facteur d’augmentation de vitesse :
données exérimentales

Pour prendre en compte l'accélération ou la décélération des particules
colloidales par rapport a l'eau dans le cadre de ’approche monophasique
classique, on introduit un facteur d’augmentation de vitesse w dans le modele
d’advection-dispersion (1.1) :

Ve=wV (1.7)

ou V est la vitesse d’eau.

En absence de modeles théoriques bien dévéloppés sur w, pour le cal-
culer on utilise en pratique les données expérimentales que 1’on peut trouver
dans la littérature ([Corapcioglu & Jiang, 1993], [Ryan & Elimelech, 1996],
[Wang et al, 2000], [Auset & Keller, 2004], [Schiffer et al, 2004]).

1.4.1 Expériences in situ

Dans plusieurs travaux sur le transport de particules colloidales, la propaga-
tion in situ des déchets nucléaires de haute activité a été étudiée.

Par exemple, Moridis et al. (2003) ont effectué leur étude a Yucca Moun-
tain, Nevada, USA. Dans le cadre de cette étude, les auteurs ont trouvé que
les colloides radioactifs provenant du dépot potentiel se déplacent plus rapide-
ment et atteignent la nappe d’eau souterraine plus tot et sur une plus grande
surface dans la partie sud que dans la partie restante du dépot potentiel. Ils
donnent quelques raisons a cet effet : les distributions différentes d’infiltration
et de percolation ; la présence de couches de conductibilité élevée dans la par-
tie sud du dépot potentiel ; la présence de zones de perméabilité faible dans
la partie nord du dépot potentiel. Les auteurs ont trouvé aussi que plus la
taille des particules colloidales est grande, plus rapide est leur mouvement.
Par exemple, les particules colloidales de taille 450 nm sont déplacées avec
une vitesse 1,5 fois plus grande que la vitesse moyenne de 'eau.

Dans une étude sur le plutonium (Pu) a Nevada (USA), la distance
mesurée parcourue par le Pu a été trouvée beaucoup plus grande que celle
prédite par les modeles classiques (Kersting et al., 1999). En particulier,
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Kersting et al. (1999) ont montré que le Pu soluble (ionique) est pratique-
ment immobile dans le sous-sol du champ d’expérimentation de Nevada da
a sa sorption forte sur la matrice poreuse et sa solubilité limitée. Par contre,
il peut étre transporté sur des distances significatives (1.3 km pendant une
période de 30 ans) sous sa forme colloidale.

Une autre étude sur le plutonium et I'américium a été effectuée par Pen-
rose et al. (1990) dans le canyon Mortandad, au sein du site du Laboratoire
National de Los Alamos (New Mexico). Les auteurs ont observé du pluto-
nium et de 'américium dans les puits du monitoring éloignés de 3390 m en
aval de la décharge, tandis que les analyses de laboratoire ont prédit que leur
mouvement dans I’environnement souterrain aurait da étre limité a quelques
metres. La vitesse prédite du transfert du Pu est 4.2 cm/an. La vitesse du
Pu mesurée en 1995 a été de 'ordre de 500 m/an ce qui est presque 1200 fois
plus grand que ce qui avait été prédit [Ryan & Elimelech, 1996].

1.4.2 Essais de laboratoire (écoulement a travers une
colonne)

Les essais de laboratoire dans lesquels le transport colloidal a été
étudié confirment que les particules solides mobiles peuvent accélérer
le transport des contaminants inorganiques en milieu poreux naturel :
|Grolimund et al, 1996], [Ryan & Elimelech, 1996], [Grolimund et al, 1998],
[Kretzschmar & Stiecher, 1998, [Wang et al, 2000], [Schiffer et al, 2004],
[Benamar et al, 2005].

Dans les expériences de [Grolimund et al, 1996], 'augmentation mesurée
de la vitesse des particules colloidales était d’environ 1.45 fois en comparai-
son avec la vitesse d’un traceur conservatif. Ils ont expliqué cet effet par le
mécanisme d’exclusion par taille : les petits pores soient inaccessibles pour
les particules, conséquemment, les colloides sont transportés a travers un
sousdomaine plus perméable par comparaison a celui occupé par 'eau (cf.
section (1.2.1)). Les auteurs ont aussi observé que la dispersivité des partic-
ules colloidales (naturelles et de latex) était plus grande que celle du traceur
conservatif.

Une des dernieres publications concernant le transport de la suspension
colloidale & travers une colonne est [Benamar et al, 2005]. Cet article exam-
ine le transport et le depot d’une matiere sous la forme d’une suspension en
milieu poreux saturé. Les auteurs ont utilisé les tests d’impulsion de courte
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durée pour injecter un traceur conservatif et deux types de particules en sus-
pension (le rilsan et le limon) dans une colonne de laboratoire. Les particules
de rilsan sont artificielles calibrées entre 2 et 50 pm avec une moyenne de 25
pm. Les particules de limon sont naturelles d'une taille comprise entre 2 et
40 pm avec une moyenne de 15 um. Les particules de rilsan sont choisies a
cause de leur masse volumique qui s’approche de celle d’eau. A partir des
tests effectués, il a été conclu que les parametres de I’écoulement dépendent
de la vitesse d’écoulement totale et de la nature des particules dans la sus-
pension. Les auteurs ont noté aussi que les particules dans la suspension sont
transportées plus rapidement que le traceur. Le rapport entre la vitesse des
particules et la vitesse de traceur dissous est trouvé proche de 1.1.

[Schiffer et al, 2004] ont effectué des expériences de transport de pro-
duits chimiques. Les auteurs ont utilisé des colonnes qui se composent de
matériels de sol agricole agrégés (originaires de deux horizons de Luvisol,
Amperhausen, Baviere, Allemagne). Ils ont trouvé que la vitesse moyenne
du transport de chlorure est plus grande que la vitesse effective moyenne de
I’eau dans les pores, le facteur d’augmentation de la vitesse est 1.343 et 1.093
selon ’horizon.

Conformément a [Kim et al, 1992] et a [Buddemeier & Hunt, 1988], le
gain en vitesse mesuré est approximativement 1.5.

Une revue plus détaillée des résultats expérimentaux et théoriques
sur la facilitation du transport colloidal peut étre trouvée dans
[Sen & Khilar, 2006].
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Chapitre 2

Approche monophasique.
Détermination théorique du
facteur d’augmentation de
vitesse
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L’objectif de ce chapitre est d’obtenir des estimations théoriques pour le
facteur d’augmentation de vitesse w défini a 1’aide de (1.7).

Nous proposons une méthode numérique de calcul de ce facteur en
analysant le processus de transport des particules a 1’échelle de pores a
travers un modele stochastique de milieu sous forme d’un réseau capillaire
aléatoire. Le mécanisme physique essentiel qui détermine la différence des
vitesses est l'exclusion par taille, i.e. : les particules solides ne sont pas
présentes dans des pores trop étroits. Ce phénomene d’exclusion par taille a
été modélisé numériquement. Le traitement consécutif des résultats de sim-
ulations a permis d’obtenir des estimations quantitatives théoriques pour le
facteur d’augmentation ainsi que de révéler son comportement qualitatif en
fonction des parametres décrivant la microstructure du milieux poreux et des
propriétés des particules.
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2.1 Modele stochastique du milieu poreux

Le milieu poreux est présenté comme un réseau de capillaires cylindriques
croisés, de rayons tirés au hasard. Parmis les versions différentes probables
d’un réseau capillaire, nous avons utilisé celle décrite dans [Panfilova, 2003].

Pour générer le champ aléatoire, on a utilisé deux méthodes différentes :
la méthode "non conditionnelle” qui utilise la valeur moyenne et la fonction
de covariance comme données initiales, et la méthode ”conditionnelle” qui
utilise quelques valeurs d’une réalisation du champ connues dans certains
endroits et la fonction de covariance.

2.1.1 Structure d’un réseau capillaire

La base du réseau est constituée d’un ensemble périodique de nceuds X™ (ici
n = 2) et d'un ensemble topologique périodique de segments S™ associé a
X" de telle fagon qu’ils forment un réseau polyédrique (un segment est un
intervalle joignant deux nceuds voisins) (figure 2.1).

12 n, on

CTTTTT

segment

\

My noeud

Figure 2.1: Squelette du réseau capillaire rectangulaire 2D.

Un capillaire cylindrique (tube) est associé a chaque segment de la base de
maniere a ce que le segment constitue son axe. Chaque capillaire représente
un pore (Figure 2.2).
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Figure 2.2: Un pore du réseau capillaire

Les rayons des capillaires sont aléatoires. La connexion des capillaires
dans les noeuds du réseau est effectuée de fagon naturelle (voir la figure 2.3
pour les cas 2D et 3D). Un tel ensemble de capillaires connectés est appelé
un réseau capillaire.

m 2r,

X

” I,

T

Figure 2.3: Croisement des capillaires dans un neud, 2D et 3D cases

Ce réseau capillaire est caractérisé par les parametres géométriques suiv-
ants : les longueurs de segments {I}} ; les nombres de coordination {m;} du
réseau X", qui est égale au nombre de capillaires connectés dans un neeud ;
la fonction aléatoire de rayons des pores {r;(z)} ; les longueurs des pores
{l;}.

On admet ici que pour tous les nceuds : m; = m = const (m = 4 en 2D
et m = 8 en 3D).

Du fait des intersections dans les noeuds, la longueur de chaque capil-
laire est plus petite que la valeur [. Néanmoins, pour des milieux de faible
porosité dont les pores sont suffisamment étroits, on admet que le volume
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des intersections dans un noeud est négligeable. Alors les longueurs des pores
coincident presque avec .

Soient n, et n,, le nombre de pores d’entrée et le nombre de nceuds
d’entrée (n,, = n, + 1). Pour réduire le nombre de parametres du systeme
et sans perdre la généralité des résultats, on supposera que n, = n,. La
troisieme dimension est toujours inférieure a n,.

On suppose également que le réseau capillaire contient suffisamment de
pores pour représenter un VER du milieu poreux réel.

Les pores sont répartis en espace de telle facon que les valeurs des rayons
de pores r(x,y, z) représentent une réalisation de la fonction aléatoire sta-
tionnaire dont la valeur moyenne et la covariation sont données a priori.

2.1.2 Propriétés d’un milieu aléatoire stationnaire

Les réalisations d’un milieu poreux a I’aide des champs aléatoires s’effectuent
par la spécification d’une ou plusieurs propriétés du milieu poreux par ces
champs. La porosité ou la perméabilité peuvent étre ces propriétés basiques
comme également d’autres caractéristiques du milieu.

Dans ce travail, on décrit et utilise les milieux poreux stochastique-
ment stationnaires. Cela signifie que toutes les caractéristiques du milieu
poreux sont macroscopiquement homogenes. Autrement dit, au niveau mi-
croscopique des caractéristiques peuvent avoir une grande modification d’un
point a 'autre, mais au niveau macroscopique, elles sont homogenes.

