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Predicting the instabilities triggered by the chemical reaction of a percolating fluid passing through soluble rock is a major scientific challenge for many fields of application (formation of karstic systems, fracture evolution, acid stimulation of oil wells or CO2 sequestration and storage). Indeed, the dissolution of the solid matrix often leads to the appearance and development of channels, called wormholes, which modify the hydrodynamic characteristics (permeability and porosity) of the crossed medium. The objective of this thesis is to study, through an experimental laboratory program, the influence of the variation of the physical properties of the percolating fluid and in particular the variation of its density on the configuration of the wormholes. In other words, the coupling between chemical and hydrodynamic instabilities induced by density contrast is studied. In a first step, the experimental program is based on the interpretation of images acquired during the injection of pure water ("acid" phase) in a saline massif ("soluble" rock) reconstituted in 2D via a Hele-Shaw type cell and considering different injection configurations. In a second step, the use of X-ray tomography allowed to approach these effects in a 3D configuration consisting of specimens of salts dissolved by under-saturated salt solutions. Whatever the studied configuration, the experimental results suggest that the dissolution regimes can still be described by the two classical adimensional numbers, namely the Damköhler and Péclet numbers. The regime diagram is not very sensitive to variations in density contrast, especially for relatively strong Péclet and weak Damköhler numbers, but suffers a slowing down of the propagation of the dissolution front when the Richardson number (ratio of gravitational and convective effects) increases. The analysis of morphological descriptors such as volume, dissolved/undissolved zone interface, tortuosity and pore size distribution shows that the density contrast has a non-negligible influence on the dissolution regimes for medium to strong Richardson. Some of our experimental results were confirmed by two-dimensional numerical simulations conducted with COMSOL Multiphysics® software.
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Résumé

iii Résumé Prédire les instabilités déclenchées par la réaction chimique d'un fluide percolateur traversant une roche soluble constitue un enjeu scientifique majeur pour de nombreux domaines d'application (formations des systèmes karstiques, évolution des fractures, stimulation acide des puits de pétrole ou encore la séquestration et le stockage du CO2). En effet, la dissolution de la matrice solide conduit souvent à l'apparition et au développement des canaux, appelés wormholes, qui modifient les caractéristiques hydrodynamiques (perméabilité et porosité) du milieu traversé. L'objectif de cette thèse est d'étudier, à travers un programme expérimental de laboratoire, l'influence de la variation des propriétés physiques du fluide percolateur et en particulier la variation de sa masse volumique sur la configuration des wormholes. Autrement dit, il s'agit d'étudier le couplage entre les instabilités chimiques et les instabilités hydrodynamiques induites par le contraste de masse volumique. Dans une première étape, le programme expérimental repose sur l'interprétation des images acquises lors de l'injection d'eau pure (phase « acide ») dans un massif salin (roche « soluble ») reconstitué en 2D via une cellule de type Hele-Shaw et en considérant différentes configurations d'injection. Dans une seconde étape, l'utilisation de la microtomographie à rayon X a permis d'approcher ces effets dans une configuration 3D constituée d'éprouvettes de sels dissoutes par des solutions sous-saturées en sel. Quelle que soit la configuration étudiée, les résultats expérimentaux suggèrent que les régimes de dissolution peuvent encore être décrits par les deux nombres adimensionnels classiques, à savoir les nombres de Damköhler et Péclet. Le diagramme de régime est peu sensible aux variations de contraste de masse volumique, en particulier pour des Péclet relativement forts et Damköhler faibles, mais subit un ralentissement de la propagation du front de dissolution lorsque le nombre de Richardson (rapport des effets gravitationnels et convectifs) augmente. L'analyse des descripteurs morphologiques tels que le volume, l'interface zone dissoute/zone non dissoute, la tortuosité et la distribution de la taille de pores montre que le contraste de masse volumique a une influence non-négligeable sur les régimes de dissolution pour un Richardson moyen à fort. Certains de nos résultats expérimentaux ont pu être confirmés par simulations numériques bidimensionnelles menées avec le logiciel COMSOL Multiphysics®.
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INTRODUCTION GENERALE INTRODUCTION GENERALE I-Contexte général

La dissolution est d'une importance fondamentale dans une variété de systèmes géologiques. Elle joue un rôle primordial dans bon nombre d'applications telles que la formation des karsts, la séquestration de CO2, l'évaluation des risques et de la migration des polluants dans les eaux souterraines, l'exploitation des mines de sel ou encore la stimulation des réservoirs pétroliers. Le mécanisme de dissolution en milieu poreux a été longuement étudié sous la thématique du transport réactif qui concerne les interactions roches-fluides ainsi que les phénomènes bio-physico-chimiques associés. Il s'agit donc d'un couplage entre le transport, l'hydrodynamisme et la géochimie (Daccord, 1987;Daccord et al., 1993;Glover and Guin, 1973;Golfier et al., 2002;Liu et al., 2017a;Min et al., 2016a;Szymczak and Ladd, 2011a).

Une connaissance poussée de ces phénomènes implique des tests expérimentaux et numériques à travers différentes échelles dont l'objectif est de comprendre les principes fondamentaux qui régissent leurs dynamiques. Par ailleurs, lors du transport réactif, lorsqu'un fluide est injecté dans une matrice poreuse, il réagit avec la matrice solide. Ces interactions roches-fluides conduisent à des instabilités formant des canaux d'écoulement préférentiels appelés wormholes.

Regroupés en cinq régimes (régimes compacts, coniques, dominants, ramifiés et uniformes), leurs formes peuvent être classées en fonction des nombres adimensionnels tels que le nombre de Péclet et le nombre de Damköhler [START_REF] Budek | Network models of dissolution of porous media[END_REF]Golfier et al., 2002). En outre, le développement de ces instabilités dépend des paramètres opératoires (débit d'injection du fluide, le type de fluide), de la nature de la matrice poreuse et ses caractéristiques (porosité, perméabilité, hétérogénéité, réactivité, …) et des conditions thermodynamiques (pression, température) (Golfier et al., 2002). Si cette problématique est étudiée tant d'un point de vue expérimental que numérique depuis de nombreuses années, la littérature sur le sujet met en avant les enjeux des effets d'échelles et le rôle prépondérant des effets locaux sur ces phénomènes à des échelles plus grandes. Toutefois, malgré les études expérimentales et numériques réalisées sur ces régimes de dissolution, certains aspects restent peu connus ou ne sont pas pris en compte dans les analyses. Il s'agit par exemple des variations locales de propriétés du fluide telles que la masse volumique et/ou la viscosité dynamique du fluide sous l'effet de la dissolution. En effet, la différence de masse volumique entre le fluide saturant le milieu poreux et le fluide injecté peut induire des instabilités hydrodynamiques qui peuvent impacter et/ou favoriser la formation des canaux de dissolution. Pour la plupart des problèmes, par exemple dans les cavités salines, nous pouvons avoir un fort gradient de concentration en raison de la grande solubilité du sel autour de l'interface solide/liquide [START_REF] Luo | Large scale cavity dissolution: From the physical problem to its numerical solution[END_REF].

Négliger ces forts gradients peut entraîner des approximations grossières dans la prédiction de la dissolution [START_REF] Luo | Large scale cavity dissolution: From the physical problem to its numerical solution[END_REF]. Ces variations de masse volumique ont été généralement étudiées dans le cas de la dissolution de CO2 (Emami-Meybodi et al., 2015;[START_REF] Islam | Effects of geochemical reaction on double diffusive natural convection of CO 2 in brine saturated geothermal reservoir[END_REF][START_REF] Lu | Study of Density Driven Convection in a Hele-Shaw Cell with Application to the Carbon Sequestration in Aquifers[END_REF][START_REF] Riaz | Onset of convection in a gravitationally unstable diffusive boundary layer in porous media[END_REF]Sainz-Garcia et al., 2017;Slim et al., 2013;[START_REF] Wang | Three-dimensional structure of natural convection in a porous medium: Effect of dispersion on finger structure[END_REF] mais la mise en évidence de leurs impacts sur les wormholes restent quasi inexistants dans la littérature.

II-Motivation et objectifs de la recherche

L'objectif général de cette thèse est de contribuer à cette problématique de dissolution en milieu poreux couplée aux effets du contraste de masse volumique via une démarche incluant à la fois l'expérimentation, le traitement d'image et dans une moindre mesure la modélisation numérique. Autrement dit, le but de ces travaux est de répondre à la question suivante : quel est l'impact des instabilités hydrodynamiques sur les instabilités induites par la dissolution ? Plus précisément, les sous-objectifs visés par cette thèse sont donc de :

(i) Améliorer la compréhension sur le rôle des instabilités hydrodynamiques sur les propriétés morphologiques des wormholes.

(ii) Fournir les informations fondamentales sur la compréhension du développement des wormholes lorsque celui-ci est soumis à une compétition entre forces gravitationnelles et forces convectives ;

(iii) Comprendre l'évolution du champ de concentration au sein de la structure des wormholes lorsque celui-ci est soumis aux forces convectives, à la dissolution et aux effets du contraste de masse volumique.

III-Plan de la thèse

La thèse est repartie en 4 principaux chapitres : Et enfin, notre intérêt portera sur les instabilités induites par le contraste de masse volumique (fluide/fluide) en spécifiant leurs différents modes de déclenchements, leurs conditions de formations ou encore leurs propagations et développements.

I-Enjeux de la dissolution et du contraste de masse volumique -Principes

Les instabilités induites par le couplage entre l'écoulement, le transport, la dissolution et le contraste de masses volumiques trouvent leurs applications dans différents secteurs d'activités notamment :

(i) Optimisation de puits : l'ingénierie pétrolière et minière [START_REF] Babaei | Impact of phase saturation on wormhole formation in rock matrix acidizing[END_REF]Cohen et al., 2008;Daccord and Lenormand', 1993;[START_REF] Fredd | Dynamic model of wormhole formation demonstrates conditions for effective skin reduction during carbonate matrix acidizing[END_REF]Izgec et al., 2010;[START_REF] Lagneau | Modélisation des couplages entre réactions géochimiques et processus hydrodynamiques en milieu poreux -applications au stockage de CO2 et à l'exploitation d'uranium[END_REF][START_REF] Maheshwari | Modeling and Simulation of Reactive Dissolution and Wormhole Formation in Carbonate Rocks[END_REF]Schechter and Gidley, 1969;[START_REF] Simon | Tests de lessivage acide de minerais d'uranium et modélisations géochimiques des réactions: application à la récupération minière in situ[END_REF].

Dans le cas de l'optimisation des puits, une solution acide est injectée dans les puits à des pressions inférieures à la pression de rupture de la roche. En ingénierie pétrolière par exemple, la migration de l'acide injecté engendre la dissolution des minéraux du réservoir créant ainsi des canaux d'écoulements (Figure 1 souterrains (e.g., hydrogène) [START_REF] Younes | Effect of distancedependent dispersivity on density-driven flow in porous media[END_REF].

FIGURE 1. Illustration de la dissolution à partir des injections de puits: a) Stimulation de puits de production de pétrole par injection d'acide occasionnant une dissolution. Image tirée de [START_REF] Maheshwari | Modeling and Simulation of Reactive Dissolution and Wormhole Formation in Carbonate Rocks[END_REF]; b) Dissolution et création de cavité salines (1) et pompage de la saumure pour l'industrie chimique (2).Image tirée de [START_REF] Furst | Multi-Objective Optimization for Joint Inversion of Geodetic Data[END_REF] (ii) Systèmes hydrogéologiques et genèse des systèmes karstiques et fracturés [START_REF] Cabeza | Controlling Factors of Wormhole Growth in Karst Aquifers[END_REF][START_REF] Detwiler | Permeability alteration due to mineral dissolution in partially saturated fractures[END_REF][START_REF] Ford | Karst geomorphology, caves and cave deposits: A review of North American contributions during the past half century[END_REF]Oltéan et al., 2013;[START_REF] Szymczak | Wormhole formation in dissolving fractures[END_REF][START_REF] Yu | A numerical simulation method for dissolution in porous and fractured media[END_REF].

Les systèmes karstiques sont l'ensemble de dormes de surface et souterraines résultant de la dissolution de calcaires ou de dolomies par les eaux souterraines rendues acides par le dioxyde de carbones [START_REF] Valois | Caractérisation structurale de morphologies karstiques superficielles et suivi temporel de l'infiltration à l'aide des méthodes électriques et sismiques[END_REF] (Figure 2). Cette infiltration de l'eau dans ces formations, principalement des carbonates, conduit au mécanisme de dissolution engendrant des canaux d'écoulements qui confèrent au milieu sa morphologie.

a) b) 1) 2)

FIGURE 2. Schéma conceptuel d'un milieu karstique montrant les zones de recharges tiré de [START_REF] Willems | Modélisation des écoulements souterrains dans un système karstique à l'aide de l'approche « hybrid finite element mixing cell[END_REF] (iii) Problématiques environnementales [START_REF] Fang | Direct coupling of a genome-scale microbial in silico model and a groundwater reactive transport model[END_REF][START_REF] Jakobsen | Spatial Variability of Groundwater Arsenic Concentration as Controlled by Hydrogeology: Conceptual Analysis Using 2-D Reactive Transport Modeling[END_REF]Mayer et al., 2002;[START_REF] Mylopoulos | A Stochastic Optimization Approach in the Designof an Aquifer Remediation underHydrogeologic Uncertainty[END_REF][START_REF] Steefel | Reactive transport benchmarks for subsurface environmental simulation[END_REF][START_REF] Wallis | Process-Based Reactive Transport Model To Quantify Arsenic Mobility during Aquifer Storage and Recovery of Potable Water[END_REF][START_REF] Walter | Modeling of multicomponent reactive transport in groundwater: 1. Model development and evaluation[END_REF]:

Les études de transport réactif, principalement la dissolution dans les problématiques environnementales, ont pris de l'ampleur ces dernières années compte tenu du fait de la contamination croissante des eaux souterraines et des sols par les activités anthropiques (pollution agricole, pollutions liée au transport (e.g. routier), pollutions industrielles ou ménagères) [START_REF] Walter | Modeling of multicomponent reactive transport in groundwater: 1. Model development and evaluation[END_REF]. En effet, les études de transfert de polluants permettent le développement des méthodes et techniques visant à résoudre des problèmes auxquels est confrontée la planète notamment le changement climatique, la remédiation des sols contaminés et la prévention de la pollution [START_REF] Steefel | Reactive transport benchmarks for subsurface environmental simulation[END_REF].