Comme d’habitude, nous considérons la stationnarité en termes du mo-
ment statistique de deuxieme ordre. Un processus stationnaire a donc une
espérance mathématique constante en espace et une fonction de covariance
entre deux points de l'espace qui ne dépend que de la distance r entre ces
points. La fonction de covariance sera notée C(r). Les définitions plus
précises sont les suivantes.

Soit & = (x1,...,x,) un point dans I’espace a n-dimensions R™. Une fonc-
tion aléatoire &(x1, ..., x,) sur R" représente une variable aléatoire a chaque
point #. Une fonction aléatoire est aussi appelée un champ aléatoire ou un
processus stochastique.

La fonction moyenne d’un processus stochastique est définie comme :

@) = E5(7)]

ou E[] est 'espérance mathématique.
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Si E[¢2()] est finie pour tout 7, alors la fonction de covariance est définie
comme :

C(%1,72) = B | (§(71) — pu(71)) (§(72) — (7))

ol ¥y, To € R™
Un processus stochastique est appelé stationnaire de deuxieme ordre si
les conditions suivantes sont satisfaites :

1. la moyenne est indépendante de la position du point ¥ dans l'espace
R™ :
EE(7)] = w(@) = p = const

2. la fonction de covariance dépend seulement de la différence vectorielle
(Z1 — @), et ne dépend pas de chaque vecteur 7y, ¥y séparément :

C(Z), 7o) = C(T) — ) = C(h)

Dans le cas ou Z est un parametre spatial, le terme d’homogénéité stochas-
tique est souvent utilisé au lieu de stationnarité.

Un processus stationnaire de deuxieme ordre est appelé isotrope si la
fonctlon de covariance ne dépend pas de la direction du vecteur de distance
h = ¥, — T, mais seulement de la longueur de ce vecteur r =| h |. Alors
nous pouvons écrire :

C(h) = C(r)

Une fonction continue et symétrique est une covariance autorisée ou ad-
missible d'un champ aléatoire stationnaire si et seulement si elle est non

négative, i.e. :
n n
DD ANNC(E - E) =0
i=1 j=1
pour tout entier n > 0 et pour n’importe quel nombre ;.
La fonction de densité spectrale S(&J) est définie comme la transformation
inverse de Fourier de la fonction de covariance C (f_i) :

C(h) = / S(@)e®h d,  S(@) = G / C(R)e ™" dh

Ci-dessous quelques exemples de fonctions de covariance isotrope a deux
dimensions sont présentés [Mantoglou & Wilson, 1982] :
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* fonction exponentielle C(r) = o2 exp(—br)

* fonction double exponentielle C(r) = o2 exp(—b*r?)

*

fonction de Bessel 1 C(r) = 02K, (br)

fonction de Bessel 2 C(r) = % exp(—b?r?)Jy(ar)

*

Les fonctions exponentielle, double exponentielle et sphérique peuvent
étre utilisées dans une, deux ou trois dimensions (n = 1, 2 ou 3). Les
fonctions de Bessel sont utilisées seulement pour deux dimensions (R?).
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2.2 Génération d’un milieu poreux aléatoire :
méthode des bandes tournantes

La description détaillée des méthodes non conditionnelles se trouvent dans
[Mantoglou & Wilson, 1982].

Comme mentionné ci-dessus, la méthode "non conditionnelle” utilise la
valeur moyenne et la fonction de covariance comme données initiales.

Parmi les diverses méthodes pour produire la réalisation non condition-
nelle pour un champ aléatoire, il y a la méthode des bandes tournantes et la
technique de décomposition matricielle.

La méthode des bandes tournantes est devenue tout a fait popu-
laire pour la génération des champs aléatoires de synthése dans les sci-
ences hydrologiques [Mantoglou & Wilson, 1982] , [Glimm & Sharp, 1991],
[Mantoglou, 1987]. L’idée de la méthode des bandes tournantes consiste
a produire des réalisations unidimensionnelles au lieu de produire des
réalisations multidimensionnelles directement.

La technique de la matrice triangulaire inférieure-supérieure est basée sur
le fait que la matrice de covariance peut étre décomposée en un produit d’une
matrice triangulaire inférieure et d’une matrice triangulaire supérieure.

Dans ce travail la méthode des bandes tournantes a été utilisée.

2.2.1 Principe de la méthode

La méthode a été dévéloppée par [Matheron, 1973].
Supposons que le champ a simuler soit stationnaire de deuxieme ordre et
isotrope et qu’en chaque point :

1) les valeurs du champ soient normalement distribuées,

2) la moyenne du champ égale a zéro,

3) la fonction de covariance C'(r) du champ est connue.

Une simple soustraction de la moyenne permet de vérifier la condition

(2).
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Au lieu de simuler le champ bi ou tridimensionnel directement, dans la
méthode des bandes tournantes nous exécutons les simulations d’'un champ
unidimensionnel le long de plusieurs lignes. Pour cela, on utilise une fonc-
tion de covariance unidimensionnelle C(r) qui peut étre recalculée a partir
de celle donnée a deux ou a trois dimensions. Si les champs unidimensionnels
le long de chaque lignes sont construits, alors le champ bi ou tridimensionnel
est calculé en chaque point comme une somme pondérée des valeurs unidi-
mensionnelles.

Plus précisément 1’algorithme est le suivant.

Soit ) le domaine tridimensionnel sur lequel nous voulons générer une
réalisation du champ aléatoire en engendrant des valeurs du champ aux points
discrets du domaine.

Choisissons une origine arbitraire 0 dans €2 et engendrons des lignes pas-
sant par l'origine telles que les vecteurs direction correspondant soient uni-
formément distribués sur la sphere unitaire.

__région Q

Figure 2.4: Représentation schématique de la construction du champ
aléatoire et de la i-eme ligne de la méthode des bandes tournantes

Supposons qu'un champ unidimensionnel z;(¢) discret stationnaire est
construit le long de chaque ligne 7, ayant chacun une moyenne nulle et une
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fonction de covariance C}((;), ou (; est la coordonnée le long de la ligne ¢
(fig.2.4).

Prenons un point M dans le domaine ol nous voulons engendrer des
valeurs du champ stochastique 3D. Ce point est caractérisé par son vecteur
de position #p;. Soit (yy; la projection du vecteur 7, sur la ligne 7. A
chaque point (j;; on aura donc les valeurs z,;; des champs unidimentionnels.
Alors la valeur du champ aléatoire 3D assignée au point N sera la moyenne
arithmetique entre les valeurs zjy; :

Z Tz:: CMz

ou L est le nombre de lignes.
Le champ aléatoire construit de telle facon a une moyenne égale a zéro.

2.2.2 Liaison entre la covariance 1D et celle 3D

Déterminons maintenant la fonction de covariance unidimensionnelle C((;).
Prenons deux points & et ¥5. La fonction de covariance du champ simulé
est :

C (#1,7) = B[=(@) z@m:%zz 2(Gui)s 25 (Co)]

Puisque les réalisations unidimensionnelles le long des deux lignes
différentes sont indépendantes, la valeur E [2;((1;), 2j(C2;)] est égale a zéro
partout sauf si ¢ = j. Par conséquent cette expression se réduit a :

C 1'1,1'2 =

L
Zz Clz Zi CQ@ = Z ’h |

IIMh

ou ’hzl = |C21 - Ch|

Pour L — oo, en utilisant la loi des grands nombres, cela devient :
Cr) = E(Ci(lbll = § s (Fea) £(a) da

ot h = Ty — T1; u; est le vecteur directeur unitaire le long de la ligne 4; §
représente U'intégrale sur la sphere unitaire; f(u) est la fonction de densité
de probabilité du vecteur @ qui est égale a ﬁ en 3D (% en 2D).
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En 3D : h-@ = 7 cos ¢ et diu =singdpdd our = |ﬁ| et ¢, 0 sont des angles
sphériques. Conséquemment, on obtient [Glimm & Sharp, 1991] :

cr) =7 [Giode, ¢ =reoss
0

La résolution de cette équation par rapport a C; conduit a I'expression
suivante :

Ci(r) = S (r0(r)

Ainsi la relation exprimant la fonction C4(r) a 'aide de la fonction C(r)
est tres facile a appliquer.

Par exemple, pour la covariance exponentielle 3D C(r) = % exp(—br), la
fonction Cy(r) 1D correspondante est C(r) = o(1 — br) exp(—br).

Bien que les formules définitives correspondent a la limite L — oo, en
pratique le nombre de lignes peut étre bien limité. Journel et Huijbregts
[1978] ont montré qu'un groupe de 15 lignes, reliant les points médians
des bords opposés d'un icosaedre régulier, est adéquat pour des applica-
tions classiques. Pour des domaines bidimensionnels, I'expérience montre
que 16 lignes devraient étre suffisantes selon le degré d’exactitude désirée
[Mantoglou & Wilson, 1982].

2.2.3 Génération d’une ligne de processus

Un des procédés pour produire les réalisations unidimensionnelles est la
méthode spectrale (développée dans [Shinozuka & Jan, 1972]).

Notons que la fonction spectrale S(w) est connue a priori si la fonction
de covariance est donnée.

Soient (0;, ;) les angles directeurs des u; de la ligne i. La densité spec-
trale unidimensionnelle Si(w) le long de la ligne i s’exprime par la relation
suivante pour un champ isotrope :

SH(w) = 21w S (w)

ou S(w) est la densité spectrale 3D.
Suivant [Rice, 1954] et [Shinozuka & Jan, 1972], si C1(() et S;(w) sont la
fonction de covariance et la densité spectrale 1D, alors le champ 1D sur la
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ligne ¢ peut étre généré comme suit :

2(0) =2 [Si(wi) Aw]? cos(wiC + ¢r) (2.1)

k=1

ou ¢ sont des angles aléatoires indépendants uniformément distribués entre
0et2m, wp = (k — %)Aw, wy, = wg + 0w pour k =1,..., M. La fréquence
de discrétisation Aw est définie comme Aw = Q/M, ou M est le nombre
d’harmoniques utilisés. Le parametre dw est une petite fréquence aléatoire
supplémentaire introduite afin d’éviter une périodicité et uniformément dis-
tribuée entre —Aw'/2 et Aw’/2, ou Aw’ est une fréquence telle que Aw’ <
Aw. [Shinozuka & Jan, 1972] ont prouvé que, quand M — oo, ) — oo et
Aw — 0, le processus donné par (2.1) a une moyenne nulle et une fonction
de covariance C1(().

2.2.4 Milieux générés par les bandes tournantes

L’algorithme des bandes tournantes a été réalisé sous la forme d’un code
numérique dévéloppé par nos soins.

Plusieurs exemples de milieux poreux aléatoires ont été construits
numériquement sous forme de réseaux capillaires.