Les pollutions prenant en compte les effets du contraste de masse volumique concernent essentiellement les pollutions acides dues à des fuites et qui engendreront de la dissolution de la matière organique. Une illustration du comportement de propagation d'un polluant est donnée par la figure 3. [START_REF] Fagerlund | Experimental and modelling studies on the spreading of non-aqueous phase liquids in heterogeneous media[END_REF] (iv) Séquestration de CO2 [START_REF] Alt-Epping | Numerical Simulation of CO2 Injection into a Carbonate Aquifer: Implications of Fluid-rock Reactions in the Aquifer and in an Overlying Clay Formation[END_REF][START_REF] Bacci | An experimental and numerical investigation into the impact of dissolution/precipitation mechanisms on CO 2 injectivity in the wellbore and far field regions[END_REF][START_REF] Carroll | Development of scaling parameters to describe CO2-rock interactions within Weyburn-Midale carbonate flow units[END_REF][START_REF] Dashtian | Convectiondiffusion-reaction of CO2-enriched brine in porous media: A pore-scale study[END_REF]Emami-Meybodi et al., 2015;[START_REF] Ennis-King | Coupling of geochemical reactions and convective mixing in the long-term geological storage of carbon dioxide[END_REF][START_REF] Gao | Reactive transport in porous media for CO 2 sequestration: Pore scale modeling using the lattice Boltzmann method[END_REF][START_REF] Yang | Intercomparison of 3D pore-scale flow and solute transport simulation methods[END_REF][START_REF] Ennis-King | Coupling of geochemical reactions and convective mixing in the long-term geological storage of carbon dioxide[END_REF][START_REF] Bacci | An experimental and numerical investigation into the impact of dissolution/precipitation mechanisms on CO 2 injectivity in the wellbore and far field regions[END_REF], Ziedouni, 2009).

Le stockage de CO2 dans les réservoirs géologiques souterrains apparait comme étant une solution incontournable permettant la stabilisation et la réduction importante de la teneur de CO2 dans l'atmosphère [START_REF] Jean-Baptiste | Potentiel des méthodes de séparation et stockage du CO2 dans la lutte contre l'effet de serre[END_REF]. Cependant, l'un des défis majeurs du stockage géologique du CO2 reste la prédiction, la surveillance et la gestion du risque de fuite dans les voies naturelles et artificielles telles que les fractures, les failles, la dissolution de la roche [START_REF] Hassanzadeh | Accelerating CO 2 Dissolution in Saline Aquifers for Geological Storage -Mechanistic and Sensitivity Studies[END_REF]. En effet, le stockage consiste à injecter du CO2 dans un aquifère salin. L'accélération de la dissolution du CO2 par injection dans la saumure augmente le taux de piégeage de la solubilité dans les aquifères salins et augmente donc la sécurité de stockage [START_REF] Hassanzadeh | Accelerating CO 2 Dissolution in Saline Aquifers for Geological Storage -Mechanistic and Sensitivity Studies[END_REF].

La dissolution et la précipitation sont des mécanismes très importants dans la séquestration géologique de CO2 dans les réservoirs. Ils changent les propriétés de la matrice solide et poreuse telles que la densité apparente, la microporosité, la conductivité hydraulique mais également les connexions des canaux de pores (Tian and Wang, 2018). De plus, la dissolution du CO2 entraine une légère augmentation de la masse volumique de la phase aqueuse avec des conséquences sur son transport dans les formations aquifères [START_REF] Pruess | Numerical Modeling Studies of The Dissolution-Diffusion-Convection ProcessDuring CO2 Storage in Saline Aquifers[END_REF]. Le CO2 injecté remonte dans la partie supérieure de l'aquifère salin, se dissout dans la saumure sous-jacente créant une couche plus dense que la saumure initiale. Sous l'action du contraste de masse volumique dans le champ de gravité, cette couche peut devenir instable entraînant l'apparition et le développement d'un régime convectif, i.e., des cellules convectives contrarotatives, traduit par le développement des doigts convectifs à la « zone d'interface » (Figure 4). Selon [START_REF] Lapwood | Convection of a fluid in a porous medium[END_REF], cette convection induite par le contraste de masse volumique se produit lorsque le nombre de Rayleigh Ra est supérieur à 4π 2 . Au fur et à mesure que ces instabilités augmentent, elles migrent vers le fond de la formation par convection (Figure 4). Cela accélère la dissolution en amenant de la saumure fraîche (c'est-à-dire de la saumure sans le CO2 dissous) à l'interface CO2-saumure et en accentuant le gradient de concentration en CO2 (Emami-Meybodi et al., 2015). Il est donc important d'étudier ses effets générés par le contraste de masse volumique et la dissolution. -Échelle macroscopique (mm-cm) : Elle comprend l'échelle de Darcy et l'échelle de la carotte :

 Échelle locale ou échelle de Darcy (Emami-Meybodi et al., 2015;Golfier et al., 2002;Liu et al., 2017a;[START_REF] Lu | Study of Density Driven Convection in a Hele-Shaw Cell with Application to the Carbon Sequestration in Aquifers[END_REF]Slim et al., 2013;Szymczak and Ladd, 2011a) -Grande échelle (échelle du réservoir) (m-km). Il s'agit de l'échelle de l'application et cette échelle est difficilement contrôlable vu les dimensions. (Figure 5.d).

Rappelons que des possibilités de changement d'échelle définies grâce à différentes méthodes comme la prise de moyennes volumiques [START_REF] Ahmadi | Upscaling of Nonwetting Phase Residual Transport in Porous Media: A Network Approach[END_REF]Golfier et al., 2002) ou la théorie de l'homogénéisation [START_REF] Amanbek | Adaptive numerical homogenization for upscaling single phase flow and transport[END_REF][START_REF] Xu | Homogenization and Upscaling for Diffusion, Heat Conduction, and Wave Propagation in Heterogeneous Materials[END_REF] permettent d'étudier les mécanismes à petite échelle afin de les transposer aux grandes échelles.

Le présent projet de recherche s'effectuera à l'échelle locale. L'intérêt de travailler sur cette échelle est de pouvoir prendre en considération les propriétés microscopiques et macroscopiques de la dissolution. Dans la littérature, les milieux poreux majoritairement utilisés dans l'expérimentation des études de dissolution sont les carottes de carbonates (dolomites, calcites, calcaire...) et roches évaporites (halites) consolidées, fracturées ou encore des milieux granulaires reconstitués. Les analyses et les observations effectuées sur des roches carbonatées sont souvent menées dans des configurations tridimensionnelles (3D) sur des carottes de différentes dimensions insérées ou non dans des dispositifs particuliers « coreflood » [START_REF] Gharbi | Changes in Pore Structure and Connectivity Induced by CO2 Injection in Carbonates: A Combined Pore-Scale Approach[END_REF][START_REF] Gray | Simulation of dissolution in porous media in three dimensions with lattice Boltzmann, finite-volume, and surface-rescaling methods[END_REF]Menke et al., 2015[START_REF] Menke | Dynamic reservoir-condition microtomography of reactive transport in complex carbonates: Effect of initial pore structure and initial brine pH[END_REF]Menke et al., , 2018a)). Ces dispositifs permettent de combiner des fluides lors de l'injection ou encore de maitriser les conditions de températures et pressions élevées pour simuler des réservoirs spécifiques (e.g. des réservoirs de carbonates). Quant aux essais bidimensionnels (2D), on peut citer les travaux menés par (Golfier et al., 2002;Oltéan et al., 2013) dans des cellules de type Hele-Shaw. Le choix d'un tel dispositif permet de visualiser en temps réel la dynamique de la dissolution et d'ajuster les paramètres opératoires impactant le développement des instabilités. Notons que les cellules de Hele-Shaw sont également utilisées comme dispositif expérimental dans l'étude des instabilités hydrodynamiques générées par un contraste de masse volumique et/ou viscosité dynamique [START_REF] Ching | Convective mixing in homogeneous porous media flow[END_REF][START_REF] Neufeld | Convective dissolution of carbon dioxide in saline aquifers[END_REF]Slim et al., 2013;[START_REF] Taheri | Qualitative and quantitative experimental study of convective mixing process during storage of CO 2 in heterogeneous saline aquifers[END_REF][START_REF] Tsai | Density-driven convection enhanced by an inclined boundary: Implications for geological CO 2 storage[END_REF]. En ce qui concerne la phase d'acquisition des données, elle peut être soit post-mortem, soit dans le temps via une acquisition des données en dynamique impliquant l'utilisation d'appareils photo numériques, des lasers ou encore de la radiographie / microtomographie à rayon X.

La photographie et la microtomographie à rayon X sont devenues des outils incontournables pour les études d'écoulements des fluides complexes en milieux poreux. Ces techniques constituent un moyen précieux pour décrire et comprendre les interactions rochesfluides [START_REF] Qiu | Towards a better understanding of wormhole propagation in carbonate rocks: Linear vs. radial acid injection[END_REF]. Leurs utilisations couvrent deux domaines qui sont la caractérisation du milieu poreux et la visualisation de l'écoulement du fluide. En effet, ces outils n'affectent pas la structure interne de l'échantillon ou le domaine d'étude au cours des phases d'acquisitions des données [START_REF] Duliu | Computer axial tomography in geosciences: an overview[END_REF]. Néanmoins, ils nécessitent plusieurs séquences de traitement afin de faire ressortir le résultat escompté [START_REF] Kaestner | Imaging and image processing in porous media research[END_REF]. De nombreuses propriétés essentielles pour comprendre le mécanisme de transports réactifs telles que la répartition de la taille des pores, la porosité totale et effective, la tortuosité et le coefficient de diffusion peuvent être estimées grâce à ces deux techniques. À titre d'exemple, nous pouvons citer les études réalisées par [START_REF] Li | An Experimental Study of Matrix Dissolution and Wormhole Formation Using Gypsum Core Flood Tests: 1. Permeability Evolution and Wormhole Geometry Analysis[END_REF]Luquot et al., 2016;[START_REF] Oldenburg | Petrophysical analysis of limestone rocks by nuclear logging and 3D high-resolution X-ray computed microtomography[END_REF]. Toutes ces techniques d'approches physiques continuent d'être développées et améliorées afin de mieux comprendre les mécanismes d'instabilités (chimiques et hydrodynamiques).

II.2.2-Approches numériques

Les modèles numériques constituent des outils performants complémentaires aux études expérimentales. Appliqués aux études de dissolutions, ils peuvent être utilisés aussi bien en configuration monodimensionnelle (1D) (Panga et al., 2005), que bidimensionnelles (2D) (Cohen et al., 2008;Golfier et al., 2002;[START_REF] Kalia | Modeling and analysis of wormhole formation in reactive dissolution of carbonate rocks[END_REF]Oltéan et al., 2013) voire tridimensionnelles (3D) (Liu et al., 2016;[START_REF] Maheshwari | 3-D simulation and analysis of reactive dissolution and wormhole formation in carbonate rocks[END_REF][START_REF] Qiu | Towards a better understanding of wormhole propagation in carbonate rocks: Linear vs. radial acid injection[END_REF]Tian and Wang, 2018;[START_REF] Yang | Intercomparison of 3D pore-scale flow and solute transport simulation methods[END_REF]. Il est à noter que dans la littérature, les différents modèles numériques sont : les modèles stochastiques (Daccord, 1987;Fredd and Fogler, 1998b):, les modèles du tube capillaire [START_REF] Hung | A mechanistic model of wormhole growth in carbonate matrix acidizing and acid fracturing[END_REF][START_REF] Molins | Pore-Scale Controls on Calcite Dissolution Rates from Flow-through Laboratory and Numerical Experiments[END_REF][START_REF] Wang | The optimum injection rate for matrix acidizing of carbonate formations[END_REF], les modèles du réseau [START_REF] Budek | Network models of dissolution of porous media[END_REF]Daccord, 1987;[START_REF] Liu | Modeling and simulation of wormhole formation during acidization of fractured carbonate rocks[END_REF]Schechter and Gidley, 1969;[START_REF] Yang | Intercomparison of 3D pore-scale flow and solute transport simulation methods[END_REF] ou encore les modèles du continuum [START_REF] Budek | Network models of dissolution of porous media[END_REF]Daccord, 1987;[START_REF] Liu | Modeling and simulation of wormhole formation during acidization of fractured carbonate rocks[END_REF]Schechter and Gidley, 1969;[START_REF] Yang | Intercomparison of 3D pore-scale flow and solute transport simulation methods[END_REF] et les modèles à l'échelle des pores [START_REF] Chen | Pore-scale simulation of density-driven convection in fractured porous media during geological CO2 sequestration[END_REF]Chen et al., 2018a;[START_REF] Huber | A new pore-scale model for linear and nonlinear heterogeneous dissolution and precipitation[END_REF]Kang et al., 2014a;Liu and Mostaghimi, 2017;[START_REF] Norouzi Rad | Pore-scale dynamics of salt precipitation in drying porous media[END_REF]Yang et al., 2016).

III-Instabilités induites par le couplage entre le transport et la dissolution

Lorsqu'un fluide réactif est injecté dans un milieu poreux, il est susceptible de dissoudre les minéraux en se propageant initialement à travers les zones de fortes perméabilités, ce qui conduit à l'apparition et au développement d'un front de dissolution plus ou moins instable.

Selon [START_REF] Renard | Transport polyphasique réactif en milieu poreux[END_REF] ce processus de dissolution peut être vu comme un enchaînement de trois étapes qui sont le transport du fluide injecté grâce aux mécanismes de diffusion et d'advection, la réaction chimique qui se déroule aux interfaces solides-fluides et enfin le transport des produits de réactions. En effet, ces instabilités générées par le couplage entre écoulement et la dissolution créent des canaux d'écoulement préférentiels appelés wormholes dont la taille varie de celles des pores à quelques millimètres (Golfier et al., 2002) (Figure 6). Elles conduisent donc à une modification structurelle de la phase solide.

Selon (Szymczak and Ladd, 2011a), le processus de dissolution en milieu poreux pourrait être attribué à l'existence de deux types d'instabilités : d'une part, une instabilité initiale qualifiée d'instabilité d'entrée et qui opère sur n'importe quel champ initial de porosité et d'autre part, une instabilité de front localisée sur le front de dissolution lors de sa propagation.

L'importance relative de ces instabilités sur la propagation instable ou non du front de dissolution dépend de la quantité de matière soluble contenue dans la roche initiale (Szymczak and Ladd, 2011a). FIGURE 6. Wormholes engendrés par la dissolution autour d'un puits tiré de la thèse de [START_REF] Golfier | Dissolution des roches carbonatées par injection d'acide[END_REF].

A droite, image de wormholes simulés tirée de [START_REF] Renard | Transport polyphasique réactif en milieu poreux[END_REF].

En fait, la pénétration de l'acide augmente la perméabilité locale et donc le transfert de masse, entrainant ainsi un accroissement de la dissolution. Selon les nombreuses études (Fredd and Fogler, 1998b;Fredd and Miller, 2000;Golfier et al., 2002) essayant d'expliquer les différentes figures de dissolution observées ainsi que les processus physiques mis en jeu, plusieurs facteurs entrent en compte dans la mise en place de ce phénomène de dissolution. Ce sont :

-Les caractéristiques du matériau : perméabilité, porosité, réactivité fluide/matériau, hétérogénéité ;

-Les paramètres opératoires : débit d'injection, concentration en acide, longueur de la carotte ;

-Les conditions thermodynamiques : température, pression.

III.1-Histoire et classification des régimes d'instabilités induites par la dissolution (Schechter and Gidley, 1969) Dès lors, les études se sont de plus en plus accentuées sur la classification des différents régimes de dissolutions. Avec un système Plâtre-Eau, une première classification en fonction du nombre de Péclet et de la cinétique de dissolution a été établie par (Daccord et al., 1993) (Figure 7). Les différents régimes de dissolutions sont :

-Dissolution limitée par le transfert de masse (wormholes compacts/coniques);

-Dissolution limitée par la cinétique de réaction (wormholes prédominants) ;

-Dissolution limitée par la convection (wormholes ramifiés/uniformes). -Le régime compact avec une prédominance du mécanisme de diffusion ;

-Le régime conique produit grâce à un équilibre entre les mécanismes de diffusion et de convection ;

-Le régime dominant avec une prédominance de la convection comme mécanisme de transport ;

-Le régime ramifié, uniforme qui sont essentiellement convectifs.

Les différents régimes de dissolution obtenus sont détaillés dans le tableau 1. Nous avons également ajouté les résultats numériques issus des travaux de [START_REF] Liu | Numerical modelling and analysis of reactive flow and wormhole formation in fractured carbonate rocks[END_REF] compte tenu du fait que les figures de dissolutions ont pu être reproduits par simulation numérique. exemple est significativement inférieur à celui de l'Acide Chlorhydrique (HCl) (Fredd and Fogler, 1998b) [START_REF] Ma | Lattice Boltzmann Simulation of Wormhole Propagation in Carbonate Acidizing[END_REF].

Le pouvoir de dissolution de l'acide peut être également impacté par les conditions ambiantes, e.g., la température à laquelle est réalisée l'expérience de dissolution (Wang and Yu, 2018). Ainsi, un passage de la dissolution compacte à une dissolution uniforme est possible en augmentant la température (Wang and Yu, 2018), conclusion qui semble être contradictoire à celle de [START_REF] Golfier | Acidizing Carbonate Reservoirs: Numerical Modelling of Wormhole Propagation and Comparison to Experiments[END_REF]. [START_REF] Fredd | Dynamic model of wormhole formation demonstrates conditions for effective skin reduction during carbonate matrix acidizing[END_REF], en analysant l'efficacité des méthodes de traitement d'acidification de la matrice carbonatée, suggère des stratégies d'injection telles que l'augmentation du taux d'injection ou la diminution du taux de dissolution (en modifiant les propriétés du fluide) afin d'augmenter les profondeurs de pénétration (Figure 10).

FIGURE 10. Profondeur de pénétration de la dissolution en fonction du volume d'acide injecté [START_REF] Fredd | Dynamic model of wormhole formation demonstrates conditions for effective skin reduction during carbonate matrix acidizing[END_REF] En partant de cette stratégie, il ressort que le régime dominant peut être considéré comme étant le régime de dissolution optimal dans le processus d'acidification, i.e., pénétration maximale pour un débit injecté minimal. Cependant, selon [START_REF] Golfier | Acidizing Carbonate Reservoirs: Numerical Modelling of Wormhole Propagation and Comparison to Experiments[END_REF], ce débit optimal évolue avec l'augmentation de la concentration acide, de la température et de la longueur du milieu poreux. D'autres auteurs comme (Daccord, 1989[START_REF] Golfier | Acidizing Carbonate Reservoirs: Numerical Modelling of Wormhole Propagation and Comparison to Experiments[END_REF]) se sont aussi intéressés aux conditions optimales d'obtention de ce régime. Ces conditions peuvent être identifiées à partir des graphes PVBT (volume de pores à la percée). Pour les régimes diffusifs (compacts, coniques), la quantité d'acide nécessaire à la percée (PVBT) s'approche de la limite asymptotique de la quantité d'acide nécessaire pour dissoudre complètement la roche [START_REF] Maheshwari | Modeling and Simulation of Reactive Dissolution and Wormhole Formation in Carbonate Rocks[END_REF]. En revanche, pour les régimes essentiellement convectifs (ramifiés, uniformes), le PVBT augmente avec l'injection d'acide et respecte la fonction Q 1/3 avec Q le débit injecté (Figure 11). Selon [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF], le PVBT est influencé par le modèle utilisé (2D-3D / linéaireradial), l'hétérogénéité, la porosité initiale du milieu, la géométrie du milieu et la température.

De plus, le PVBT dans une géométrie plus longue est plus élevé que celui d'un domaine réduit car il faudrait un taux d'acide important pour traverser le domaine. Le volume de pores pour la percée est également étudié en injection radiale et linéaire par [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF][START_REF] Qiu | Towards a better understanding of wormhole propagation in carbonate rocks: Linear vs. radial acid injection[END_REF].

De ces études, il ressort également que les taux d'injections sont plus élevés dans la configuration linéaire que dans la configuration radiale.

Par ailleurs, de l'analyse menée par [START_REF] Maheshwari | Modeling and Simulation of Reactive Dissolution and Wormhole Formation in Carbonate Rocks[END_REF] via la comparaison qualitative entre la courbe d'acidification (Panga et al. 2005) et les figures de dissolution (obtenues par simulations numériques ou expérimentalement [START_REF] Golfier | Acidizing Carbonate Reservoirs: Numerical Modelling of Wormhole Propagation and Comparison to Experiments[END_REF], il résulte que les simulations en 1D et 2D prédisent mieux le taux d'injection optimal et les volumes de pores à la percée que les simulations en 3D. Cependant, les simulations en 1D sont incapables de prédire les figures de dissolution obtenues dans le tableau 1. Notons également que les taux d'injection optimale prédits par les différentes simulations décroissent de la 1D à la 3D en raison de la chenalisation (Panga et al., 2005) (Figure 12). Dans ce même ordre d'idées, [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF] a pu confirmer que le PVBT en configuration 2D est plus grand que celui de la configuration 3D. (Fredd and Fogler, 1998b) Quant aux effets de l'hétérogénéité du milieu sur le PVBT, ils ont été étudiés par [START_REF] Liu | Effect of normally distributed porosities on dissolution pattern in carbonate acidizing[END_REF]. Les auteurs montrent que le volume de pores à la percée pour les porosités normalement distribuées est plus petit que celui correspondant aux porosités uniformément distribuées. Ce qui se traduit par une vitesse de propagation des wormholes plus rapide.

Cependant, les fractures avec de petites ouvertures ne dominent pas la propagation des wormholes et n'ont aucune influence sur le volume de percée. Le taux d'injection optimum est presque inchangé du milieu non fracturé au milieu fracturé si le système de réaction acideminéral est le même (Figure 14) [START_REF] Liu | Effect of normally distributed porosities on dissolution pattern in carbonate acidizing[END_REF]. L'existence de la fracture affecte seulement les structures de dissolution qui sont associées aux différents taux d'injection [START_REF] Liu | Modeling and simulation of wormhole formation during acidization of fractured carbonate rocks[END_REF].

Selon [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF], l'hétérogénéité influence le PVBT pour les régimes de wormholing mais faiblement les régimes compact et uniforme. Ces résultats sont en accord avec les résultats obtenus par [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF][START_REF] Frick | Analysis of Radial Core Ex-periments of Hydrochloric Acid Interaction with Limestones[END_REF] qui avancent que les débits optimaux augmentent avec la température. HCl fixes. En effet, la distribution de la taille de pores avant et après la dissolution indique qu'il n'y a pas de corrélation entre la température et la variation de la taille des pores. Néanmoins, c'est la taille des pores qui est contrôlée par l'hétérogénéité de la roche initiale et l'abondance de minéraux instables. De même, [START_REF] Smith | CO2-induced dissolution of low permeability carbonates. Part I: Characterization and experiments[END_REF] expliquent que l'abondance, la surface et la réactivité des minéraux de calcite et de dolomie, ainsi que la morphologie des pores et leur distribution influent de manière complexe sur le développement des caractéristiques de dissolution. Cette étude démontre que le degré d'hétérogénéité de l'espace poreux de ces roches carbonatées exerce une forte influence à la fois sur les figures de dissolution et sur la relation porosité/perméabilité. [START_REF] Liu | Impact of mineralogical heterogeneity on reactive transport modelling[END_REF] ont également analysé l'impact de l'hétérogénéité minéralogique des roches sur les régimes de dissolution et la variation de perméabilité induite. Les relations établies avec les nombres adimensionnels sont les suivantes :

-À un Péclet faible, la perméabilité du milieu homogène est inférieure à celle du milieu hétérogène et il se forme un régime de dissolution compact (Figure 16a).

-À un Péclet élevé, une similarité entre les perméabilités des deux milieux s'observe, cependant le milieu homogène présente une plus grande cinétique de réaction. Le régime uniforme est le régime de dissolution obtenu (Figure 16b). 

III.2.3-Perméabilité et porosité

Les meilleures estimations des changements à long terme de la perméabilité et de la porosité des réservoirs sont des objectifs visés par les communautés scientifiques travaillant sur les réservoirs de carbonates [START_REF] Smith | Validation of a reactive transport model for predicting changes in porosity and permeability in carbonate core samples[END_REF]. En effet, elles s'intéressent aux changements causés par la dissolution des minéraux carbonatés [START_REF] Smith | Validation of a reactive transport model for predicting changes in porosity and permeability in carbonate core samples[END_REF]. C'est l'une des principales raisons pour laquelle depuis ces dernières années, plusieurs techniques expérimentales ont été développées afin de mieux caractériser la structure des pores de la roche avant et après le mécanisme du transport réactif. Ainsi, une attention particulière a été accordée aux changements de perméabilités induits par le mécanisme de dissolution et ont été ainsi discutés par de nombreux auteurs [START_REF] Beckingham | Evaluation of Macroscopic Porosity-Permeability Relationships in Heterogeneous Mineral Dissolution and Precipitation Scenarios[END_REF][START_REF] Gouze | X-ray microtomography characterization of porosity, permeability and reactive surface changes during dissolution[END_REF]Kang et al., 2014b;[START_REF] Liu | Effect of normally distributed porosities on dissolution pattern in carbonate acidizing[END_REF]Min et al., 2016a;[START_REF] Rötting | Changes in porosity, permeability, water retention curve and reactive surface area during carbonate rock dissolution[END_REF][START_REF] Yasuda | Kinetics of carbonate dissolution and its effects on the porosity and permeability of consolidated porous media[END_REF].

Selon l'étude numérique menée par [START_REF] Golfier | Dissolution des roches carbonatées par injection d'acide[END_REF], il ressort que la variation de perméabilité est liée au débit d'injection et le taux de réaction. Ainsi : Finalement, notons que la longueur des wormholes augmente en fonction du temps selon une corrélation exprimée sous la forme 𝑟 𝑤ℎ = 𝑎𝑡 𝑏 avec rwh la longueur du wormhole, a et b des paramètres de régression et t le temps (Daccord and Lenormand', 1993;[START_REF] Kalia | Modeling and analysis of wormhole formation in reactive dissolution of carbonate rocks[END_REF][START_REF] Liu | Effect of normally distributed porosities on dissolution pattern in carbonate acidizing[END_REF]. Il semblerait que le paramètre b, qui varie entre 0.66 et 0.73, montre l'influence de la vitesse de propagation dans des porosités normalement ou uniformément distribuées [START_REF] Liu | Effect of normally distributed porosities on dissolution pattern in carbonate acidizing[END_REF]. De plus, [START_REF] Li | An Experimental Study of Matrix Dissolution and Wormhole Formation Using Gypsum Core Flood Tests: 1. Permeability Evolution and Wormhole Geometry Analysis[END_REF], en analysant expérimentalement la géométrie des wormholes, ont pu établir des relations entre les débits d'injection, les volumes dissous, le nombres des wormholes, le nombre des ramifications ou encore la surface dissoute.


Compte tenu du fait que les wormholes sont le résultat d'hétérogénéités d'écoulement et de dissolution dans la matrice poreuse, toutes ces relations pourraient éventuellement être utilisées pour estimer la relation porosité-perméabilité [START_REF] Li | An Experimental Study of Matrix Dissolution and Wormhole Formation Using Gypsum Core Flood Tests: 1. Permeability Evolution and Wormhole Geometry Analysis[END_REF].

III.2.4-Écoulement et dissolution dans les fractures naturelles

Finissons cette première partie avec quelques travaux impliquant la dissolution dans les milieux fracturés. Il est bien connu que, l'acide s'écoulant le long d'une fracture peut réagir avec la roche en érodant les parois des fractures et en entrainant le développement de canaux [START_REF] Szymczak | A network model of channel competition in fracture dissolution[END_REF]. Toutefois, le cheminement de ces canaux dépend de la répartition initiale des fractures même si ces fractures sont isolées les unes aux autres. Via les simulations numériques menées en configuration radiale, [START_REF] Wang | Modeling matrix acidizing in naturally fractured carbonate reservoirs[END_REF] [START_REF] Detwiler | Experimental observations of fracture dissolution: The role of Peclet number on evolving aperture variability: FRACTURE DISSOLUTION[END_REF].

Notons que [START_REF] Starchenko | The Development of Wormholes in Laboratory-Scale Fractures: Perspectives From Three-Dimensional Simulations[END_REF] à travers des simulations 3D menées à petite échelle (échelle de laboratoire) sur des milieux fracturés ont analysé les effets des vitesses d'écoulement et de réaction sur l'évolution de l'ouverture de la fracture. Quatre (4) régimes de dissolution ont été ainsi observés : « face », compact, « necked » et uniforme. Ces régimes de dissolution sont en accord avec ceux obtenus expérimentalement par (Garcia-Rios et al., 2015).