Tous les réseaux capillaires construits sont composés de 150 capillaires
de chaque coté z et y. En plus, on a ajouté des capillaires ”entrants” (ou
”sortants”) pour tous les nceuds des bords ce qui a fait 152 capillaires le long
de chaque axe.

Les rayons des capillaires ont été générés comme un champ aléatoire
stationnaire de deuxieme ordre dont les valeurs sont localisées aux centres
géométriques des tubes (figure 2.5).

S e v

Figure 2.5: Rayon r d’un capillaire est la valeur d’un champ aléatoire &
stationnaire d’ordre 2 associée au centre géométrique de ce capillaire.
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Sur les graphiques des réseaux capillaires présentés ci-dessous, les valeurs
des rayons des tubes r sont adimensionnées en divisant par le rayon maximal

rmaz .
Un exemple du VER d’un milieu poreux généré par les bandes tournantes

est montré sur la Fig. 2.6.
La loi de distribution des rayons de pores est normale. La fonction de
covariance C(r) est exponentielle avec 0 =1 et b =1, C(r) = exp(—r).

g

0.939767
0846072
0762377
0.658682
0.564987
0.471292
0.377497
0.283902
0180207
00965116

Figure 2.6: Exemple d’un milieu aléatoire généré par les bandes tournantes
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2.3 Génération d’un milieu poreux aléatoire :
méthode de krigeage

La méthode conditionnelle est décrite dans [Oh, 2003].

Cette méthode utilise quelques valeurs d’une réalisation du champ con-
nues dans certains endroits (par exemple, les valeurs déja mesurées sur le
terrain). Elle peut aussi utiliser la fonction de covariance ou les autres fonc-
tions statistiques des données. En d’autres termes, la simulation condition-
nelle signifie la reconstruction d’'un manque des données et a donc un certain
rapport avec l'interpolation.

Dans ce travail on discutera la méthode d’interpolation spatiale connue
sous le nom de "krigeage” (porte le nom du géologue sud-africain D.G. Krige).

Contrairement a toutes les autres méthodes, le krigeage nous permet de
calculer I'erreur d’estimation. Si la précision des résultats doit étre impor-
tante, le krigeage demeure la meilleure méthode a appliquer.

2.3.1 Essence de la méthode

Considérons une fonction aléatoire £(x), ot x = (x,y, z) en R?, et associons la
au rayon des pores du champ généré. La moyenne p du champ est constante
dans ’espace mais inconnue :

Par contre la covariance spatiale est connue :

C(h) = Covlg(x),&(x + h)]

0,n

Alors notre but est d’estimer la fonction £(x) en un point X, de 'espace a
partir de valeurs connues de £ en un certain nombre, n, de points environnants
X;.

Recherchons l'estimateur de £(x() sous la forme d'une combinaison
aléatoire linéaire entre tous les autres points donnés :

{*(x0) = ap + Z ;i (x;)
i=1
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Le probleme consiste donc a déterminer les coefficients de pondération
a; de chacun des points environnants. Le krigeage choisit les poids de telle
facon que l'erreur moyenne entre l'estimateur et le champ réel soit nulle, et
la variance d’erreur soit minimale. Autrement dit :

0=E[¢(x0) — £ (x0)] = —ap + pt (1 - Za) pour V pu  (2.2)
op = Var[¢ (x0) — £ (x0)] — min (2.3)

Equation (2.2) n’est réalisable que dans le cas ou :

OZOZO, ialzl
=1

Par conséquent I'estimateur linéaire de £(x¢) a la forme suivante :
n
£*(x0) = Z%‘f(xz’)
i=1
La variance de 'erreur d’estimation devient :
n n
o3 = Z Z a;a; C(x; — %;)

i=0 j=0

La minimisation de la variance de lerreur d’estimation vérifiant la
. n . N . . .
contrainte ), ; = 1 conduit au systeme linéaire suivant pour les o
[Korn & Korn, 1978] :

Z@jC(XZ'—Xj)—F)\:C(XZ‘—XU), Z:L_TL
7=1

ou A est le multiplicateur de Lagrange introduit pour assurer la contrainte

sur les parametres «.
Ce systeme de n équations par rapport a n variables (n — 1 coefficients
indépendants «; et \) est fermé.
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2.3.2 Exemples des milieux générés par krigeage

L’algorithme de krigeage, réalisé a 1'aide du software GOCAD, a été utilisé
dans les simulations afin de les comparer avec les résultats générés par notre
propre code numérique basé sur la méthode des bandes tournantes.

Rappelons que le rayon des capillaires r est adimensionnée par rapport a
sa valeur maximale r,,,,.

Pour toutes les constructions d’un réseau capillaire par le logiciel GOCAD
la loi de distribution des rayons de pores est Gaussienne.

Un exemple du VER d’un milieu poreux construit sous la forme d’un
réseau capillaire par krigeage est présenté sur la fig. 2.7.

¥ Pma

0,948181
D.BBTAT3
0786965
0.70B357
D.625749
0.5451432
0464534
0.383926
0.303318
0.22271

Figure 2.7: Exemple d’'un VER aléatoire généré par krigeage (logicel GO-
CAD)

On peut remarquer que le krigeage, étant une procédure d’interpolation,
i.e. : de lissage des données, conduit a des champs ayant une longueur de
corrélation (covariance) suffisamment grande. Les champs faiblement corrélés
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sont préférentiellement générés par la méthode des bandes tournantes.
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2.4 Détermination numérique du facteur
d’augmentation de vitesse

Les modeles de milieux générés suivant les algorithmes décrits auparavant
ont été utilisés dans la modélisation du transport des particules effectuée a
I’échelle de chaque pore et nous a permis d’obtenir les résultats quantitatifs
pour le facteur d’augmentation de vitesse, ainsi que d’analyser son comporte-
ment qualitatif.

2.4.1 Structure microscopique du champ de transport.
P-cluster

Soit 2 ’ensemble total de pores. Tout I’ensemble de pores peut étre divisé en
deux sous-ensembles qui seront appelés les clusters : i) le W-cluster (€2,,) qui
correspond aux pores les plus étroits (r < R) ou seule ’eau pure circule ; et
ii) le P-cluster (€2,) constitué de pores larges (r > R) connectés dans lequel
les particules colloidales sont présentes et peuvent se mouvoir (fig. 2.8).

Figure 2.8: Deux clusters de pores

Il apparait, de ce dessin schématique, qu'une partie significative des pores
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larges ne peut pas étre occupée par des particules, car ces pores sont bloqués
par des pores-voisins étroits. Cet effet est typique dans la théorie de per-
colation. Grace a cet effet, 'augmentation de la vitesse des particules sera
réduite.

L’ensemble total de particules dans le milieu entier est appelé P,
I’ensemble des particules dans le pore 7 est P;. Le volume d’un pore et d'une
particule est noté par v et v, respectivement. Soit u la vitesse locale réelle
dans un pore donné et w, est la vitesse locale de transport d'une particule
donnée.

Soit ¢ la concentration locale des particules dans un pore qui est définie
comme le volume de toutes les particules présentes dans ce pore divisé par

le volume de ce pore : ¢; = Y vy, /v;.
JEP;

Admettons les hypotheses suivantes :

i) toutes les particules sont identiques, sphériques et ont le méme rayon
R ; cette supposition est admissible lorsque la distribution des rayons de
pores est beaucoup plus grande que celle des particules ;

ii) la vitesse de transport d’une particule est égale a la vitesse moyenne du
liquide portant dans le pore, ainsi dans un pore donné toutes les particules
ont la méme vitesse ;

iii) la concentration locale ¢ des particules est identique dans chaque pore
ou elles sont présentes ;

iv) les particules peuvent réduire la vitesse de I'eau a cause d’une aug-
mentation de la viscosité effective - une telle décélération concernera donc
aussi bien '’eau que les particules elles-mémes.

En pratique, on ne peut mesurer que la concentration totale des particules
C qui est définie comme le rapport du volume des particules au volume total
de tous les pores. La concentration totale et locale sont reliées par une
formule qui suit des hypotheses ci-dessus :

c= C’Z v; Z v (2.4)

ieQ jeQy,
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2.4.2 Facteur d’augmentation de vitesse et structure
du milieu poreux
La définition générale du facteur d’augmentation w est donnée a travers le

rapport de la vitesse réelle macroscopique des particules U, et de la vitesse
réelle macroscopique de 'eau U :

Up
W= (2.5)

Les vitesses macroscopiques entrent dans les équations macroscopiques de
conservation de la masse des particules et de I'eau (1.1) et sont donc celles
homogénéisées a travers le volume (d'un VER).

La vitesse totale homogénéisée et la vitesse homogénéisée des particules
(homogénéisée sur le volume) sont :

> U, D UpiUp;
Q P

U= , U, = “"———
> ? > Upj
Q P

Dans le cadre de I’hypothese admise précédemment, on obtient :
E Uijpj = E U; E Upj = E u;v;C
JEP i€Qp  jEP; i€Qyp

Alors, pour le facteur d’augmentation, on a :

D U Y v

ieQ, JEQ

O A — 2.6
> UV Y (2:6)
jeQ i€Q,

2.4.3 Facteur d’augmentation vectoriel

Dans le cas 3D, la définition (2.5) doit étre précisée en prenant en compte le
fait que la vitesse macroscopique est un vecteur. Il semble donc nécessaire
d’introduire un facteur d’augmentation vectoriel :

(2.7)

W = {w17w27w3}7 wW; =

(sans sommation sur des indices répétés), ot U; est la i*™€ composante du

vecteur vitesse U homogénéisée sur I'ensemble de tous les pores ; U, est
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la i°™€ composante du vecteur vitesse des particules U, homogénéisée sur

I’ensemble des pores occupés par les particules.

Suivant les conditions aux limites formulées dans la section 2.4.5,
I’écoulement macroscopique est unidirectionnel (selon 'axe z), alors dans
ce cas il est suffisant de déterminer une seule composante w; du facteur
d’augmentation. Pour calculer deux vitesses U; et U, il est suffisant
d’homogénéiser les composantes correspondantes de la vitesse locale a travers
un sous-ensemble de pores orientés selon x;.

Soit €2; I’ensemble de tous les pores orientés selon x; et €2, 'ensemble de
pores occupés par des particles et orientés selon x;.

Alors le facteur d’augmentation est défini de fagon similaire a (2.6) :

Do U Y v,

1€Qp1 JEM

D uv; Y i

JED iGQpl

(2.8)

w1 =

Ces formules peuvent étre utilisées si on sait calculer le champ des vitesses
locales associées a chaque pore et détecter le P-cluster des pores dans lesquels
les particules sont présentes.

2.4.4 Détection du P-cluster

Pour une valeur donnée du rayon des particules R et pour un champ de rayons
de pores donné, la détection du P-cluster peut étre effectuée numériquement,
utilisant la procédure suggérée par [Entov et al, 1975] et développée par
[Panfilova, 2003] dans le cas de plusieurs types de particules. L’algorithme
est le suivant :

i) Un identificateur cl est assigné a chaque pore ou r > R (c signifie
”colloide”).

ii) Détection de tous les pores cl connectés et attribution d’un identifi-
cateur c2. Un pore cl est appelé connecté s’il a au moins un pore voisin de
type cl.

iii) Détection de tous les pores ¢2 dans la section d’entrée du milieu et
attribution de 'identificateur ”¢2;,;” .

iv) Détection de tous les pores ¢2 connectés avec ¢2;, et attribution de
I'identificateur ¢3.

v) Détection de tous les pores ¢3 dans la section de sortie du milieu et
attribution de l'identificateur ¢3,,;.
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vi) Détection de tous les pores ¢2 connectés avec ¢3,,; et attribution de
I'identificateur c.

Le systeme obtenu de pores ¢ représente un P-cluster continu entre
I’entrée et la sortie du milieu.

L’algorithme de ce type est purement géométrique et ne dépend pas du
probleme d’écoulement en milieu.

Figure 2.9: P-clusters pour les valeurs de R/ < r, > différentes : en haut :
a gauche R/ < r, >=0.795, a droite R/ < r, >= 0.973, en bas : a gauche
R/ < r, >= 0.983, a droite R/ < r, >= 0.993 (il n’y a plus de cluster
connecté)
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2.4.5 Modele de transport dans un réseau aléatoire

Pour modéliser le transport des particules a 1’échelle du pore dans le
réseau capillaire construit, on a utilisé I'algorithme numérique dévéloppé par
[Panfilova, 2003].

Dans un réseau généré tel que décrit dans la section 2.3, on a analysé une
modification de 1’écoulement monophasique stationnaire incompressible en
admettant que la viscosité du fluide puisse étre différente dans les différents
pores. Dans les pores occupés par 1’eau, la viscosité du fluide est celle de 'eau
pure (1(0)), tandis qu’elle est égale a la viscosité effective d’une suspension
colloidale (u(C')) dans les pores du P-cluster ou les particules sont présentes
et se déplacent. C' est la concentration totale des particules. Ainsi la valeur
de la viscosité est un indicateur de la présence ou non des particules dans
chaque pore.

L’écoulement du fluide doit étre défini dans chaque pore-cylindre et dans
chaque noeud de croisement des pores.

A Tlintérieur de chaque pore (tube), la vitesse d’écoulement peut
s’exprimer par la loi de Poiseuille :

_APyr?

u
b 1

ol u est la vitesse moyenne dans la section transversale du pore ; AP est la
chute de pression entre les extrémités du tube ; [, est la longueur du tube ;
r est son rayon ; 7 est un parametre de forme du tube (pour les capillaires
de section transversale circulaire v = 1/8) ;  est la viscosité dynamique du
fluide dans le pore.

La conservation de I’écoulement dans chaque nceud donne la loi de Kirch-
hoff qui implique que la somme des flux entrants dans le nceud est égale a la
somme des flux sortants :

Z riu; = 0

i
avec l'addition sur tous les capillaires croisés dans le noceud. En substituant
la vitesse u; par son expression dérivée de la loi de Poiseuille, on obtient :

4
E CLzAPZ = O, a; = ik (29)
i Iyl

ou a(r) est le coefficient de résistance hydraulique tel que : a; = a(r;).
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Le domaine a la forme d’un parallélogramme 3D et représente un VER du
milieu poreux. Ainsi les conditions aux limites doivent présenter la symmétrie
de certaines limites typiques pour un probleme cellulaire.

Les conditions aux limites spécifient donc ’entrée du fluide a travers une
face a la pression constante P,, sa sortie a travers la face opposée a la pression
constante P, et l'imperméabilité (la symmétrie) des faces latérales. Ces
conditions déterminent un écoulement macroscopique monodimensionnel.

2.4.6 Facteur d’augmentation exprimé a travers le
champ de pression

En utilisant la formule de Poiseuille pour un pore, on obtient pour le facteur
d’augmentation a partir de (2.8) :

> AR Y 0]

Wy = (C> 1€Qp1 . JjeEM (210)
re
Ty LAy
JjEM lu] ieQ
pl

ou p; est soit pu(0) en W-pores, soit (C') en P-pores.
Pour utiliser cette formule, il faut savoir calculer le champ de pression
dans les noeuds du réseaux et la viscosité effective de la suspension colloidale.

2.4.7 Viscosité effective de la suspension colloidale

La viscosité effective du liquide augmente lorsque le liquide entraine des par-
ticules solides suspendues. Pour le cas ou toutes les particules sont des el-
lipsoides identiques dont les demi-axes sont & and n = (, la viscosité effective
est calculée a partir de la formule d’Einstein [Landau & Lifshitz, 1988] :

4
= o (1+ Ac), c= gﬂﬁnzn (2.11)

ol po est la viscosité du liquide pur ; n est le nombre de particules dans
un volume unitaire ; pour des particules sphériques, ¢ est la concentration
volumique locale des particules dans un pore ; le parametre semi-empirique
A dépend du rapport £/n comme le montre la figure 2.10.
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Figure 2.10:  Parameétre A en fonction du rapport entre les demi-
azes d’une particule &/n. Les points représentent les données d’aprés
[Landau & Lifshitz, 1988] ; la ligne solide représente la meilleure approxi-
mation.

2.4.8 Calcul du champ de pression

On peut réécrire pour le nceud (7, j) la relation suivante :

@i 1 (Pic1j—pij) + @i -1 (Pij-1— pz}j) + (2.12)
Gitl (Pit1j —Pij) + @541 (Pij+1—pij) =0 (2.13)

ou a;_1,; est la valeur du coefficient @ affecter au pore dont le centre est

27j
{(i =1/2)Ah, jAh}, avec Ah = I, ; analoguement pour a;, 1 ; etc.

Cette équation peut étre considérée comme un schéma centré de la
discrétisation en différences finies de I’équation différentielle de Laplace avec

un coefficient variable a(Z) :
div (a(Z)gradP) = 0

L’ordre de cette approximation est O (Ah?).
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Ainsi, l'analyse de l’écoulement du fluide est réduite a la solution
numérique de 1’équation de Laplace.

La solution numérique de cette équation avec des conditions aux limites
formulées dans la section 2.4.5 peut étre obtenue par des méthodes standards.
En particulier, dans notre travail, on a utilisé une des méthodes itératives
de changement des directions, plus précisément "le schéma longitudinal-
transversal de Peaceman-Rachford” ([Samarskii, 1971], [Samarskii, 1987]).

Dans ce schéma, on examine I’équation de Laplace comme la limite d’une
équation parabolique :

38_];’ = div (a(Z)gradP)

(o ¢ est un temps fictif) dont I’équivalent discret est :

1 .
(Ay + Ay) PIHY/2 = # Pitl/2 _ (Pj + pj+1)
t Y

N | —

ou l'indice supérieur j correspond a la discrétisation dans le temps fictif ; A;

. . s . , 0 0
est 'approximation différentielle de 'opérateur a .
Le temps discret ¢ joue le role d’un compteur des iterations.
Le dernier schéma peut étre présenté sous la forme équivalente :
pi+l _ pi+l/2 | pi+l/2 _ pj
At

1 . ) . .
5 (Alijrl/Q —|—A2p] —|—A1PJ+1/2 + A2P]+1) ==

et peut étre décomposé :

A PIFY2 L N, PT = %/;Pj,
A1Pj+1/2 N AQPj“ _ pj+1A_t/];j+1/2,
ou
(A1 _ Ait) pitl2 — A\, pi AIZZZ’ (2.14)
(A2 — %) Pitt = A PITLY2 %/1;2 (2.15)
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Chacune de ces deux équations représente une équation récurrente dans
le temps, dont (2.14) détermine les valeurs de pression selon les ”lignes” par-
alleles a l’axe x4, tandis que (2.15) détermine les pressions selon les ” colonnes”
paralleles a I'axe x5. On applique donc ces deux schémas consécutivement
I'un apres 'autre.

Le schéma construit est stable pour tous les At et Az et il a une précision
O(At? + Az?).

Comme résultat de ces simulations, on obtient le champ de pression
déterminé dans chaque nceud du réseau.

2.4.9 Résultats de simulation du facteur
d’augmentation

Sur les figures 2.11 et 2.12, on a présenté deux exemples de calcul du facteur
d’augmentation de vitesse en fonction du rapport entre le rayon des particules
colloidales et le rayon moyen des pores du réseau (p=R/ < r >). En outre,
ils varient en fonction de la concentration locale des particules colloidales (c).

Les calculs, effectués sur deux réseaux capillaires différents, sont montrés
sur les figures 2.6 et 2.7 respectivement.

Suivant ces résultats, on déduit que deux rayons critiques de particules
existent : pg1 et peo. A partir de pgq 'accélération est remplacée par la
décélération des particules, due a 'augmentation de la viscosité effective de
la suspension. A partir de p..o le mouvement de particules devient impossible
a cause de la rupture du P-cluster. Ainsi, p..o marque le seuil de percolation
de la suspension. On voit que le second rayon critique des particules est
proche du rayon moyen des pores.

La plus grande accélération est atteinte au voisinage du seuil de percola-
tion.

En ce qui concerne la concentration des particules, le facteur
d’augmentation de vitesse baisse pour les suspensions concentrées a cause
de 'augmentation de leur viscosité effective.

L’inaccessibilité de certains pores réduit le volume accessible de pores,
et donc leur connectivité. Ainsi, 'exclusion par taille peut conduire a une
réduction brusque de la vitesse des particules, si le cluster accessible perd sa
connectivité.

Les résultats quantitatifs sont du méme ordre de grandeur que les données
mesurées.
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Figure 2.11: Facteur d’augmentation de vitesse en fonction du rayon relatif
des particules pour différentes concentrations locales. Milieu poreuz faible-
ment corrélé.
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Figure 2.12: Facteur d’augmentation de vitesse en fonction du rayon relatif
des particules pour différentes concentrations locales. Milieu poreux corrélé.
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Chapitre 3

Modeles diphasiques de
transport des colloides
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Nous proposons une nouvelle approche phénoménologique pour décrire
le transport des particules colloidales en milieu poreux dont l’essence est
de considérer la suspension colloidale comme une phase hydrodynamique et
donc de traiter le transport en termes d’un écoulement diphasique.

De cette fagon, nous considérons 'eau pure et la suspension colloidale
comme étant deux phases thermodynamiques différentes. Cette idée vient
du fait que le comportement de la suspension est proche de celui d’une
phase qui a sa propre vitesse d’écoulement et qui occupe son propre sous-
domaine (P-cluster). Ces propriétés ne sont pas satisfaites dans une solution
monophasique.