En guise de conclusion à ce paragraphe, nous pouvons noter que, selon [START_REF] Cheung | Dissolution finger growth in variable aperture fractures: Role of the tip-region flow field: Dissolution finger growth in variable aperture fractures[END_REF], les schémas de dissolution et la croissance de la « transmissivité » dans les fractures à ouverture variable sont contrôlés aussi bien par les taux de réaction, les paramètres hydrodynamiques et du transport que par les statistiques du champ d'ouverture initial.

IV-Instabilités hydrodynamiques dues au contraste de masse volumique

IV.1-Généralités sur les instabilités hydrodynamiques induites par le contraste de masse volumique

Les instabilités hydrodynamiques induites par la variations des propriétés physiques des fluides mis en jeux (i.e., masse volumique et/ou viscosité dynamique) trouvent leurs applications dans nombreux domaines d'activités comme le stockage et la séquestration de CO2 [START_REF] Herzog | Peer Reviewed: What Future for Carbon Capture and Sequestration?[END_REF], l'ingénierie pétrolière [START_REF] Aziz | The influence of natural convection in gas, oil and water reservoirs[END_REF][START_REF] Kaydani | Lattice Boltzmann Simulation of Natural Convection in a Fractured Petroleum Reservoir Domain: Single-Phase and Multi-Phases Investigations[END_REF], la récupération d'énergie géothermique [START_REF] Barbier | Geothermal energy technology and current status: an overview[END_REF][START_REF] Henley | Geothermal systems ancient and modern: a geochemical review[END_REF][START_REF] Oldenburg | Petrophysical analysis of limestone rocks by nuclear logging and 3D high-resolution X-ray computed microtomography[END_REF] ou encore l'intrusion de l'eau salée dans les formations aquifères côtières [START_REF] Fernandez | Density-driven unstable flows of miscible fluids in a Hele-Shaw cell[END_REF]. En effet, deux types d'instabilités hydrodynamiques seront abordés dans le cadre de ce paragraphe : il s'agit des instabilités de Rayleigh-Taylor et des instabilités de Rayleigh-Bénard, instabilités pouvant apparaitre en raison de l'existence d'un gradient de masse volumique et de température [START_REF] De Wit | Introduction to the Focus Issue: Chemo-Hydrodynamic Patterns and Instabilities[END_REF].

Lorsqu'un fluide plus dense se superpose sur un fluide moins dense, « l'interface » peut se déformer entrainant un écoulement convectif car le fluide le plus dense à tendance à descendre et le fluide le moins dense à monter dans l'espace gravitationnel [START_REF] Charru | Instabilités hydrodynamiques[END_REF].

Cette classe d'instabilité hydrodynamique qui tient compte d'un gradient de masse volumique, dans le champ de pesanteur, est l'instabilité de Rayleigh-Taylor [START_REF] Charru | Instabilités hydrodynamiques[END_REF] [START_REF] De Wit | Chemo-hydrodynamic patterns in porous media[END_REF][START_REF] Lemaigre | Asymmetric Rayleigh-Taylor and double-diffusive fingers in reactive systems[END_REF]. Les gradients de concentration résultant des processus de réaction-diffusion peuvent alors entrainer des gradients de densité, de viscosité ou encore de perméabilité. Ces derniers peuvent, à leur tour, induire des instabilités hydrodynamiques et des flux convectifs et ainsi engendrer une rétroaction hautement non linéaire entre les processus chimiques et hydrodynamiques [START_REF] De Wit | Chemo-hydrodynamic patterns in porous media[END_REF]. Par ailleurs, en observant la croissance des doigts associées aux instabilités de Rayleigh-Taylor dans une cellule de type Hele-Shaw, [START_REF] Wooding | Growth of fingers at an unstable diffusing interface in a porous medium or Hele-Shaw cell[END_REF] a montré que la longueur d'onde moyenne augmenterait proportionnellement à la racine carrée du temps (t 1/2 ). Selon [START_REF] Künze | An adaptive multiscale method for density-driven instabilities[END_REF], les mouvements de convection, qui sont déclenchés par des perturbations à petite échelle grâce à la variation de la masse volumique, peuvent affecter fortement les flux et le transport à grande échelle.

Les instabilités de Rayleigh-Bénard quant à elles, impliquent les instabilités induites par l'existence d'un gradient de température. Elles ont été largement étudiées aussi bien pour des fluides newtoniens que non newtoniens [START_REF] Carrión | Influence of the dynamical free surface deformation on the stability of thermal convection in high-Prandtl-number liquid bridges[END_REF][START_REF] Chen | Flow behavior and heat transfer characteristics in Rayleigh-Bénard laminar convection with fluid-particle interaction[END_REF][START_REF] Requilé | Viscous dissipation effects on the linear stability of Rayleigh-Bénard-Poiseuille/Couette convection[END_REF][START_REF] Siddheshwar | Rayleigh-Bénard convection in a newtonian liquid bounded by rigid isothermal boundaries[END_REF][START_REF] Wei | Mean temperature profile and thermal displacement thickness in turbulent Rayleigh-Bénard convection[END_REF][START_REF] Weiss | Bulk temperature and heat transport in turbulent Rayleigh-Bénard convection of fluids with temperature-dependent properties[END_REF][START_REF] Yadati | Spatio-temporal characterization of thermal fluctuations in a non-turbulent Rayleigh-Bénard convection at steady state[END_REF].

Les applications industrielles sont nombreuses et sont, entre autres, le stockage de gaz, les systèmes de prévisions météorologiques, la convection dans le manteau terrestre, etc. [START_REF] Chen | Flow behavior and heat transfer characteristics in Rayleigh-Bénard laminar convection with fluid-particle interaction[END_REF]. Classiquement, le nombre de Rayleigh (Ra) est défini comme étant le produit entre le nombre de Grashof (rapport entre les forces de gravité et les forces visqueuses) et celui de Prandtl (diffusivité par rapport à la viscosité cinématique). Autrement dit, le nombre de Rayleigh est défini comme le rapport entre les forces de flottabilité et les diffusivités de masse et du moment.

Pour des conditions aux limites libres (glissement aux parois), les mouvements de cellules de convection apparaissent à une valeur critique Rac = 27π 4 /4 ≈ 657. Pour des conditions aux limites rigides (adhérence aux parois) la valeur critique de Rac a été estimée à 1708 (Pellew and Southwell, 1940voir Figure 18). D'ailleurs, ces instabilités sont renforcées avec l'augmentation du nombre de Rayleigh [START_REF] Laouafa | Numerical modelling of salt leachingdissolution process[END_REF]. Ces valeurs critiques ont été analysées, discutées et/ou critiquées par de nombreux auteurs [START_REF] Charru | Instabilités hydrodynamiques[END_REF][START_REF] Kuo | Effects of Slip Boundary Conditions on Rayleigh-Bénard Convection[END_REF][START_REF] Manneville | Rayleigh-Bénard Convection: Thirty Years of Experimental, Theoretical, and Modeling Work[END_REF], Philippi et al., 2019).

FIGURE 18. Graphe du domaine de stabilité [START_REF] Charru | Instabilités hydrodynamiques[END_REF] Il nous semble opportun de rappeler ici que, dans certains exemples (Elder, 1967 ;Philippi et al, 2019), les instabilités convectives générées par les gradients de température ont été considérées comme analogues à celles induites par les gradients de concentration. D'une manière simplifiée, ceci revient tout simplement à remplacer la température par la concentration. Dans ces conditions, pour un problème de dissolution avec des gradients de concentration relativement élevés (e.g., NaCl dissous dans de l'eau), les instabilités convectives peuvent être assimilées aux instabilités du type Raleigh-Bénard et caractérisées via le nombre de Rayleigh (Ra). Dans une simulation réalisée par [START_REF] Laouafa | Numerical modelling of salt leachingdissolution process[END_REF] sur les effets des gradients de concentrations dans la dissolution de bloc de sel, ils observent des écoulements instables, des doigts de sel et des ondelettes induites par l'interface de dissolution. En fait, la dynamique de l'instabilité physique (Raleigh-Bénard) est à la fois contrôlée par le nombre de Rayleigh (Ra) et le nombre Péclet (Pe). En outre, (Philippi et al., 2019a) en simulant l'hydrodynamique et le transport de soluté dans une géométrie bidimensionnelle correspondant à un bloc de sel immergé dans de l'eau met en évidence l'existence de 3 régimes (Figure 19) :

(i) Un régime diffusif où la densité à l'interface augmente et la diffusion surmonte la gravité. Le profil de densité et le flux de soluté suivent la solution ;

(ii) Un régime d'instabilité correspondant à une augmentation de l'épaisseur de la couche diffusive et une déstabilisation sous l'effet de la gravité. Le profil de densité se déforme et le flux de soluté à l'interface s'éloigne de la solution marquant le début de la convection ;

(iii) Un régime de panaches avec une déstabilisation de la couche limite et émission des panaches hydrodynamiques. Pour ce régime, il y a une forte variation du profil de densité et les panaches se déplacent le long de l'interface. l'objet de nombreuses études [START_REF] Fan | Experimental Study of Density-Driven-Convection Mixing in Hele-Shaw cell[END_REF][START_REF] Farajzadeh | Numerical simulation of density-driven natural convection in porous media with application for CO2 injection projects[END_REF][START_REF] Lu | Study of Density Driven Convection in a Hele-Shaw Cell with Application to the Carbon Sequestration in Aquifers[END_REF]Slim et al., 2013;[START_REF] Smith | Development and calibration of a reactive transport model for carbonate reservoir porosity and permeability changes based on CO 2 coreflood experiments[END_REF][START_REF] Thomas | Convective dissolution of CO 2 in water and salt solutions[END_REF].

Selon [START_REF] Xu | Convective stability analysis of the long-term storage of carbon dioxide in deep saline aquifers[END_REF], trois (3) principaux mécanismes contribuent au processus de dissolution lors d'une phase de séquestration de CO2. Il s'agit de:

-La diffusion du CO2 hors phase supercritique dans la saumure ;

-Les réactions entre la saumure riche en CO2 et la minéralogie du milieu engendrant la modification de la perméabilité et de la porosité de la formation ;

-La convection induite par la différence de masse volumique entre la saumure saturée en CO2 et la saumure initiale. [START_REF] Jafari Raad | Onset of density-driven instabilities in fractured aquifers[END_REF][START_REF] Xu | Convective stability analysis of the long-term storage of carbon dioxide in deep saline aquifers[END_REF]. Quant aux études expérimentales, elles ont porté sur des questions telles que l'évolution du régime d'écoulement (Slim et al., 2013), l'analyse des flux convectifs et les caractéristiques des digitations [START_REF] Neufeld | Convective dissolution of carbon dioxide in saline aquifers[END_REF][START_REF] Tsai | Density-driven convection enhanced by an inclined boundary: Implications for geological CO 2 storage[END_REF], la longueur de mélange [START_REF] Budroni | Chemical Control of Hydrodynamic Instabilities in Partially Miscible Two-Layer Systems[END_REF][START_REF] Chang | Porescale supercritical CO2 dissolution and mass transfer under imbibition conditions[END_REF], le transfert de masse [START_REF] Balaj | Investigation of convective heat transfer through constant wall heat flux micro/nano channels using DSMC[END_REF][START_REF] Yang | Accelerated Mass Transfer of CO 2 in Reservoir Brine Due to Density-Driven Natural Convection at High Pressures and Elevated Temperatures[END_REF], ainsi que les champs de vitesse [START_REF] Kreyenberg | Velocity Field Estimation on Density-Driven Solute Transport With a Convolutional Neural Network[END_REF].

Concernant les études numériques, elles ont été utilisées afin d'approfondir et mieux comprendre les mécanismes physiques du processus de convection (Meng & Jiang, 2014).

Autrement dit, elles ont permis de :

-Évaluer le flux de dissolution (Emami-Meybodi et al., 2015;Hidalgo et al., 2013 ;Hassanzadeh et al., 2007 ;Hidalgo et al., 2012) ;

-Montrer l'impact des hétérogénéités géologiques sur le mélange convectif [START_REF] Soltanian | Critical Dynamics of Gravito-Convective Mixing in Geological Carbon Sequestration[END_REF][START_REF] Soltanian | Dissolution Trapping of Carbon Dioxide in Heterogeneous Aquifers[END_REF]. En outre, l'effet de la réaction géochimique sur le piégeage de la solubilité a été étudié par [START_REF] Babaei | Impact of phase saturation on wormhole formation in rock matrix acidizing[END_REF][START_REF] Ennis-King | Coupling of geochemical reactions and convective mixing in the long-term geological storage of carbon dioxide[END_REF][START_REF] Islam | Reactive Transport Modeling of the Enhancement of Density-Driven CO2 Convective Mixing in Carbonate Aquifers and its Potential Implication on Geological Carbon Sequestration[END_REF].

-Analyser l'altération de la porosité induite par le processus de dissolution et son effet sur la propagation des digitations (Fu et al., 2015;[START_REF] Hidalgo | Dissolution patterns and mixing dynamics in unstable reactive flow: Mixing in unstable reactive flow[END_REF]. Bien que la plupart des études aient envisagé l'utilisation des géométries relativement simplistes dont la limite supérieure est une limite à concentration imposée, certaines ont envisagé un système à deux composantes plus réalistes par l'incorporation au niveau de la limite supérieure d'une zone de transition capillaire [START_REF] Li | Influence of capillary-pressure models on CO2 solubility trapping[END_REF].

Alors que la diffusion moléculaire est un transport lent, la convection induite par le contraste de masse volumique implique une circulation « accélérée » de la saumure ambiante dans l'aquifère. Cette accélération joue un rôle important dans la dissolution du CO2 et est due à un mélange des deux fluides ainsi qu'à l'activation du piégeage de la dissolution du CO2 [START_REF] Huppert | The Fluid Mechanics of Carbon Dioxide Sequestration[END_REF].

Selon [START_REF] Xu | Convective stability analysis of the long-term storage of carbon dioxide in deep saline aquifers[END_REF] 20). , 2007). De même, le mélange convectif peut également créer une solution acide qui peut réagir avec la matrice solide en modifiant la porosité et les champs de perméabilité de la roche. Pour une réaction de dissolution chimique rapide, (Hidalgo et al., 2013) montrent que le schéma de dissolution ne suit pas exactement la géométrie des doigts. Ce phénomène est particulièrement localisé dans les régions caractérisées par un mélange fluide maximal qui correspond aux points de stagnation de l'écoulement. Un résultat similaire, c'est-à-dire l'initiation de la dissolution dans les régions de mélange localement élevé, a été obtenu par (Fu et al., 2015) qui ont étudié les schémas de dissolution dans le temps, résultant de la dissolution d'une roche carbonatée. Ce résultat est décrit via deux régimes. Dans le premier, appelé "allongement vers le bas", les canaux de dissolution, représentés par la variation de la porosité, suivent pratiquement le développement des doigts.

La dissolution maximale est observée dans les régions de mélange fort situées aux interfaces des doigts. Dans le second, appelé "allongement vers le haut", la dissolution maximale migre progressivement vers la couche diffusive initiale où les doigts nouveau-nés rencontrent la montée de la saumure, créant ainsi des gradients de concentration élevés et par conséquent un fort mélange et une forte réaction. La convection est contrôlée par l'équilibre entre les forces motrices flottantes et les mécanismes dissipatifs tels que la diffusion [START_REF] Jiang | Dynamic evolution of the CO2brine interfacial area during brine imbibition in porous media[END_REF].

Dans un aquifère hétérogène [START_REF] Farajzadeh | The effect of heterogeneity on the character of density-driven natural convection of CO2 overlying a brine layer[END_REF], où l'hétérogénéité en perméabilité a été caractérisée par un coefficient de Dykstra-Parsons (VDP) et leur disposition spatiale représentée par une longueur de corrélation (λR), l'écoulement par convection naturelle est régie à travers l'existence de trois régimes (digitations, dispersion et channeling) (Figure 22). FIGURE 22. Régimes d'écoulements pour le contraste de densité (convection naturelle pour Ra = 5000) ; [START_REF] Farajzadeh | The effect of heterogeneity on the character of density-driven natural convection of CO2 overlying a brine layer[END_REF] Le premier régime, i.e., digitations, correspondrait à une faible hétérogénéité. Le deuxième, i.e., la dispersion, à une forte hétérogénéité tandis le troisième régime correspondrait à une hétérogénéité moyenne. [START_REF] Privalov | Structural Control of a Dissolution Network in a Limestone Reservoir Forced by Radial Injection of CO2 Saturated Solution: Experimental Results Coupled with X-ray Computed Tomography[END_REF] via des expériences menées à l'échelle de laboratoire sur des échantillons soumis à des conditions de stockage de réservoir montrent que, outre l'hétérogénéité de la roche, la propagation de réseau de dissolution est également influencée par l'état de contraintes.

Par ailleurs, la plupart des études négligent le processus de dispersion mécanique qui peut être le facteur dominant de dissipation [START_REF] Liang | Effect of Dispersion on Solutal Convection in Porous Media[END_REF]. [START_REF] Nakanishi | Experimental study of 3D Rayleigh-Taylor convection between miscible fluids in a porous medium[END_REF] étudient les instabilités de Rayleigh-Taylor dans un milieu granulaire à différents nombres de Ra et Pe.

Ainsi, lorsque le nombre de Péclet est supérieur à 10, la dispersion transversale augmente la largeur des doigts entrainant leur coalescence avec une forte incidence sur la diminution de la densité du nombre de doigts. De plus, la dispersion mécanique semble avoir également un impact sur le temps d'apparition des digitations ainsi que sur le taux de transfert de masse. [START_REF] Meng | A multiscale study of density-driven flow with dissolution in porous media[END_REF] simule à l'échelle du pore les instabilités hydrodynamiques couplées à la réaction chimique (solide-fluide). Il ressort de son étude que tous les modèles d'écoulements dépendent de la compétition entre la masse volumique, le taux de réaction et la dissolution. En outre, les instabilités hydrodynamiques déclenchées par le contraste de masse volumique sont supprimées par la réaction chimique qui diminue la masse volumique locale.

IV.2.2-Instabilités hydrodynamiques induites par le contraste de masse volumique dans les fractures

Comme nous l'avons déjà souligné, parmi les formations aquifères, les aquifères salins sont les principales cibles pour la séquestration géologique du CO2 en raison de leurs propriétés hydro-physico-chimiques. Toutefois, une préoccupation majeure est la fuite de CO2 de la formation cible en raison de la présence de fractures ou de failles [START_REF] Kim | Density-Driven Convection in a Fractured Porous Media: Implications for Geological CO 2 Storage[END_REF]. Les réservoirs naturels fortement fracturés sont considérés inadaptés pour un stockage du CO2 à long terme. Malgré ce constat, des fractures sont observées dans de nombreux réservoirs de stockage de CO2. Déterminer leurs effets sur les mécanismes de piégeage du CO2 permet, d'une part, la prédiction du comportement migratoire des panaches de CO2 et d'autre part, la gestion des risques potentiels liés aux fuites. Selon [START_REF] Graf | Variable-density groundwater flow and solute transport in porous media containing nonuniform discrete fractures[END_REF], les hétérogénéités telles que les fractures jouent un rôle majeur dans la migration des fluides à densité variable. Le transport de soluté dépendant de la masse volumique dans des milieux poreux fracturés ont été objets de certaines études [START_REF] Graf | Variable-density groundwater flow and solute transport in porous media containing nonuniform discrete fractures[END_REF][START_REF] Therrien | Three-dimensional analysis of variably-saturated flow and solute transport in discretely-fractured porous media[END_REF][START_REF] Vujević | Combined interand intra-fracture free convection in fracture networks embedded in a low-permeability matrix[END_REF]. En effet, [START_REF] Graf | Variable-density groundwater flow and solute transport in porous media containing nonuniform discrete fractures[END_REF] montrent que l'écoulement à masses volumiques variables dans les fractures provoque un écoulement convectif au sein de la matrice poreuse et que la fracture à haute perméabilité agit comme une barrière à la convection. Selon [START_REF] Kim | Density-Driven Convection in a Fractured Porous Media: Implications for Geological CO 2 Storage[END_REF], dans les milieux à la fois homogènes et hétérogènes, les fractures servent de passages préférentiels pour des panaches riches en CO2 et pour l'eau. De plus, les fractures dans les milieux hétérogènes engendrent un transfert de masse plus dynamique [START_REF] Kim | Density-Driven Convection in a Fractured Porous Media: Implications for Geological CO 2 Storage[END_REF]. Les résultats indiquent que la gravité joue un rôle clé dans la dissolution des fractures dans les formations évaporites (Oltéan et al., 2013). volumique dans une fracture naturelle tortueuse. Les simulations numériques qui reproduisent relativement bien les expériences de laboratoire montrent que les propriétés de traceur en termes de dispersion peuvent être modifiées dès que le contraste de masse volumique exprimé comme étant le rapport entre la différence des masses volumiques traceur -eau et la masse volumique de l'eau dépasse 0.05%. Selon [START_REF] Shikaze | Density-dependent solute transport in discretely-fractured geologic media: is prediction possible?[END_REF], le développement d'un panache de soluté dense dans un milieu géologique fracturé peut être très irrégulier en raison de la complexité du réseau de fractures ainsi que de la présence de cellules de convection qui peuvent se former en raison du contraste de densité entre le soluté envahissant et l'eau souterraine ambiante. De plus, à partir d'un modèle numérique, [START_REF] Shikaze | Density-dependent solute transport in discretely-fractured geologic media: is prediction possible?[END_REF] ont montré que l'évolution du panache de soluté dense dans les fractures verticales est affectée par le développement de cellules de convection dans les blocs de matrice poreuse entre les fractures verticales.

Toutes ces études montrent l'impact des instabilités hydrodynamiques sur les effets de la dissolution dans fractures. Le sel et le gypse (roche minérale utilisée à la fabrication du plâtre) ont des constantes de vitesse de réaction similaires (2.4 x 10 -6 m.s -1 pour le sel et 4.5 à 9 x 10 -6 m.s -1 pour le gypse) (Colombani, 2008;Dutka et al., 2020a;Weisbrod et al., 2012) même si l'ajout d'un agent tensioactif dans le plâtre commercial peut réduire considérablement la valeur de la vitesse de réaction. Toutefois, la solubilité du sel et du plâtre est sensiblement différente (358.5 g.l -1 pour le sel et 2.5 g.l -1 pour le gypse) et peut entraîner, à faible vitesse d'injection, une dissolution différenciée pour les deux matériaux.

V-Conclusion partielle

Par ailleurs, le choix du matériau (NaCl) est basé sur le fait qu'il permette d'étudier le contraste de masse volumique et qu'il modifie sensiblement la masse volumique de l'eau selon la concentration (Figure 24). De plus, il présente une chimie 'simple' ainsi qu'une cinétique de réaction rapide. 26). Ce système en aluminium assure la rigidité de la cellule et permet de la placer dans la configuration désirée, i.e., horizontalement ou verticalement. Entre les deux plaques de verres scellées latéralement avec de la silicone, sont insérés des séparateurs de largeurs f = 2 cm. Ces séparateurs assurent un écart de e = 0.05 cm entre les plaques de verres. Le volume total utile de la cellule est donc de 27 cm 3 . Le paramètre de forme (𝛶 = (l-2 x f) / h) entre l'ouverture et la hauteur du domaine est de 𝛶 = 0.0017 << 1. Ce rapport négligeable amène à considérer la cellule de type Hele-Shaw comme étant un domaine à l'échelle macroscopique pouvant prendre en compte toutes les propriétés de transport réactifs [START_REF] Felder | Transport d'une solution saline en cellule de Hele-Shaw -Expériences et simulations numériques[END_REF].

Des réservoirs supérieurs et inférieurs sont ajoutés afin de permettre l'entrée et la sortie du fluide du système. Ces réservoirs de forme rectangulaire en polyméthacrylate de méthyle (PMMA) présentent les caractéristiques suivantes : longueur : 22 cm, largeur : 2 cm et hauteur : La porosité du milieu a été déterminée à partir de la méthode de porosimétrie au mercure. Elle fournit une répartition des rayons de pores en fonction de la porosité (Figure 43).

Ainsi pour notre échantillon, le diamètre moyen des pores est de 10 µm (voir la répartition des pores sur la Figure 44). La porosité libre obtenue est de 2.63% et la porosité piégée est de une semaine dans une cuve contenant de l'eau sursaturée en NaCl (358.5 g.l -1 ). Durant cette période, une pompe à vide permet de faire le vide à la fois à l'intérieur de la cuve et au sein des carottes en aspirant l'air contenu dans la matrice poreuse (Figure 47). Il convient de noter que pour s'assurer de la saturation de la carotte, des pesées sont effectuées à différents temps. La stabilisation de la masse de la carotte confirme la saturation de la carotte.

Après la phase de saturation et avant la phase d'injection, de nouvelles pesées des échantillons sont réalisées. Avant l'injection, il faut s'assurer que la pression de confinement (notée σ3, Figure 45) assurée par l'air comprimé au sein de la cellule permet de maintenir la membrane autour de l'éprouvette. Quant à la contrainte verticale ou axiale (notée σ1, Figure 45), elle est assurée par le piston de la cellule et maintient la partie supérieure de l'éprouvette. Les différents réservoirs assurent la gamme des débits injectés prévus, i.e., de 1 ml.h -1 jusqu'à 1000 ml.h -1 . L'injection est faite en utilisant de l'eau pure ou sous-saturée, plus exactement de l'eau déminéralisée (Cinj = 0 g.l -1 en NaCl) ou une solution saline de concentration Cinj = 160 g.l -1 en NaCl, par la partie basse de la carotte saturée disposée dans la cellule triaxiale. Par ailleurs, une chute brutale de la pression traduit la percée de l'éprouvette par le wormhole.

II. Ensuite, à l'aide du module « defect analysis », l'histogramme bimodal construit à partir des niveaux de gris de l'échantillon permet de choisir la valeur de seuillage à utiliser pour la segmentation (Figure 51.b). L'histogramme présente des valeurs de niveaux de gris différents dont la valeur de 0 représente la couleur noire et la valeur de 65535 correspondant à la couleur blanche (image en 16 bits). Le seuil pour l'ensemble des données se situe en moyenne à des niveaux de gris compris globalement entre 30 000 et 35 000. Ce seuillage permet d'extraire la partie dissoute de l'échantillon (voir l'exemple de la Figure 52). Après cette phase de segmentation, la quantification morphologique est faite à l'aide de l'outil « analyse de volume » fournissant un ensemble de descripteurs géométriques des pores tels que, le diamètre de la sphère circonscrite à la zone poreuse, le volume total de la zone dissoute, les coordonnées de la zone poreuse projetée sur les différentes axes (X,Y,Z). Since the end of the 1990s, marked by experimental works carried out by (Daccord, 1987) or (Hoefner and Fogler, 1988), numerous experimental and numerical studies were performed in order to understand the behavior of a dissolution front in porous matrix (Golfier et al., 2002;Soulaine et al., 2017;Szymczak and Ladd, 2004[START_REF] Szymczak | Instabilities in the dissolution of a porous matrix: Dissolutional instabilities[END_REF], 2011c). Considered as one fundamental mechanism in geological systems, e.g., formation of the karst aquifers (Campana and Fidelibus, 2015;Johnson, 2008;Raines and Dewers, 1997) the chemical dissolution operates also in many geoengineering applications such as petroleum engineering (Izgec et al., 2010;Schechter and Gidley, 1969), CO2 sequestration (Emami-Meybodi et al., 2015), solution mining cavities (Guo et al., 2016;Johnson, 2005;Luo et al., 2012) or hydrogeological systems (Mayer et al., 2002). Indeed, when a fluid phase flows into a porous rock containing soluble minerals (e.g., carbonate or halite grains) not in equilibrium with the solution, it generally dissolves some of the porous matrix creating different types of dissolution patterns. [START_REF] Snippe | Experimental and numerical investigation of wormholing during CO2 storage and water alternating gas injection[END_REF] suppose that, at large length scale, for a given volume of dissolved calcite obtained by injecting a specified water flow rate and under CO2-saturated conditions, there are three potential idealized patterns around the injection well: compact, wormholing and uniform. A fourth possible pattern is derived from the work of [START_REF] Menke | 4D multi-scale imaging of reactive flow in carbonates: Assessing the impact of heterogeneity on dissolution regimes using streamlines at multiple length scales[END_REF]) the channeling, defined as "the erosion of pre-existing preferential flow paths". These patterns are similar to those experimentally obtained at the core scale using limestone core samples and HCl injection (Fredd and Fogler, 1998b;Hoefner and Fogler, 1988). Moreover, according to (Bazin, 2000;Fredd and Fogler, 1998a;Fredd and Miller, 2000), these dissolution patterns are the result of a strong interplay between reaction, diffusion and advection. Using a numerical model developed at Darcy-scale, (Golfier et al., 2002) group these mechanisms and these patterns using two dimensionless numbers that are Péclet and Damköhler numbers. The first one is defined as the ratio between the advection and diffusion while the second one generally compares the strength of fluid/solid interface reaction rate to that of molecular diffusion. If Péclet number is very low, involving low advection, the reactive fluid is quickly consumed in the vicinity of the injection surface leading to a compact dissolution pattern. On the other hand, if Péclet number is high enough, the acid solution practically passes through the whole porous medium without being completely consumed leading to the development of a uniform dissolution pattern. Between these two extreme cases, the variation of Péclet/Damköhler numbers leads to the appearance and the development of high conductive channels known as wormholes. Taking into account their spatial morphology, they can be classified in conical, dominant and ramified wormholes. Nevertheless, the development of wormholes causes the alteration of the solid matrix and leads to an increase in local permeability and therefore, to an increase in mass transfer. For this reason, in last years, several experimental techniques including injection molding (Fredd and Fogler, 1998b), direct monitoring in 2D flow cells (Golfier et al., 2002;Oltéan et al., 2013), neutron radiography and X-ray tomography (Gray et al., 2018;Menke et al., 2015) have been developed in order to better characterize the alteration of the rock pore structure. A review of these techniques can be found in the work of (Luquot et al., 2016). The main goal of these studies was to establish some correlations between the permeability and porosity, essential parameters in continuum-scale models (Kang et al., 2007). In the same way, the dissolution process is also impacted by mineralogical heterogeneity of rocks (Liang et al., 2015;[START_REF] Liu | Impact of mineralogical heterogeneity on reactive transport modelling[END_REF]. It seems that in this case, proposing relationships for hydrological properties is a real challenge [START_REF] Min | Changes in porosity, permeability and surface area during rock dissolution: Effects of mineralogical heterogeneity[END_REF].