Cependant le transport des particules colloidales en milieu poreux n’est
pas un processus completement diphasique, car 1'eau s’écoule assez libre-
ment a travers la ’suspension’ sans respecter les interfaces entre les phases.
Il s’agit donc d’'un processus pseudo-diphasique, qui possede certaines pro-
priétés d’une solution monophasique (une absence de vraies interfaces) et
certaines propriétés d’un systeme diphasique (deux vitesses, clusters propres
pour chaque substance).

La possibilité de pénétration de I'eau dans la suspension peut étre in-
terprétée en termes de miscibilité des composantes de chaque phase. Dans
ce travail, on propose deux modeles limites de ce processus :

(1) modele diphasique immiscible : on suppose que l'eau est fortement
génée par la présence de la suspension colloidale, comme si une interface
impénétrable existait entre les deux clusters ;

(2) modele diphasique miscible en eau : on suppose que 1’écoulement d’eau
pure n’est pas du tout géné par la présence de la suspension, comme si
elle était infiniment soluble dans la suspension.

Ces deux cas sont évidemment extrémes, car en réalité, 'eau a une liberté
de pénétrer dans la suspension, mais cette liberté n’est pas infinie car les
particules piégées bloquent son mouvement.
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3.1 Modele diphasique immiscible

3.1.1 Propriétés des phases

Rappelons, tout d’abord, certaines hypotheses de la section 2.4.1 :

i) la vitesse de transport d’une particule est égale a la vitesse moyenne du
liquide portant dans le pore. Ainsi dans un pore donné, toutes les particules
ont la méme vitesse ;

ii) les particules peuvent réduire la vitesse de I'eau due a une augmen-
tation de la viscosité effective - une telle décélération concernera donc aussi
bien 'eau que les particules elles-mémes.

En méme temps, nous examinerons le cas général ou les dimensions des
particules peuvent étre différentes. Par conséquent, le P-cluster devient vari-
able en espace et dans le temps. En outre, la concentration locale des par-
ticules n’est plus supposée constante car elle peut diminuer sous l'effet de
piégeage des particules par le milieu poreux.

Représentons maintenant notre systeme comme un systeme diphasique
dont les phases sont constituées globalement de deux composantes chimiques.
La premiere phase est appelée "I’eau pure” et contient une seule composante
- H,O. La seconde phase, appelée ”la suspension”, est composée de H50 et
des particules colloidales considérées comme un soluté.

Chaque phase remplit son propre domaine (cluster). La phase eau pure
occupe le W-cluster qui est un cluster de pores étroits, alors que la phase
suspension occupe le P-cluster qui est constitué de pores plus larges que la
dimension d’une particule.

La phase suspension est caractérisée par sa viscosité effective qui est cal-
culée a partir de la théorie rhéologique des suspensions. Dans ce travail, nous
adopterons la formule d’Einstein (section 2.4.7).

La condition d’immiscibilité signifie que l'interface entre les phases est
impénétrable pour les composantes qui ne sortent jamais en dehors des limites
de leur propre phase.

Le comportement des composantes peut etre différent de celui de la phase
correspondante, a cause du processus de diffusion et de différents mécanismes
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de rétention des composantes dans les pores. Parmi ces mécanismes, seul le
piégeage par filtration sera pris en considération dans ce travail.

On suppose que le piégeage peut étre décrit par le modele cinétique cor-
respondant au deep bed filtration hypothesis [Logan, 2001], qui signifie que la
vitesse de disparition des particules est proportionnelle a leur concentration
dans la phase suspension. Le coefficient de proportionnalité est, a son tour,
proportionnel a la vitesse de transport des particules.

La diffusion (dispersion) des particules sera ignorée, ce qui correspond
aux cas ou le nombre de Péclet caractéristique est grand.

3.1.2 Formulation mathématique

Les équations de conservation de la masse de chaque phase ainsi que de la
composantes " particules” dans la phase ”"suspension” peuvent étre formulées
dans le cadre d'une approche phénoménologique basée sur la représentation
du systeme comme une superposition de trois continuums correspondant aux
deux phases fluides et a une phase solide immobile :

d(¢pu(l1=15)) .. 2\ _
o=k div (puT) =0, (3.12)
M + le <¢ppCSﬁp> = _qspp)\tT‘UpCS’ (31b)
ot
0 ¢psS . ¥
% + div (ps‘/:s> = _¢pp)‘tTUPCS (3'1C)
. Kkg(S)
V,=— rad(P + psgz 3.1d
(o) BRd(P+ pag2) (3.1d)
V, = —Mgrad(P + pwg?z) (3.1e)
Lo

ou la premiere équation dans (3.1) est le bilan de masse de la phase "eau”, la
deuxieme est le bilan de masse des particules colloidales dans la phase ”sus-
pension”, la troisieme est le bilan de masse de toute la phase ”suspension”
dont la masse décroit due a la disparition de sa composante ”particules”. Les
équations (3.1d) et (3.1e) sont les deux équations de conservation de moment
(lois de Darcy) pour chaque phase.
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Les indices w, s et p dénotent respectivement 1’eau pure, la suspen-
sion colloidale et les particules ; S(xz,t) est la saturation de la suspension
colloidale ; ¢(z,t) est la concentration volumique locale des particules dans
la suspension, mesurée en volume des particules colloidales par volume de la
suspension ; p et p sont la masse volumique et la viscosité dynamique des
phases ; Vw et ‘73 sont les vitesses de Darcy de ’eau pure et de la suspension ;
(jp est la vitesse réelle des particules dans la suspension ; P est la pression ; z
est la coordonnée le long de I'axe orientant la verticale ascendante ; ¢ est la
porosité du milieu ; K est la perméabilité absolue du milieu poreux ; ki, (S)
et ks(S) sont respectivement les perméabilités relatives de ’eau pure et de
la suspension colloidale ; A, est le coefficient de piégeage représentant la
création ou la disparition des particules. La notation U, signifie la valeur
absolue du vecteur vitesse des particules.

Ainsi, le modele diphasique introduit impérativement le concept de la
perméabilité relative qui est nouveau dans la théorie du transport colloidal.
La détermination de ces fonctions représente un probleme de recherche
indépendant qui sera exposé dans la section 3.3.

Dans le cas ou la diffusion /dispersion des particules est négligée, la vitesse
des particules doit étre égale a celle de la phase ”suspension”. Tenant compte
que U, est la vitesse réelle, tandis que V; est la vitesse de Darcy, on obtient
la formule de liaison entre elles :

Ve=U,S5¢ (3.2)

Si la diffusion est prise en considération, la différence entre V), et V; peut
étre définie a I’aide de la loi de Fick appliquée aux particules.

La masse volumique de la suspension p, n’est que la moyenne arithmétique
entre celle de I’eau et celle des particules :

ps(c) = ppc + pu(l — ) (3.3)

La viscosité effective de la suspension est déterminée par la formule
d’Einstein [Landau & Lifshitz, 1988], section 2.4.7, éq. (2.11).

Nous allons étudier le cas des faibles concentrations c¢. Dans ce cas, le
dernier terme de (3.1b) est négligeable, alors cette équation peut étre for-
mulée de la maniere suivante :

9 (¢psS)

T2 v (pV2) = 0 (3.4)
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3.1.3 Cas des fluides incompressibles

Négligeons la compressibilité tres faible de 1’eau, du milieu poreux et des
particules, ainsi que la variation probable de la porosité a cause de la fer-
meture de certaines pores par des particules piégées. Supposons aussi que la
masse volumique effective de la suspension soit pratiquement constante, ce
qui correspond au cas de concentrations faibles en particules suivant (3.3).
Alors on obtient un modele simplifié de transport a partir de (3.1a), (3.1b)
et (3.1c) :

( gb% + divf/; =0
oS —
08 _ _ 3.5
$ qﬁat +divV, =0 (3.5)
d(cS . = T o=V
\ qb E?Ct ) + div <¢CSUP> - _Q»‘trUPCS? Up - V;/(Sgb)

En développant la derniere équation, on peut l’écrire sous la forme suiv-
ante :

% + U, - grade = =\, Uyc (3.6)
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3.2 Modele diphasique avec miscibilité

3.2.1 Modele général de miscibilité

Le fait que 'eau peut pénétrer assez librement dans la domaine occupé par
la suspension peut étre reflété par les échanges entre les phases ou par la
miscilibité de la composante H>O dans les deux phases. Dans ce cas, le
bilan de masse doit étre satisfait pour chaque espece chimique : ” H,O” et
"particules” :

90 (puS(1— ) + pu(1 - 5))]

+ div (pwleQO(l -+ pwVw> —

ot
2 (pppcS) . . L
%‘) + div (¢ppc5Up) = —bpUpcS, U, =V./(S9)
(3.7)
7, =~ Ehl5) (P + pg2)
,US(C)
(3.8)
V, = —%(S)grad(]? + pwgz)

ol on a pris en considération le fait que les particules ne sont présentes que
dans la phase ”suspension”.

La valeur \Z,HQO est la vitesse (de Darcy) de I’écoulement de la composante
H>0 dans la phase ”"suspension”. Dans le cadre des hypotheses émises dans
la section 3.1.1, elle est égale a la vitesse de la phase : XZHQO =V, Cependant
dans le cas le plus général, la vitesse ‘7SH20 peut étre différente de V.

Supposons que les perméabilités relatives soient définies.

Alors apres ’élimination des vitesses (par substitution de (3.8) dans
(3.7)), on obtient le systéeme de deux équations avec 3 variables inconnues :
¢, S et P. Le systeme n’est pas fermé.

Pour la fermeture, il faut définir la loi de "miscibilité” de 'eau avec la
suspension, ou ”la miscibilité” signifie le degré de liberté avec laquelle I'eau
pure pénetre a travers l'interface entre le W-cluster et le P-cluster.
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3.2.2 Modéle de miscibilité illimitée de ’eau

Dans le cas limite, on peut supposer que la pénétration de 'eau a travers
I'interface avec la suspension est absolue, de telle facon que I'eau ne sente
pas la présence de particules. Dans les équations (3.7) cette limite correspond
aux petites concentrations c.

Notons qu'un tel systeme est caractérisé par l'indépendance de deux
phases qui coexistent sans que I'une géne 'autre.

Dans ce cas, la perméabilité relative de I'eau doit étre égale a 1, et la
vitesse U 20 doit étre égale a la vitesse de 1'eau pure :

U0 =U,, ko5 =1

En examinant la limite ¢ — 0, on obtient donc des équations (3.7) et
(3.8) :

2 (dpw) = . S\

P+ div <pwVw) _0, (3.9)
0 cS ) . . B

(Cbg; ) + div <¢ppcSUp> = —¢pp\ieUpcS, U, =V,/(S¢), (3.10)
Vw = —Egrad(P + pwgz), (3.11)
- Kky(S)
V,= ———grad(P + psgz 312

Ms(C) g ( Psg ) ( )

Pour des phases incompressibles et un milieu non déformable, on obtient :

divV,, = 0, (3.13a)
d(cS) . -
T +div <CSUp) = M\ UycS (3.13h)

Le modele reste non fermé, car coexistence indépendante des deux phases
détermine la non unicité de la saturation de la suspension.

3.2.3 Définition de la saturation du cluster

Dans le cas de transport des particules, la saturation du P-cluster est limitée
par des conditions purement géométriques a 1’échelle de pores qui ressortent
de la définition du P-cluster.
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Supposons que f(r) et p(R) sont la densité de distribution des rayons des
pores et des rayons des particules respectivement. Examinons les divers cas
possibles. Supposons que le milieu soit macroscopiquement homogene.

Dans le cas le plus simple ou les particules sont uniformes, la saturation
du P-cluster est évidemment constante dans tout le domaine ot les particules
sont présentes. Elle dépend strictement du rapport entre le rayon unique des
particules R et la distribution des rayons des pores. En particulier, dans le
cas d'un faisseau de capillaires paralleles, la saturation est :

TT2f(T) dr
gk
Ofr2f(r) dr

ou f(r) est la densité de distribution des rayons de pore.

Si les pores sont intersectés comme dans un réseau, alors la formule pour
s doit tenir compte du fait qu'une partie des grands pores est bloquée par
des pores étroits :
Y (r)r?f(r)dr
S = (3.14)

[e9]

Jr2f(r)dr

0

JI—Q

ou Y (r) est la "densité de blocage” des pores larges, définie de telle fagon
que Y (r)dr est la partie bloquée des pores dont les rayons sont compris entre
retr4dr.

La détermination de la fonction Y (r) a partir de la microstructure du mi-
lieu poreux représente un probleme de la théorie de percolation. La solution
de ce probleme a été obtenue en [Panfilov, 1991] par un processus de type
”chaine de Markov”, ou elle était définie a travers la porosité et le parametre
de branchement des pores (le nombre de pores qui se croisent dans un noeud).

Si les rayons des particules sont différents, alors pour chaque rayon R on
a son propre seuil de pénétration. Ainsi, pour un faisceau de capillaires on
obtient :

;f@(m (Zﬂ £r) dr) dR

S = S
OfTQf(r) dr
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Pour un réseau de capillaires, la définition de la fonction de blocage Y
pour les deux ensembles statistiques superposés devient un probleme plus
compliqué, ce qui sort des objectifs du présent travail.

Dans tous les cas mentionnés, I’homogénéité du milieu signifie
Iindépendance de la distribution f(r) des coordonnées spatiales. Ceci
détermine, dans les cas R=const, la saturation S constante dans 'espace.
Pourtant, si les particules ne sont pas uniformes, le piégeage peut les filtrer
en modifiant la distribution ¢(R). En particulier, on s’attend a ce que le
nombre de grandes particules va diminuer, car elles sont plus faciles a piéger.
Ainsi, la distribution ¢(R) dépend de x. Suite aux formules obtenues, la
saturation ne sera pas constante non plus.

Dans le cadre de cette these, ot on examine le cas de particules uniformes
ou presque uniformes, nous supposons donc la relation de fermeture du type
(3.14) qui détermine la saturation constante en espace et dans le temps.

Pour le cas de particules uniformes, la relation typique entre la saturation
du P-cluster et le rayon relatif de la particule est présentée sur la figure 3.1.
Cette courbe a été calculée numériquement sur la base de modele statistique
du milieu décrit dans le chapitre 2.

1F
nsf
08 f
=
s06F
5 F
Sosf
o F
W oaf
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0.5 0738 1
R.’<rp>

Figure 3.1: Saturation du P-cluster en fonction du rayon relatif des particules
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3.3 Détermination des perméabilités rela-
tives

3.3.1 Principe de calcul

Les perméabilités relatives de la suspension et de I’eau pure ont été calculées
sur la base de ’analyse du processus de transport a 1’échelle de pores, similaire
au modele présenté dans la section 2.4.5. On examine donc un VER du milieu
poreux sous forme d’un réseau capillaire aléatoire,

Dans ce réseau on détermine le P-cluster et le W-cluster, en appliquant
I’algorithme exposé dans la section 2.4.4. Ensuite on calcule I’écoulement
monophasique mais avec un coefficient de viscosité différent dans les deux
clusters, suivant l'algorithme de la section 2.4.5, en obtenant le champ de
pression par la méthode décrite en 2.4.8.

Une fois que la pression est obtenue, il est possible de calculer les
perméabilités relatives de chaque phase en homogénéisant les résultats de
calcul a travers chaque cluster. Nous examinons toujours notre milieu comme
un VER, ainsi la procédure de I’homogénéisation appliquée a tout le domaine
assure de produire une perméabilité intrinseque du milieu.

La formule basique que 1'on utilise pour la perméabilité relative est celle
de la loi de Darcy. Pour la phase ”"suspension” occupant le P-cluster, on

obtient :
(S) = Vips L Voo s
B APK’ A
ou AP est la différence de pressions entre les sections d’entrée et de sortie
du milieu ; L est la longueur du milieu ; ug est la viscosité effective de la
suspension ; K est la perméabilité absolue ; A est l'aire totale de la section
transversale du milieu ; Q) est le flux (débit volumique) de la suspension.
Les parametres AP, L et A sont imposés comme les données d’entrée. La
viscosité p. est calculée dans la section 2.4.7. Le débit Q)s, la perméabilité
K et la saturation S a laquelle la perméabilité relative calculée sera associée,
doivent étre calculés.
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3.3.2 Calcul de S, Qs et K

La saturation S est calculée comme le rapport entre le volume de tous les
pores appartenant au P-cluster et le volume de tous les pores du milieu. Une
fois que le P-cluster est détecté, la saturation est donc calculée automatique-
ment.

Le calcul du débit Q) est effectué dans une section transversale arbitraire
A du milieu. On choisit tous les pores dans A appartenant au P-cluster et
orientés dans le sens de ’écoulement macroscopique. Soit D l’ensemble de
ces pores. Soit d P; la différence de pression aux bouts d’un pore appartenant
a D. Alors, @), est calculé a l'aide de la loi de Poiseuille :

Qs = 87; S rish (3.15)

s ieD

ou [ est la longueur d'un pore, r est son rayon.

La perméabilité absolue résulte d'une simulation numérique
supplémentaire que l'on est obligé d’effectuer. 11 s’agit de la simula-
tion d'un écoulement parfaitement monophasique, lorsque la viscosité est
identique dans tout le milieu. Une fois cette simulation effectuée et le champ
de pression monophasique P™ obtenu, la perméabilité absolue est calculée
en utilisant toujours la loi de Darcy :

- QmuL

APmA
ou le débit monophasique Q™ est calculé a 'aide d’une formule similaire a
Iéquation (3.15) mais a travers tous les pores longitudinaux de la section A.

3.3.3 Résultats des simulations des perméabilités rel-
atives

Le calcul des perméabilités relatives de la suspension colloidale k4(.S) et de
leau ky,(S) a été effectué sur la base du milieu poreux reconstitué montré
sur la figure 2.7.

Les fonctions kg(S) et k,(S) sont présentées sur la figure 3.2 pour le
modele diphasique immiscible.

Pour le modele diphasique a miscibilité illimitée, les résultats sont montrés
sur la figure 3.3.

Dans tous nos calculs, nous avons pris ¢ = 0.2. En outre, nous avons
considéré que : V (t) = const = .000005.
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Figure 3.2: Courbes de perméabilité relative de la suspension colloidale

(ks(S)) et de Ueau (ky,(S)). Modéle diphasique immiscible.
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Figure 3.3: Courbes de perméabilités relatives de la suspension colloidale

(ks(S)) et de Ueau (ky,(S)). Modéle diphasique a la miscibilité illimitée.
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Chapitre 4

Analyse du modele diphasique
immiscible
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4.1 Solution analytique du probleme-modele
de transport

Dans ce chapitre, on analyse les propriétés de la solution du modele
diphasique immiscible proposé dans cette these (cf. 3.1) sur la base d'un
probleme concret de transport.

4.1.1 Formulation du probleme

Considérons un écoulement 1D dans un domaine infini avec 1’objectif
d’obtenir des solutions analytiques qui peuvent servir de cas test pour la
comparaison. Examinons le processus d’invasion d’une suspension colloidale
dans un milieu poreux saturé initialement en eau pure. Ce probleme décrit
les situations pratiques suivantes :

i) test de laboratoire, lorsqu’on étudie le transport de particules dans un
échantillon de milieu poreux ;

ii) production d’un liquide avec du sable par un puits dans un réservoir
souterrain constitué de roches instables ;

iii) invasion du liquide de forage, comportant de la boue de forage, a
partir d'un puits dans les roches environnantes ;

iv) injection des solutions micellaires dans un puits de pétrole (les micelles
sont considérées comme des colloides) ;

v) transport de l'eau a travers des roches argileuses avec détachement des
particules des parois des pores.

En z = 0, imposons le débit d’injection de la suspension colloidale, la
concentration totale en colloides dans le liquide, la saturation du P-cluster
(figure 4.1).

Pour un milieu non déformable et un fluide incompressible, nous utilis-
erons le modele diphasique immiscible (3.5) - (3.6) :

as oV, o1-5)  OVu _
Oc dc
0 0,2 T U= V(S0

I0)



V=const

x=0

Figure 4.1: Représentation schématique du probleme résolu numériquement.

KR($)OP . Kky(S)oP
ps(c) ox’ v e — OT

ou Ay est le coefficient phénoménologique de piégeage.
Le systeme peut étre réduit a trois équations :

Vi=-—

as _OF(S)

o U =0 (4.1)
dc F(S)dc F(S)

o Vg o - Ve (4.2)
oV

oo =0 = V=V (4.3)

ol
- ks/ 1t

/{55/ s + kw/ How

La fonction de fractional flow F(S) est présentée sur la figure 4.2.

Strictement dit, cette fonction dépend de la saturation S et de la con-
centration ¢, car la viscosité de la suspension p, dépend de c¢. Néanmoins,
pour les faibles concentrations ¢ étudiées, on peut négliger la variation de
dans la relation pour F. Ainsi dans ce travail, la fonction ”fractional flow”
ne dépend que de la saturation : F' = F(.5).

Nous supposons également que la vitesse totale U est connue a priori, de
fagon que le systeme se réduit a deux équations (4.1) et (4.2) par rapport a la

V=V, +V, U=V/g,  F(5)
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Figure 4.2: Graphique typique de la fonction fractional flow, F(S)

saturation de la suspension S et la concentration des colloides en suspension
c.

Le modele sera complété par une condition initiale et une condition a la
limite qui expriment le processus d’invasion de la suspension dans un milieu
poreux "vierge” initialement.

r=0: c=C") (4.5)

4.1.2 Résolution du probléeme pour la saturation

On peut remarquer que I’équation (4.1) pour la saturation de la suspension
colloidale S(z,t) ne dépend pas de la concentration colloidale ¢(x,t). Par
conséquent, la solution S(x,t) peut étre trouvée indépendement de la fonction
c(x,t) et donc de I'équation (4.2).