Reactions between the "injected acidic solutions", the solid matrix and/or the fluid saturating the porous matrix can also change the physical properties (density, dynamic viscosity and diffusivity) of the fluids involved. The dissolution of CO2 in brine is one of the most common examples and it has received particular scientific attention in the last years (see the recent review of (Emami-Meybodi et al., 2015). In fact, the trapped CO2 in the upper part of the saline aquifer dissolves in the underlying brine creating a layer denser than the original brine. Under the action of both gravity and density contrast this layer may become gravitationally unstable leading to the apparition and the development of convective cells, labelled the convective regime. Moreover, according to (Slim et al., 2013), the temporal evolution of the CO2 dissolution into an idealized system may be described via six regimes (diffusive, linear-growth, flux-growth, merging, re-initiation and convective shutdown). The convective mixing can also create an acidic solution that reacts with the solid matrix altering the porosity and the permeability fields of the rock. For a fast chemical dissolution reaction, (Hidalgo et al., 2013) show that the dissolution pattern does not exactly follow the propagation of concentration fingers. This phenomenon is particularly localized in the regions characterized by a maximal fluid mixing that corresponds to the flow stagnation points. A similar result, i.e.

initiation of dissolution in regions of locally high mixing, was obtained by (Fu et al., 2015) who studied the dissolution patterns over time resulting from the dissolution of a carbonate rock.

Numerical results indicate that these high mixing zones where dissolution occurs also appear far from the concentration front because of the onset of convective cells near the upper boundary.

Taking into account all these comments and discussions, one question remains: what is the impact of the change in the physical properties of the fluids involved on dissolution regimes and more specifically on the regimes mentioned at the beginning of this paragraph? In other words, what is impact of the buoyancy effects on the dissolution patterns when the carbonate rock is represented by a halite deposit? To our knowledge, works dealing with the effects of density driven on dissolution for a single phase flow are limited. Some studies explored this phenomenon, though considering vertical and/or horizontal fractures (Chaudhuri et al., 2009;Dijk et al., 2002;Luo et al., 2012;Oltéan et al., 2013). They show that, under buoyancy effect, the dissolution patterns depend, in addition to Pe and Da numbers, on the spatial orientation of the fracture relative to the gravity direction, expressed through the Rayleigh, Bond or Richardson numbers. For instance, using a diffusion interface model (DIM) applied to a channel constituted by two parallel salt blocks, (Luo et al., 2012) show that the solid-liquid dissolution process strongly depends of Péclet and Rayleigh number. Similarly, using an experimental and numerical study, (Oltéan et al., 2013) have constructed a 3-D behavior diagram by highlighting the existence of four dissolution patterns: kinetics, convection, mixed-convection and

Experimental set-up and protocol

The experimental device is presented in (Figure 1). It consists in a set of parallel transparent glass plates of size (10 cm x 22 cm) and thickness 1 cm, encased in an aluminum frame. This system ensures the rigidity of the cell as well as allows both horizontal and vertical The test protocol consists in:

 Filling of the cell with dry material up to a porosity of around 43%, leading to a permeability of around 5x10 -12 -1.5x10 -11 m 2 , as estimated using both Hazen empirical We note that, in order to assure a certain reproducibility of the cell filling, the salt grains were packed uniformly from the upper part of the cell and the porous medium thus obtained was compacted using a vibrating table.

 Saturation with water over-saturated with salt (at solubility 358.5 g/l) is performed vertically, from bottom to top, through application of a gradually increasing water head.

 Injection of under-saturated water with a given salt concentration and at a given constant flow rate using a syringe pump. In vertical configuration, injection is performed from bottom to top to ensure density-driven contrast.

The dissolution front was monitored using a digital camera allowing an image size of 4614 x 3744 pixels and with backlighting so as to improve the image quality (Figure 1). The rate of data acquisition (i.e. number of images / minutes) is adapted to the flow rate imposed. It varies between 40 and 1200 images for each test. A calibration of the images is carried out for each test leading to an average resolution value of 1 pixel / 68 µm.

Image treatment

Image acquired during dissolution tests are processed in order to allow for morphological qualitative and quantitative comparison. This processing was performed using the software ImageJ and aims at transforming the raw data into segmented images with two phases (dissolved and non-dissolved), eventually three (dissolved, partially dissolved and nondissolved). To this end, the raw data for a given test is cropped in order to remove non-relevant sections such as reservoirs or lateral edges of the cell. The images are then filtered using a median filter with 10 pixels radius so as to limit noise appearing during acquisition. After transformation of the colored images to gray-scale, the image prior to injection is subtracted.

Such an operation allows removing artifacts that are generated either by the filling process, such as layering, or by image acquisition, such a vertical gradient of the gray levels, as seen in Figu.

Finally, images are segmented using a threshold based method. When only two phases (dissolved and non-dissolved) are considered, the threshold value is the same for all tests. For the sake of clarity and illustrations, recolored images will be used hereafter for contrast enhancement and to help visualize porosity gradients. 

Dimensionless quantities

As described in the introduction, dimensionless numbers are often used to compare the influence of different phenomena. In the following, the local Péclet, Dämkohler and Richardson numbers, defined in (Eq. 1) will be used. with L (m) the characteristic length represented by the square root of the initial permeability, U (m.s -1 ) the pore velocity, D (m 2 .s -1 ) the molecular diffusion, α the effective dissolution rate or mass transfer coefficient (s -1 ), g (m.s -2 ) the gravitational acceleration, Δρ = ρ -ρ0 (kg.m -3 ) the maximum density variation and ρ0 (kg.m -3 ) the reference fluid density (pure water in the present case). As shown in (Eq.1), the Richardson number compares the buoyancy velocity Ub to the pore velocity. The latter is computed by dividing the injection rate by the pore cross-sectional area (in the present case 18 cm 2 multiplied by the porosity). It should be noted that the dimensionless quantities were computed considering the medium initial conditions and therefore do not take into consideration the properties evolution as the dissolution advances.

Morphological descriptors

To analyze the dissolution patterns several morphological descriptors are used (dissolved area and perimeter, front velocity as well as tortuosity). Their calculation is performed using ImageJ and ImageJ plug-in MorphoLibJ [START_REF] Lehmann | Efficient N-Dimensional surface estimation using Crofton formula and run-length encoding[END_REF].

Thus, the dissolved area is computed straightforwardly as the amount of pixels in the dissolved phase. The interface between dissolved and non-dissolved phases, or perimeter, is computed using the Cauchy-Crofton algorithm [START_REF] Lehmann | Efficient N-Dimensional surface estimation using Crofton formula and run-length encoding[END_REF]. The front of the dissolved area corresponds to the position of the dissolved phase pixel located the furthest from the injection face. It is tracked on a set of 10 to 20 images between the beginning of dissolution and the breakthrough. In order to perform tortuosity and ramification angles calculations, the dominant wormhole, when existing, is selected on the image at breakthrough. The tortuosity corresponds to the ratio of shortest length between the injection and the outlet faces through the dissolved phase to the length of the image. The former is computed by generating the skeleton of the dominant wormhole and by measuring the shortest length of the skeleton segments required to join the injection and outlet faces.

Results and Discussions

Dissolution is studied in both horizontal and vertical configurations under several different injected flow rates ranging from 0.1 ml/h to 500 ml/h (0.1 ml/h, 1 ml/h, 2 ml/h, 5ml/h, 10 ml/h, 13ml/h, 40ml/h, 100ml/h and 500ml/h). We have considered an injected solution of pure water so as to maximize the effect of density contrast. In order to assess the replicability of the results, each experiment is repeated several times. However, considering that the dissolution is triggered by local heterogeneity of the porous medium and that the phenomena studied are instable, there is a natural variability of the results due to the porous medium construction. As a consequence, two set of experiments cannot be directly superimposed.

Reproducibility will therefore be particularly taken into account with regard to the dissolution patterns and the significance of a parameter comparison between different test configurations will be made with consideration of the variability between the minimum and maximum values of said parameter for a given test condition.

A summary of the experiments are provided in Table 1. As specified in section 2.4, the Péclet, Damköhler and Richardson numbers are calculated locally, considering the pore velocity based on the injected flow rate Qinj, cross-section (0.9 cm 2 ) and porosity ε, the characteristic length is the square root of the permeability K, the molecular diffusion of 10 -9 m.s -2 , the relative variation of density (∆𝜌 𝜌 0 ⁄ = 0.2) corresponding to the variation between pure water and over-saturated brine and the gravity acceleration of 9.8 m 2 .s -1 . Measurement of the effective dissolution rate remains quite complex due to the competition between reaction kinetics and mass transfer limitations [START_REF] Dutka | Time-dependent shapes of a dissolving mineral grain: comparisons of simulations with microfluidic experiments[END_REF], especially considering the mixed nature of our medium. Since the Péclet numbers are relatively low, the dissolution rate is considered constant and taken equal to 10 s -1 using correlations provided in Appendix B of (Golfier et al., 2002). The permeability is computed using Kozeny-Carman equation ( 𝐾 [𝑚 2 ] = 𝜀 3 𝐷 50 2 180(1-𝜀) 2 (Bear, 1972)) with D50 chosen as 100 µm. The set of morphological parameters used to describe the dissolution patterns are summarized in Table 2.

The dissolved area and perimeter are provided at breakthrough when available during the experiment duration. The front velocity (or tip velocity) and the 'compacity' (ratio of dissolved area to parameter) are obtained through a linear regression along the experiment duration, with the regression coefficient R 2 being provided in Table 2. Overall, all regression coefficients remain high leading to good confidence in the choice of linear approximation and therefore in the obtained velocity and compacity values. The evolution of the volume of injected water to reach breakthrough normalized by the cell pore volume (or PVBT) versus injected flow rate (Figure 3) is an essential step in the interpretation of acid injection in laboratory and/or numerical experiments [START_REF] Chen | Simulation of wormhole propagation in fractured carbonate rocks with unified pipe-network method[END_REF]Cohen et al., 2008;Golfier et al., 2002;Panga et al., 2005). As shown in Figure 3, the PVBT for both configurations demonstrates classic behavior with the same optimal value, i.e., around 10 ml/h. However, it should be noted that, to the left of the minimum, the PVBT for the vertical configuration is located above the PVBT for the horizontal configuration (Figure 3) while to its right this trend is seemingly reversed and attenuated. In other words, the density contrast effects are mostly significant for the PVBT at low injection rates, i.e., high Richardson numbers. This behavior seems to be contradictory to our a priori expectations. Indeed, given the high values of Richardson number (Table 2) and assuming a 1D

behavior, we would have thought that the buoyancy effect, that acts as an upward force as the forced convection, would "accelerate" the dissolution in the vertical direction resulting in a downward shift of the vertical configuration PVBT curve prior to the minimum. In order to better understand this unexpected result, we will investigate further the influence of cell orientation, and therefore buoyancy, on the dissolution patterns and dynamics and discuss the cause of the shift of PVBT using morphological descriptors as well as direct observations. This discussion will be organized according to the three different sections on the PVBT curve. At low Richardson (Ri < 100, i.e., Qinj ≥ 40 ml/h in the present experiment) where the PVBT increases with injected flow rate (Figure 3), at intermediate Richardson (10 2 < Ri < 10 4 , i.e., Qinj around 10 ml/h) when the PVBT is close to optimum and finally, at high Richardson (Ri > 5 10 4 , i.e., Qinj ≤ 2 ml/h) where the PVBT under horizontal configuration is above the PVBT under vertical configuration.

Low Richardson

In Figures 4,5 and 6 are presented the dissolution patterns at breakthrough for a given experiment at flow rates of 500 ml/h, 100 ml/h and 40 ml/h respectively (Richardson below 100

for the latter and below unity for 500 ml/h flow rate), for both horizontal and vertical configurations. On the right side of these figures, a zoomed view of the dissolution process along dimensionless time t* (volume of injected water at a given time normalized by the cell volume) is shown. For all these flow rates, a principal wormhole develops in the medium presenting at its end a transition zone between the dissolved and non-dissolved area (blue sky areafigures 4 to 6) indicating the existence of a porosity gradient. At 40ml/h and 100 ml/h flow rate (figures 4 and 5), this principal wormhole presents some secondary branches of short lengths exhibiting the same property than the principal wormhole, i.e., transition zone between the dissolved and non-dissolved area. Taking into account this specificity and following previous works, these regimes will be called "ramified wormhole" by analogy with (Fredd and Fogler, 1998b;Fredd and Miller, 2000;Golfier et al., 2002). The analysis of quantitative data shows that the experimental results for all configurations remains very similar. Indeed, as the PVBT curves in horizontal and vertical configurations tend to converge towards one another, the front velocities are also rather similar with generally a mean velocity slightly higher for the vertical configuration compared to the horizontal configuration (maximum 15%). This observation is not valid for the highest flow rate where the two front velocities are rather identical. Concerning the mean dissolved areas at breakthrough, we can consider that the results show good reproducibility. Indeed, with one exception concerning the vertical configuration for Qinj = 40 ml/h, the variability in these surface values between the replicas is less than 10%. For the 100 ml/h flow rate, the similarity between the vertical configuration and the horizontal configuration is also maintained for the perimeters at breakthrough and for the average surface area -perimeter ratio. On the other hand, for the flow rate of 40 ml/h, the variability of this descriptor between replicates can reach differences close to 50% although the dissolved areas are relatively identical (e.g., horizontal configuration). This difference is certainly due to the length and width of the wormholes that, in the one experiment, are longer and less wide than in the other experiment (not represented in this paper). It means that the slightest variation of the permeability/porosity of the porous medium leads to change of the wormhole morphology. A similar observation was derived for the flow rate of 500 ml/h.

Although the dissolved areas are practically the same, the perimeter of the dissolved phase in the vertical configuration is significantly higher than the one for the horizontal configuration. Actually, observation of the raw image (Figure 4) shows that, at the bottom of the cell, the dissolution is spread wider under vertical configuration, with smaller wormholes. This observation is also noted for two other flow rates, but less significantly.

Such an observation suggests that at the beginning of the dissolution, there is mor e competition between different wormholes in the vertical configuration than in the horizontal configuration. Therefore, at the injection face, buoyancy may have an impact on the amount of wormholes initiated, however, as soon as the main wormholes develop s the differences between the horizontal and vertical configuration become negligible. In other words, the influence of density contrast is quickly cancelled out by forced convection, as illustrated by the low Richardson's number, as soon as preferential flow paths develop.

Intermediate Richardson

Between 5 and 20 ml/h, the optimal value of the PVBT curve is reached for both horizontal and vertical configuration around 10 ml/h (Figure 3). The dissolution pattern is clearly a "dominant regime", following the classification of (Fredd and Miller, 2000;Golfier et al., 2002;Hoefner and Fogler, 1988). In our case, this regime is characterized by the development of a mean wormhole from which starts the formation of many branches of different lengths (figure 7). In the vertical configuration the interface between dissolved and non-dissolved zone is relatively sharp while in the horizontal configuration a transition zone is yet observed, represented by a partially dissolved zone enveloping the branches, highlighting the existence of a porosity gradient. On top of that, in the vertical configuration, the dominant wormhole presents a larger tortuosity (about 1.10 for vertical configuration and compared to 1.04 for horizontal configuration) and a lower thickness (average diameter along the wormhole of 0.42 cm to 0.64 cm for BV10 compared to 0.82 cm to 0.91 cm for BH10). Moreover, the branches are more developed, longer and more numerous in the vertical case (Figure 7). If our attention is focused on the configurations obtained for Qinj = 5 ml/h, the observations and comments mentioned above cannot be made similarly. Firstly, the tortuosity values for the dominant finger in both configurations are practically the same (1.01 to 1.05). Secondly, the partially dissolved zone around the branches and therefore the porosity gradient exists for both configurations. Moreover, if we analyze the area close to the injection surface, we observe for the vertical configuration the apparition of small "wormholes" characterized by a strongly irregular interface between dissolved and non-dissolved areas. As this peculiarity was not captured for the horizontal configuration, it is certainly due to the density contrast. Concerning the front velocity, for Qinj ≥ 10 ml/h it keeps the same characteristic as that observed for low Richardson numbers, i.e., it is higher in the vertical configuration. For some experiments, the difference between vertical and horizontal configurations can be relatively high (e.g. 46%) even if the porosities are the same (e.g., BH10 and BV10). On the other hand, for Qinj = 5 ml/h, the mean velocity ratio is inversed (mean velocity vertical configuration / horizontal configuration ≈ 0.85). By taking into account these two particularities, i.e.,: (i) the apparition of the irregular interface between dissolved and non-dissolved areas and (ii) the reversal of the mean velocity ratio, it seems to us quite relevant to consider that the transition zone corresponding to the influence of the density contrast is located between Qinj = 5 ml/h and Qinj = 10 ml/h, i.e., 10 3 < Ri < 10 4 .

In regards to the other morphological parameters and taking into account the observations on velocity, we first analyze the experiments with Qinj = 10 ml/h and Qinj = 13 ml/h. Both the surface and perimeter at breakthrough presents the same variation with that mentioned for low Richardson numbers, i.e., smaller for vertical configurations (e.g., for BV10 compared to BH10 by 24% and 20% respectively). However, the ratio of surface to perimeter remains practically identical between vertical and horizontal configuration. Moreover, one of the BV10 experiments, that has a higher porosity, demonstrates lower velocity, surface and perimeter at breakthrough compared to another BV10 experiment. The lower velocity may be related to the higher porosity as, since the flow rate is identical, the pore velocity induced by this flow rate is inversely related to the porosity. Considering that the porosity of BH10 and BV10 are very similar, this previous explanation cannot be used to support the significant difference in front velocity between the two configurations. These differences may be related to structural changes in the porous medium after saturation. Similarly, it should be noted that, for these configurations, the repeatability of the experiments in term of perimeter at breakthrough is difficult to insure. Indeed, if the values of the surfaces show differences of less than 20%, for perimeters the differences can reach 50%.

For Qinj = 5 ml/h, if the dissolved surfaces at breakthrough are practically identical for both configurations (less than 3%) the perimeters are smaller for horizontal configuration (table 2).

In others words, in the same manner as the dissolution front velocity, we observe some shift in trend. Moreover, this result is in agreement with our comments related to the experimental observations concerning the appearance, for vertical configuration and in the area close to the injection section, of small "wormholes" characterized by a strongly irregular interface between dissolved and non-dissolved areas. As already mentioned, this roughness can only be due to the appearance and development of hydrodynamic instabilities generated by the density contrast.

In our opinion, the interval between Qinj = 5 ml/h and Qinj = 10 ml/h, corresponds to a transition zone marked by the influence of hydrodynamic instabilities on the instabilities generated by dissolution. This hypothesis is also supported by the PVBT analysis (figure 3) which suggests, via the intersection of the curves at Qinj = 5ml/h, that the range from which density contrast plays an essential role on the dissolution regimes is around Qinj = 5ml/h. We will investigate in more detail the onset of the instabilities and of the solutal convection induced by dissolution in the following section.

High Richardson

At a flow rate of 1 ml/h and 2 ml/h the dissolution pattern corresponds to the "conical regime".

It is characterized by a wide base close to the injection cross-section, larger for 1ml/h than 2ml/h (Figure 9). As shown in Figure 9, at 1 ml/h, two distinct dissolution zones may be observed. Unlike in the "ramified regime" where the transition from the wormhole to the porous media is rather smooth, the interfaces between the different zones are sharp. The inner wormhole is completely transparent, similarly to the wormholes observed under the other regimes, and thus corresponds to a total dissolution of the porous medium. The second one, which completely surrounds the inner wormhole, corresponds to a partially dissolved zone. Similar behavior has already been mentioned during the analysis of the dissolution pattern at intermediate Richardson (Qinj = 10 ml/hhorizontal configuration and Qinj = 5 ml/h for both configurations). This halo is also observed, albeit much less developed and mostly under horizontal conditions, at flow rate 0.1 ml/h (Figure 10). It should be noted that, as the injection rate decreases, this envelope thickens laterally with respect to the inner vortex for the vertical configuration, while for the horizontal configuration it develops mostly at the end of the inner vortex (e.g., Qinj = 1ml/h, Figure 9). As a consequence, the surface of the halo becomes larger under vertical configuration (57 cm² to 63 cm 2 ) compared to horizontal one (40 cm² to 52 cm2) at the envelope breakthrough. The timeaveraged envelope tip velocity as well as ratio between surface and perimeter are very close under horizontal and vertical configurations (between 4 and 5 µm/s for tip velocity and 0.04 cm for compacity) demonstrating an overall similar shape of this partially dissolved area. However, it should be mentioned that some variability in the envelope tip velocity data was observed.

Thus, for the vertical configuration, the differences in the envelope tip velocity between the three experiments carried out with Qinj = 1ml/h, can reach even 100%. For the horizontal configuration, the difference is about 25%. Since the porous medium between the horizontal and vertical configurations have practically the same porosity and permeability characteristics (Table 2), it is possible that these differences are induced by the density contrast via the unstable development of the completely dissolved zone.

It should be noted that as the apparition and the development of this envelope occurs under both configuration and it was not observed in experiments using pure salt (Golfier et al., 2002) or pure plaster (Daccord, 1987), the main hypothesis to explain such observation is that it is linked with the mixed nature of the porous media (salt and plaster) and the subsequent differences in solubility.

Considering now the inner wormhole, we observe that, for the considered flow rates (0.1 ml/h, 1ml/h and 2ml/h), the fluid-solid interface demonstrates clear discrepancy between the horizontal and vertical configuration (Figures 9 and10). Indeed, in the former, the interface remains smooth while in the latter, it has more roughness. This observation is further supported by comparing the surface to perimeter ratio. Indeed, if attention is paid to the dynamics of the dissolved surface we observe that, for a given surface, the perimeter is about 2.0 times larger (or more for the Qinj = 2ml/h) in vertical configuration. In the conical regime, the time-averaged front velocity is seemingly lower in vertical configuration in average. However, it should be noted that, similarly to the envelope, there is a strong variability with tip velocity ranges mostly overlapping between horizontal and vertical configurations at Qinj = 1 ml/h. Variability is much smaller for Qinj = 2 ml/h, yet, the differences in velocity front can reach 50%. This trend is in agreement with that already observed for Qinj = 5 ml/h where the difference in velocity front is about 20%. As the flow rate injected decreases, the difference between the velocities of the horizontal/vertical dissolution front increases (Table 2). In fact, in horizontal configuration, the dissolution occurs mostly forward to the tip, in the direction of the flow. Under vertical configuration, however, the dissolution develops both forward to the tip and on the wormhole lateral sides leading to the observed roughness. Under the flow rate of 0.1 ml/h, the dissolution is widely spread over the whole cross-section of the cell, corresponding to the "compact regime" (Figure 10). These comments are fully consistent with the evolution of the PVBT (Figure 3) where the vertical configuration (low mean front velocity) is found above the horizontal configuration.

However, the more the injected flow rate decreases, the more the values of certain parameters used in our analysis vary. This variation could lead us to a certain reserve concerning the reproducibility of the experiments. Indeed, if we take into account the experiments carried out for Qinj = 1 ml/h we observe that the PVBT values for the vertical configuration vary between 3.46 to 9.58 with a standard deviation about 3.1 while for the horizontal configuration the same values vary between 2.28 and 8.5 with a standard deviation of about 4.4. If for the vertical configuration this difference could be attributed to instabilities induced by both dissolution and density contrast resulting in non-reproducible configurations, for the horizontal configuration this difference could only be attributed to instabilities induced by the dissolution. This result signifies that at low injection rates the slightest local variation in permeability and/or porosity can lead to a large variation in breakthrough time although the dissolution regime remains

unchanged. An experiment in vertical configuration could thus have a breakthrough time greater than an experiment in horizontal configuration.

A similar observation than for the conical regime concerning the fluid-solid interface roughness can be made (Figure 8), albeit with the vertical configurations surface to perimeter ratios being significantly smaller than the horizontal one (Table 2). Despite the variability of the compacity parameter, there is a clear discrepancy between horizontal and vertical values with no overlapping of the range of values.

In order to further investigate the roughness, let us focus our attention on the one of the injected flow rate discussed above, that is Qinj = 1 ml/h via the evolution of the estimated perimeter at the geometrical interface between the dissolved zone and the partially dissolved zone and the dissolved surface with dimensionless time (Figure 11). As shown in Figure 11-left, it results that for a given quantity of pure water injected, and therefore for a given time, the dissolved surface (i.e., the dissolved mass) shows two distinct "trends" regardless of considered configuration. Thus, the experiments noted by BH1_2 are grouped together with BV1_2 and BV1_3 while BH1_1 presents values close to BV1_1 (BH = horizontal configuration, BV = vertical configuration, _1 = the index of the experiment). As for BH1_3, it covers both "trends".

At the beginning of the experiment, its dynamics rather follows that of the first grouping, while at the end of the experiment it is relatively close to the second one. This difference in behaviour is certainly due to what can be called an "experimental artifact" translated by the appearance, close to the lateral edge of the cell, of an additional wormhole (Figure 12). This observation is also present on the PVBT curve, with BV1_3, BH1_2 and BV1_2 being the higher values and BH1, BV1 and BH1_3 the lower values. On the other hand, the geometrical interface area (or perimeter -Figure 11-right), which can be assimilated to a reactive interface, demonstrate a clear separation between vertical and horizontal configurations with the former being clearly greater that the latter. This difference reinforces our experimental observation concerning the development of roughness in the vertical configuration. Besides, it should be noted that the variability is significantly lower for the perimeter than for the dissolved surface. Considering the development of interface roughness as a clear discrepancy between vertical and horizontal configuration, it is very likely the consequence of buoyancy-driven instabilities.