L’équation d’ondes non linaire (4.1) avec la condition initiale (4.4) définit
completement le probleme de Cauchy. Ce probleme peut étre résolu analy-
tiquement par la méthode des caractéristiques (Whitham, 1974 ; Tihonov &
Samarskii (1977) ; Arnold (1999)).

On peut réécrire les équations (4.1) et (4.4) comme suit :

2. 1 5 () 5 =0 S|._y = So(z) (4.6)
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t

o FI(S)=dF(S)/dS, 7= [u(t)dt.

Le long de chaque ligne caractéristique z(7) le probleme peut étre écrit
de la maniere suivante :

dz y
a1
(4.7)
dsS
— =0 = S =const
dr

ainsi, la saturation est invariante le long des lignes caractéristiques. L’angle
d’inclinaison F’(S) d’une ligne caractéristique vers 'axe 7 dans le plan (x, 7)
est donc constant, i.e. : ces lignes sont des droites.

Considérons une ligne caractéristique qui croise 'axe x au point x = £
lorsque 7 = 0. Il vient de la condition initiale (4.4) que la valeur de la
fonction S en ce point est Sp(€). Alors la solution peut étre représentée de
la fagon paramétrique :

S=25(), r=E{+F(SE)r (4.8)
Pour chaque valeur du parametre £, on obtient les valeurs correspondantes

de S et x a chaque instant 7.

4.1.3 Solution discontinue

I est bien connu que la solution du probleme (4.6) est souvent discontinue.
On doit alors ajouter les conditions de conservation (Hugoniot) et de stabilité
(Lax) a la discontinuité. Examinons le cas particulier des conditions initiales :

|0, x>0
50:{ s, 2 <0 (4.9)

Pour ce cas particulier, les conditions a la discontinuité sont :

W, = UF!(S)) (4.10)

ou Sy est la valeur de la saturation en aval de la discontinuité (figure 4.3),
W; est la vraie vitesse de déplacement de la discontinuité.
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X7 x

Figure 4.3: Saturation discontinue S de la suspension colloidale pour les
particules de petite taille

Ces deux relations déterminent deux variables : Sy and Wy. Une fois
que la vitesse Wy est définie, la coordonnnée de la discontinuité se détermine

t
facilement : x; = [ Wydt'.
0

Il existe deux types de solutions du probleme examiné, en fonction du
rapport entre la saturation a 'entrée du milieu sy et celle en aval du choc Sy.
Ce rapport est lié a la taille des particules : si les particules sont grandes,
alors la saturation du P-cluster est petite, et vice versa.

Pour le cas de grandes particules (sp < Sf), nous obtenons la solution
constante par morceaux, comme ceci est montré sur la figure 4.4.

TF
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DEi;—

UJEIS;—
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b e ey e
] 025 0.5 0.78 [

Figure 4.4: Saturation discontinue S de la suspension colloidale pour les
grandes particules
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Ceci est conforme aux raisonnements exposés dans la section 3.2.3 selon
lesquelles la saturation doit étre constante si les particules sont uniformes.

Pour le cas de petites particules (sop > Sf), nous obtenons la solution
montrée sur la figure 4.3, avec une premiere partie lisse décroissante.

La saturation n’est donc pas constante. Ceci peut étre expliqué par le fait
que la formation du P-cluster n’est pas instantanée. Le P-cluster a l’entrée
du milieu contient tous les pores larges, tandis que le nombre de ces pores
diminue au fur et a mesure que les particules avancent a l'intérieur du milieu,
a cause du blocage croissant des particules larges par des petites.

4.1.4 Solution pour la concentration

Une fois que la saturation S(z,t) est obtenue, on peut trouver la solution
pour la concentration colloidale ¢(z, ).
Examinons maintenant I’équation (4.2) en utilisant la variable 7 :
dc  F(S) 0c F(S)

T s ar T Mg

=0 (4.11)

la fonction S(z,t) est déja obtenue.
Approchons la fonction S(z,t) par une valeur constante en amont du

choc :
0, x> uxp(7)

S(z,t) = B (4.12)
S, x <xy(7)

L’équation (4.11) avec la condition a la limite (4.5) peut étre transformée
de la facon suivante :

aY  F(S)aY
— + L— =0, Y|, o= (1)

or S Ox

where c =Ye 7 =X, > 0.

Ce systeme peut étre résolu par la méthode des caractéristiques par
analogie avec la solution en saturation S. L’équation déterminant les car-
actéristiques est la suivante :

de  F(9)
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Comme la dérivée totale de la fonction Y le long d’une ligne car-
actéristique est nulle :
ay
b
dr
on obtient alors la solution pour Y avec la condition a la limite (4.5) :

CO($—@7), r < ay

0, T>Ty

Yy —

Et a partir de cette équation on peut obtenir la solution pour la concen-
tration des colloides ¢(z,t) en suspension :

0 (m _ @T) Loxp (—AwT), T S (4.14)

CcC =
0, x>uxy

C’est une solution analytique exacte pour le cas des grandes particules
(so < Sy) et approximative pour le cas des petites particules (so > Sy),
car S(x,t) ne représente pas dans ce cas une valeur exacte mais une valeur
homogénéisée de la saturation.

En particulier, pour une fonction initiale C° constante, on obtient une
distribution exponentielle de la concentration derriere le choc.

4.1.5 Effet d’augmentation de vitesse

La vitesse de transport de la suspension est définie a travers la fonction
"fractional flow” :

F(S
Up:U—(S>

En méme temps la vitesse de transport moyenne de 1’écoulement de I'eau
est U. Ainsi, le facteur d’augmentation de vitesse w est :

F(5)
S
Suivant la figure 4.5, ce rapport est toujours supérieur a 1 pour des
grandes saturation (petites particules), et peut étre inférieur a 1 pour des
petites saturations (grandes particules).
On peut donc conclure que le modele prédit correctement 1'effet

d’accélération des particules fines, et la décélération des grandes particules.
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Figure 4.5: Définition graphique du facteur d’augmentation de vitesse
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4.2 Solution numérique

4.2.1 Meéthode

Pour obtenir une solution plus exacte pour la concentration que (4.14), le
méme probléme de transport des colloides a été étudié numériquement sans
I’approximation du champ de saturation.

La fonction limite (4.5) pour la concentration est choisie sous la forme :

Ct) = (4.15)

L’algorithme numérique est basé sur le schéma de discrétisation des
différences finies (explicite en temps et amont en espace) :
" —d | Pshd -,
AT Sl.j Az
T > Ty CZ =0

F(S9)

/ S; =0 (4.16)

r<xy:

Un tel schéma minimise la dispersion numérique et assure une haute
précision en simulation des vitesses de propagation des chocs.

Les résultats des simulations comparés avec la solution analytique sont
présentés sur la figure (4.6) pour ¢°=0.05.

Pour minimiser la dispersion numérique au voisinage des chocs, la con-
centration et la saturation du front, c; et Sy, ainsi que la coordonnée du
front x; ont été calculées analytiquement a l'aide de (4.10) et d’une relation
qui résulte de (4.14) :

c; = exp (= Spay)

L’amélioration apportée par cette méthode de controle est significative,
comme on le voit sur la figure 4.7, ou les couleurs différentes marquent les
deux instants différents. La valeur du coefficient de piégeage est A\, = 1.
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Figure 4.6: Concentration de la suspension colloidale, C' : solution analytique
(4.14) (ligne en pointillées) et solution numérique (4.16) (ligne solide). A
gauche : so > Sy (particules fines) ; a droite : so < Sy (particules grandes).

Figure 4.7: Solution numérique du probléme de transport directe (ligne en
pointillées) et la solution avec un contrdle analytique des chocs (ligne solide)

4.2.2 Comparaison avec le modele classique

Les résultats de simulation dans le cadre du modele diphasique immiscible
ont été comparés avec le modele classique de transport des particules (1.1)
dans lequel D =0et f = =\, Udoc.
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Le probléme considéré pour (1.1) a une solution analytique exacte (Ceqs) :
Cetas = Oy (2 — T) exp (= App) (4.17)

avec la concentration initiale C9_ (¢) définie comme suit :

clas

&5, t>0
Cetas(t) = (4.18)
0, t<0

La vitesse totale U dans un écoulement diphasique joue le méme role que
la vitesse U de I’eau dans le modele monophasique. Ainsi, pour la compara-
ison des cas, ces deux vitesses sont supposées identiques. Ainsi, le temps 7
est le méme pour les deux modeles.

Pour transformer les résultats des simulations sous une forme dimension-
nelle, on a supposé que V (t) = const = .000005 m/s et ¢ = 0.2.

Quelques résultats sont présentés ci-dessous pour A\, = 1 et pour des
instants différents.

Figure 4.8:  Fwolution de la concentration des colloides C'  selon le
modele diphasique immiscible (ligne solide) et selon le modéle classique
monophasique (ligne en pointillé). Cas ® = 0.05 et sg > S;.

Notons que pour le cas de particules larges (s0<S¢) (figure (4.9)), la so-
lution pour chaque instant ¢ représente la continuation de la courbe obtenue
pour des instants précédents, sans la déformer. Le méme comportement
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Figure 4.9:  FEwvolution de la concentration des colloides C'  selon le
modele diphasique immiscible (ligne solide) et selon le modéle classique
monophasique (ligne en pointillé). Cas ® = 0.05 et sy < S;.

invariant lorsque la courbe c(x) se dilate sans déformer toute la partie
précédente est typique pour les solutions classiques monophasiques.

Une telle invariance n’a plus lieu dans le modele diphasique dans le cas
de particules fines, so>S, ou la courbe entiere change dans le temps (cf.
fig.(4.8)).

On voit que, non seulement le comportement quantitatif de la sus-
pension colloidale traitée en termes d’un systeme diphasique est différent
de l'approche monophasique, mais la différence qualitative est aussi im-
portante. Premierement, l'effet d’augmentation de vitesse est clairement
mis en évidence par le modele diphasique. En effect, puisque le modele
monophasique décrit correctement 1’écoulement de 1'eau, la différence entre
le courbe monophasique ¢(z) et celle diphasique traduit la différence entre
les vitesses de 'eau et des particules. On voit que dans tous les cas analysés
la vitesse de propagation des particules est plus grande que celle de 1'eau.
Secondement, la concentration colloidale derriere le front est suffisamment
surestimée dans le modele classique dans le cas de particules fines, et sous-
estimée dans le cas de grosses particules.
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Chapitre 5

Analyse du modele diphasique
miscible
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5.1 Solution analytique du probléeme modele

On analyse maintenant la deuxieme version du modele diphasique proposé
dans la section 3.2.2 et qui est appelée modele miscible.

5.1.1 Formulation du probleme

Nous considérons le méme probleme d’un écoulement 1D dans un domaine
infini accompagné d’une invasion de la suspension colloidale dans le mi-
lieux poreux a travers la section d’entrée. Les applications pratiques de
ce probleme ont été décrites dans la section 4.1.1.

Pour un milieu non déformable et un fluide incompressible, nous utilis-
erons le modele diphasique miscible (3.13) (section 3.2.2) :

aal;’ =0, — V, = const(t) (5.1)
0 gf) L2 %‘i B _ 50, (5.2)
V- u% 2_1; (5.4)

La saturation S est constante, en accord avec la section 3.2.3.

Supposons que la vitesse de 1’eau soit donnée (a travers les conditions
aux limites qui imposent un débit ou une vitesse a l'entrée). Alors le modele
prend la forme :

dc F*(S)oc F*(S)
o Vs e T U g (55)
F*(95) V Pow
fry = = — Fb|< = _—
Up U S I U U’LU ¢(1 o S)? (S) ks(S) ,us



Comme dans la section 4.1.1, la fonction ”fractional flow” modifiée, F™*,
dépend de la saturation S et de la concentration ¢, car la viscosité de la sus-
pension us dépend de c. Pour les petites concentrations ¢ que nous étudions,
on négligera la variation de p, dans expression de F™*, ainsi F* = F*(S).

La fonction F*(S) a une forme similaire a celle de la perméabilité relative
ks(S) et est obtenue de cette derniére par une légere compression, puisque
tw/ s < 1. La courbe ky(S) a été obtenue dans la section 3.3.3 (figure 3.2).
La forme typique de la courbe F*(S) est présentée sur la figure 5.1.

'F
0.8 —
0.8 —
0.7 —
06 —

&5k

wo f
04F
03 —
0.2 —

01F

0 i TR TR R

Figure 5.1: Fonction ”fractional flow” modifiée F*(S).

La condition initiale ou a la limite détermine la concentration des partic-
ules a 'entrée du milieu comme dans la section 4.2.1 (4.15) :

&L, t>0

Co(t) = (5.6)
0, t<0

5.1.2 Effet d’augmentation de vitesse

La vitesse de transport de la suspension est définie en (5.5) a travers la
fonction "fractional flow” modifiée :
E"(5)

Uy =U—
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ou U est la vitesse de transport de 'eau. Ainsi, le facteur d’augmentation
de vitesse w est :

_ F(S)
S

Suivant la figure 5.2, ce rapport est toujours supérieur a 1 pour des
grandes saturations (petites particules), et peut étre inférieur a 1 pour des
petites saturations (grandes particules), résultats similaires a ceux qui ont
été obtenus en section 4.1.5 pour le modele diphasique immiscible.

w

2r

18F

naf
06k
04 F

0z

Figure 5.2: Définition graphique du facteur d’augmentation de vitesse.

Quantitativement, le facteur d’accélération atteint les valeurs de 1.66
(pour les petites concentrations), ce qui est conforme aux données
expérimentales.

Ainsi le modele prédit correctement 'effet d’accélération des particules
fines, et la décélération des grandes particules.

De plus, le modele diphasique miscible prédit l'effet d’accélération de
la méme facon que le modele immiscible. Autrement dit, la miscibilité ou
immiscibilité ne concerne que les parametres d’écoulement de ’eau, mais
décrit de facon presque équivalente le transport des particules. Le terme
"presque” est utilisé par ce que dans le modele immiscible la saturation peut
étre variable en espace et dans le temps, tandis que dans le cas diphasique
miscible la saturation est constante a priori.
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5.1.3 Solution du probleme de transport
Examinons le probleme (5.5) et (5.6), utilisant la variable 7 = fot U(thdt -

dc  F*(S) Oc F*(S)
or VT o Mg
(5.7)
&, t>0
Co(t) =
0, t<0

Puisque S est constante, il semblerait normal de supprimer le facteur
constant F*(S)/S en l'introduisant dans la définition du temps 7. Nous
avons pourtant conservé la méme définition du temps 7 que dans le chapitre
précédent (section 4.1.2; I’éq. (4.6)) afin d’avoir une possibilité de comparer
les résultats fournis par les deux modeles.

Le probléeme (5.7) est presque équivalent au probleme (4.11). La seule
différence est dans la structure des facteurs F'(S) et F*(5).

En utilisant le méme changement de variables que dans la section 4.1.4 :

c=Ye ", v = Ay

on obtient de la méme maniere la solution du probleme (5.7) :

e (x - F}S)T) exp (—hp), @ < ()

(5.8)
0, x> x4(1)

dans le cas de la condition a la limite générale.
La coordonnée du front de propagation x(7) est définie par :
£ (5) F(5)

xf(T) =5 T:U—S t

Dans le cas de la condition (5.7), la solution devient simplement une
fonction exponentielle :

Pexp (=Myx), x<ap(7) = F;ES)T

c= (5.9)
0, z>uxp(t)

Cette solution est exacte dans tous les cas. Ce n’est pas le cas de la
solution similaire obtenue dans le cadre du modele immiscible, qui est ap-
proximative dans le cas des petites particules.
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5.2 Comparaison avec le modele classique et
le modele diphasique immiscible

Les résultats des simulations dans le cadre du modele diphasique miscible ont
été comparés avec le modele classique de transport des particules (1.1) dans
lequel D =0 et f = —A\,.Ugc dont la solution analytique (cgqs) est donnée
par (4.17). En outre, ils ont été comparés avec les résultats des simulations
dans le cadre du modele diphasique immiscible.

Les parametres d’écoulement sont identiques a ceux utilisés dans la sec-
tion 4.2.2. La saturation du modele diphasique miscible est prise égale a la
saturation initiale du modele diphasique immiscible, S = s,.

Quelques résultats sont présentés ci-dessous pour A\, = 1 et pour des
instants différents.

Figure 5.3: FEwvolution de la concentration des colloides C' selon le modéle
diphasique miscible (ligne ponctuelle), selon le modéle diphasique immiscible
(ligne solide) et selon le modéle classique monophasique (ligne en pointillés).
Cas ® =0.05 et S =1.

Notons que dans le cas ou S = 1 (cas de particules tres fines) (figure
5.3), la solution du modele diphasique miscible coincide avec celle du modele
classique.
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Figure 5.4: FEvolution de la concentration des colloides C' selon le modeéle
diphasique miscible (ligne ponctuelle), selon le modéle diphasique immiscible
(ligne solide) et selon le modéle classique monophasique (ligne en pointillés).
Cas ® =0.05 et S = sy = .4.

Sur la figure 5.4, le cas ot 59 < Sy dans le cadre du modele diphasique im-
miscible est presenté, sy = 0.4. On peut voir que dans ce cas les deux modeles
diphasique prédisent ’accélération des particules colloidales par rapport a
I'eau.

Dans le cas de grosses particules (so<Sy), les solutions des trois modeles
pour chaque instant ¢ représentent les continuations des courbes obtenues
pour des instants précédents, sans les déformer. Cependant, dans les cas
considérés, les modeles diphasiques donnent un déplacement plus rapide de
c(x).

Sur la figure 5.5, on montre le cas des particules moyennes dont la taille est
proche de celle ou la facteur d’accélération de vitesse atteint son maximum
(figure 5.2), s = S = 0.5.
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Figure 5.5: Fwvolution de la concentration des colloides C' selon le modéle
diphasique miscible (ligne ponctuelle), selon le modéle diphasique immiscible

(ligne solide) et selon le modéle classique monophasique (ligne en pointillées).
Cas ® =0.05 et S = sy =.5.
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Conclusions

Dans cette these, on a développé trois méthodes nouvelles pour décrire
le transport des particules colloidales a travers les milieux poreux : un
modele pour déterminer le facteur d’accélération dans le modele de trans-
port classique, un modele d’écoulement diphasique immiscible et un modele
d’écoulement diphasique miscible.

Le premier modele est constitué par une équation de transport des
colloides considérés comme un soluté dans un écoulement monophasique.
Cependant, la vitesse de transport de ce soluté est différente de la vitesse
d’eau due a l'effet d’exclusion par taille : les particules ne passent qu’a travers
les pores suffisamment larges. Le rapport de ces deux vitesses est le facteur
d’accélération. Grace a la modélisation stochastique a 1’échelle du pore, on a
obtenu des résultats quantitatifs pour le facteur d’accélération qui montrent
trois effets physiques différents : i) une accélération des particules pour des
faibles concentrations, ii) une décélération pour des grandes concentrations
due a 'augmentation de la viscosité effective, iii) une chute brutale jusqu’a
zéro au voisinage d’une concentration critique qui détermine la rupture du
cluster continu accessible aux particules.

Le modele diphasique immiscible est basé sur la représentation du proces-
sus sous forme de deux phases : la phase ” suspension colloidale ” présente
dans le systeme de pores les plus larges formant un 7 P-cluster 7, et la
phase 7 eau pure ” présente dans les pores les plus petits. Le modele
phénomenologique correspondant est proposé. Il introduit le concept des
perméabilités relatives pour la suspension et I’eau pure. Les relations de fer-
meture pour les perméabilités relatives ont été obtenues par la modélisation
a 1’échelle de pore. Le modele prédit automatiquement une augmentation de
la vitesse de la suspension pour des particules fines a de faibles concentra-
tions. En outre, le modele détermine la saturation de la phase suspension,
qui n’est pas présente dans les modeles existant de transport colloidal.

Le modele diphasique miscible est aussi basé sur la présentation des par-
ticules sous la forme d’une phase individuelle présente dans le P-cluster.
Cependant, on suppose 'eau présente partout, dans chaque pore, de telle
fagon que la présence des particules ne la géne pas. Cette présence est in-
terprétée en termes de miscibilité complete de la composante HoO avec les
deux phases : suspension et eau pure. Le modele demande une seule fonc-
tion de perméabilité relative, celle de la suspension. Le modele prédit un
effet d’accélération des particules qui est proche quantitativement de celui
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résultant du modele immiscible. Ce modele décrit mieux le mouvement d’eau
que le modele diphasique. Il est néanmoins incapable de déterminer la satu-
ration de la suspension. Ainsi, on postule que la saturation est constante, ce
qui n’est pas toujours le cas dans la réalité.

Les trois modeles prédisent le phénomene d’accélération/décélération des
particules de fagon adéquate par rapport aux données expérimentales.

Les modeles proposés ont été analysés sur un probleme test de trans-
port (entrée d’'un nuage des colloides dans un milieu poreux). Les solu-
tions analytiques et numériques ont été obtenues pour chaque modele. Cette
analyse montre que les modeles diphasiques refletent adéquatement l'effet
d’augmentation de la vitesse. La concentration colloidale derriere le front
d’avancée prédite par cette approche est, le plus souvent, plus petite que
celle prédite par le modele classique.

Cette approche diphasique suggérée pour le transport colloidal représente
un large champ d’applications dans le cadre de la théorie des eaux con-
taminées en particulier pour prédire la zone possible de propagation des con-
taminants.
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