Indeed, the high Richardson number of the conical and compact regimes (10 5 -10 7 ) suggests that, in vertical configuration, the free convection becomes preponderant and this behavior can be assimilated with the one described for supercritical CO2 storage in brine aquifers (Babaei and Islam, 2018;Fu et al., 2015;Sainz-Garcia et al., 2017) for which the formation of convective cells was found numerically. In essence, since the injection velocity is very low, our configuration is reminiscent of the Rayleigh-Benard-Darcy type problem. Classically, a critical solutal Rayleigh number 𝑅𝑎 𝑐 = ∆𝜌 𝑔𝑙 3 𝜇 𝐷 with  the fluid dynamic viscosity [Pa.s] and l a characteristic length [m], is used to identify the onset of convection instability but this value may vary significantly depending on boundary conditions and geometry. Since our boundary conditions are potentially time-variable, it is not fully equivalent to the classical Rayleigh-Bénard problem and it is more appealing to make a parallel with the behavior of a salt block immersed in water investigated by (Philippi et al., 2019b) in which an estimate of Rac between 600 and 1300 (due to the uncertainty on the boundary layer thickness l) is found. Based on this study also, the dissolved flux should tend towards a constant value which, can be related to the experimental Rayleigh number Ra, via the following relationship:

𝐹 = (𝑅𝑎) -1 3 ⁄ 𝐶 𝑚 ( 𝐷 𝑔 ∆𝜌 𝑒𝑓𝑓 𝜇 ) 1 3 ⁄
In the vertical configuration, a quasi-steady dissolved flux is also observed (see Figure 11) which supports the comparison with the study of (Philippi et al., 2019b). Using a similar approach with that proposed by (Slim et al., 2013), the dissolution mass flux per unit area (defined in our case by 𝐴 = 𝑒 × (𝑙 -2 × 𝑓)) for each experiment can be determined as 𝐹 = (𝑑𝑀 𝑑𝑡 ⁄ ) 𝐴 ⁄ where M is the dissolved mass estimated through the dissolved areas. We obtain dissolved fluxes which vary between 6.0 x 10 -5 kg/m 2 s for Qinj = 0.1 ml/h and 3.0 x 10 -4 kg/m 2 s for Qinj = 2 ml/h. For these dissolved fluxes, Ra values are relatively large (> 10 4 ), in any case, much higher than the critical value proposed by (Philippi et al., 2019b) corresponding to the onset of instabilities. If we extend this analysis for the higher flow rates, the experimental values of Rayleigh number fall below 𝑅𝑎 𝑐 for flow rates between 5 and 10 ml/h which is consistent with our previous observations. Therefore, we may suppose that the injected fluid causes the appearance and development of gravitational instabilities resulting in concentration finger-like structures of different amplitudes that migrate upwards. In the compact regime, where the dissolution is spread over the whole width of the domain, these convective cells transport the high-concentration solution,

i.e., salt saturated water, towards the injection surface and, conversely, the injected fresh water towards the dissolution front. As a result, a mixing zone develops with perturbations in concentration located at the dissolved/undissolved zone interface. These concentration instabilities drive the observed surface roughness as illustrated conceptually in (Figure 13). And the higher Ra is, the higher is the surface roughness. In the conical regime, a similar phenomenon could be envisioned, though localized in the inner wormhole and causing the increased roughness and lateral extension. 

Conclusions

In the present work, experimental results of the dissolution of a salt-plaster material considering two configurations (vertical and horizontal) and multiple flow rates were discussed with the aim to evaluate the impact of density driven flow on dissolution patterns. The following results

were obtained:

(i) In contrast to the changes generated by the density contrast in the dissolution patterns of a vertical fracture (Oltéan et al., 2013), the overall dissolution regimes were preserved independently of the cell orientation and no other regime was obtained. These regimes may be summarized in a diagram following the work of (Golfier et al., 2002) (Figure 14, right).

(ii) Although the PVBT curves show a classic behavior with an optimal value closed to the dominant regime, they are not superimposed especially for the low flow rates. Therefore, the PVBT for the vertical configuration is seemingly shifted upward compared to the horizontal configuration suggesting that, for high Richardson numbers, the forward velocity of the dissolution front is slowed down by the density contrast (Figure 14, left).

This unexpected behavior was explained by using the morphological parameters of the dissolved zone (surface, perimeter, roughness and tortuosity) derived from a careful interpretation of the experimental images. Therefore, in the compact and conical regimes, the buoyancy effects interpreted through the apparition and the development of the convective cells and/or chaotic mixture lead to an increase in the roughness at the interface between dissolved/undissolved or dissolved/partially dissolved zones (Figure 14, left).

Note that, for intermediate and low Richardson numbers, both PVBT curves are converging towards one another which means that from the dominant pattern the influence of the density contrast is negligible (Figure 14, right). On top of these remarks, another phenomenon was observed in link with the nature of the medium used; the salt-plaster mixture likely causes the apparition of two different dissolution zones (one partial and one total) especially developed in the conical regime. The hypothesis used to explain such an observation has been linked to the differences in solubility between plaster and salt.

In order to further precise the regimes' transitions as well as to evaluate our proposed physical explanation, a numerical study would be necessary. Numerical study allows the testing of a wide range of parameters and / or couplings not always easily available experimentally.

However, it should be noted that simulating instability propagation under high reaction rate and buoyancy coupling remains complex and is a highly challenging goal for future works.

II-Compléments d'analyses et discussions du couplage réaction chimique et instabilités hydrodynamiques

Les discussions dans cette partie seront un complément aux réflexions menées dans le papier soumis au Journal of Geophysical Research -Solid Earth. Elles porteront sur l'évolution de la structure solide du milieu poreux lors de la phase de dissolution, le rôle du contraste de masse volumique sur l'orientation des ramifications des wormholes et la distribution de la taille des pores.

II.1-Orientation des ramifications en fonction du débit (1)

(2)

de la variabilité structurelle du milieu poreux et aucun effet du contraste de masse volumique n'est à signaler sur la distribution de la taille de pores. Compte tenu de la difficulté rencontrée par les méthodes numériques existantes dans COMSOL pour résoudre le couplage dissolution/contraste de masse volumique, notre travail a été mené sur un domaine réduit, semblable à celui utilisé par (Golfier et al., 2002) Quant à la phase solide, l'équation du bilan de masse peut s'exprimer sous la forme (Luo et al., 2012) :

𝜕𝜌 𝜎 𝜕𝑡 + ∇ • (𝜌 𝜎 𝒗 𝜎 ) = 0 (4) 
avec  la masse volumique du solide, i.e., du sel, v le vecteur vitesse de la phase solide considéré souvent comme nul.

Compte tenu des objectifs affichés, nous proposons de diminuer le degré de complexité de notre problème en utilisant l'approximation dite de Boussinesq qui suppose que les fluctuations locales de masse volumique peuvent être négligées partout à l'exception du terme gravitaire. Bien que cette hypothèse soit souvent limitée pour des variations de masses volumiques inférieures à 1% [START_REF] Bouquain | Horizontal pre-asymptotic solute transport in a plane fracture with significant density contrasts[END_REF]Oltéan et al., 2013) et donc critiquable dans ce cas, certaines études (e.g., [START_REF] Kolditz | Coupled groundwater flow and transport: 1. Verification of variable density flow and transport models[END_REF][START_REF] Leijnse | Free convection for high concentration solute transport in porous medium[END_REF] et al., 2002), nous avons utilisé une concentration de sel à saturation deux fois inférieure à la concentration réelle. Dans ces conditions et en considérant que : (i) le processus de dissolution est suffisamment lent et (ii) en utilisant, pour l'équation 4, les hypothèses et le développement proposés par (Golfier et al., 2002) ou (Luo et al., 2012), les équations (1) -( 4) peuvent être réécrites sous la forme : 

∇ • 𝒗 𝛽 = 0 ( 
Il s'agit d'équations identiques, à un terme près, avec celles proposées et utilisées par (Golfier et al. 2002). γ représente le coefficient stoechiométrique. Nous rappelons que l'équation [START_REF]13 II.2-Techniques d'approches des instabilités induites par les interactions roche-fluides et les propriétés de fluides[END_REF] D'ailleurs, les régimes simulés sont en bon accord avec ceux publiés par (Golfier et al., 2002) en respectant le diagramme de comportement Pe -Da. régimes obtenus dans les études proposées antérieurement par (Fredd and Miller, 2000;[START_REF] Golfier | Dissolution des roches carbonatées par injection d'acide[END_REF]Hoefner and Fogler, 1988), i.e., compacts, coniques, dominants et ramifiés. Ce premier résultat indique que, en configuration tridimensionnelle (3D), les régimes de dissolution ne sont pas tributaires ni du contraste de masse volumique ni de l'orientation de l'éprouvette.

III-Analyse des données de pression

Comme indiqué dans le chapitre 2, notre modèle expérimental a été muni d'un capteur de pression inséré à l'entrée du système. Son rôle principal était de fournir, outre la variation temporelle de la pression qui est la seule variable dynamique de notre système, le temps de percée pour les expériences réalisées à forts débits d'injection. Les mesures de pression pour les différents essais sont présentées dans la Figure 75.

On notera dans un premier temps que la sensibilité du capteur est de l'ordre de 10 kPa. Ainsi, comme les mesures de pression pour les faibles débits, à savoir 1 ml.h -1 et 10 ml.h -1 , sont de même ordre de grandeur que la sensibilité du capteur, elles ne peuvent pas être exploitées par la suite. Pour des forts débits, i.e., 100 ml.h -1 et 1000 ml.h -1 , les courbes présentent les phases suivantes :

-Une phase « d'équilibre », précédant l'injection effective du fluide dans la carotte de sel et permettant de définir l'origine des pressions : le « 0 » ; -Une phase de variation mais qui est cependant difficile à interpréter sans une connaissance approfondie de l'évolution spatio-temporelle de la zone dissoute et donc impossible à l'associer à des structures de dissolution spécifiques ;

-Une chute brutale de la pression suivie d'un palier à des pressions proches de la pression « d'équilibre ». Cette chute indique la percée de la carotte par le wormhole et permet donc de définir le temps de percée pour une expérience donnée (Figure 74). obtenues ont les mêmes comportements que ceux observés dans la littérature [START_REF] Akanni | Mathematical modeling of wormhole propagation during matrix acidizing of carbonate reservoirs[END_REF]Bazin, 2000;[START_REF] Maheshwari | Modeling and Simulation of Reactive Dissolution and Wormhole Formation in Carbonate Rocks[END_REF][START_REF] Xue | Wormholing Influenced by Injection Temperature in Carbonate Rocks[END_REF] (Figure 77).

De manière analogue aux résultats en configuration 2D, les PVBT, à configuration différente et à solution injectée identique, pour les régimes convectifs (débits de 100 et 1000 ml.h -1 ) sont quasi-superposés. À des plus faibles débits (10 ml.h -1 ), où un réplica a été réalisé, on observe une différence entre configurations (atteignant 29% pour les concentrations Cinj = 0 g.l -1 et 46% pour Cinj = 160 g.l -1 ). Cette différence est cependant du même ordre que la variabilité entre les essais pour la configuration transverse. On notera cependant, une faible variabilité pour la configuration verticale. En effet, l'écart entre les résultats pour les deux orientations de carottes, sous le régime compact (débit de 1 ml.h -1 ) est réduit à 5% pour la concentration Cinj = 0 g.l -1 et 19% pour Cinj = 160 g.l -1 .

Par ailleurs, en faisant le rapprochement entre les deux concentrations injectées, nous constatons que les valeurs PVBT sont plus élevées pour la concentration Cinj = 160 g.l -1 seulement pour les régimes compacts (1 ml.h -1 ) et ramifiés (1000 ml.h -1 ). En revanche, pour le régime conique, ces valeurs sont plus élevées au niveau de la concentration Cinj = 0 g.l -1 et elles restent superposées pour le régime dominant. Pour approfondir ces premières observations, nous poursuivons notre discussion autour de trois valeurs de Richardson conformément à la partie 2D. Ce sont :

-Le faible Richardson (Ri < 10 -2 ) correspondant au régime « ramifié » (débit de 1000 ml.h -1 ) -Le moyen Richardson (10 -2 < Ri < 10 -1 ) équivalent au régime « dominant » (débit de 100 ml.h -1 ) -Le fort Richardson (Ri > 10 -1 ) correspondant aux régimes « compacts » et « coniques » (débits de 1 et 10 ml.h -1 ) important dans le cas de la configuration transversale. En augmentant la concentration de Cinj = 0 g.l -1 à Cinj = 160 g.l -1 , une faible variation de la tortuosité de la branche principale en configuration verticale est observée (de l'ordre de 3%). Cependant, une augmentation de 38% du rayon de la branche principale est observée entre les deux essais verticaux.

VI-Analyse des descripteurs morphologiques

Au niveau des ramifications, pour les essais avec Cinj = 0 g.l -1 , la différence du nombre de ramifications entre les deux orientations n'est que de 7%. Pour la concentration Cinj =160 g.l -1 , on observe une forte baisse du nombre de ramifications (aussi observable sur l'image, La figure 81 montre l'évolution du volume des ramifications en fonction de leur rayon.

Dans un premier temps, on notera une forte similarité entre les résultats des deux essais en configurations verticales (à 0g.l -1 et 160 g.l -1 ). Les données des 3 essais peuvent être approchées par une loi puissance avec un coefficient de l'ordre de 2.2. Ce coefficient, proche de 2, est cohérent avec la forme tubulaire des branches. La différence la plus notable se situe entre les données correspondant à la configuration verticale (quelle que soit la solution injectée) et celles concernant la configuration transversale. En effet, en configuration transversale, il existe des ramifications de plus grandes tailles que pour la configuration verticale entrainant une emprise du jeu de données plus importante (Figure 81). Le volume total dissous pour Cinj = 0g.l -1 en configuration transversale est de 1.68 cm 3 contre 1.11 cm 3 pour la configuration verticale soit une différence de 51%. Cependant, en augmentant la concentration injectée (Cinj = 160 g.l -1 ), nous observons que la configuration verticale possède un volume plus élevé estimé à 1.34 cm 3 contre 1.09 cm 3 pour la configuration transversale (différence de 23%). Similairement au débit de 1000 ml.h -1 , on observe une bonne cohérence des données des volumes et de masses dissous avec une légère surestimation du volume pour les concentrations injectées de 160 g.l -1 et une sous-estimation pour les concentrations de 0 g.l -1 . Quelle que soit la concentration du fluide injecté, pour les essais réalisés en configuration transversale, nous observons une dissolution suivant l'ensemble de la section diamétrale de la carotte, conformément à ce qui a déjà été mentionné dans les études réalisées par (Ott and Oedai, 2015a). Cette observation ne semble pas être le cas de la configuration verticale où la dissolution est plutôt centrée. (Figure 87). Dans l'ensemble, les observations faites en configuration 3D n'ont pas mis en évidence d'impact significatif du contraste de masse volumique vis-à-vis de la variabilité de l'expérience.

Ceci dit, les résultats ne permettent pas non plus de conclure à l'absence d'effet du contraste de masse volumique. Une étude plus poussée, avec en particulier un grand nombre de réplicas, serait nécessaire pour pouvoir décorréler les effets du contraste de masse volumique des effets de la variation structurelle du matériau.

que la surface dissoute, le périmètre, la vitesse d'avancement de front, le diamètre de pores, la tortuosité, etc.

L'analyse visuelle des résultats expérimentaux ainsi que celle portant sur le temps de percée nous a conduit aux conclusions suivantes :

 Quel que soit le modèle expérimental utilisé et quelle que soit l'orientation du milieu, nous avons obtenus les mêmes régimes globaux de dissolutions, i.e., compacts, coniques, dominants et ramifiés. Ces régimes restent conformes à ceux rencontrés dans la littérature (Fredd and Miller, 2000;[START_REF] Golfier | Dissolution des roches carbonatées par injection d'acide[END_REF]Hoefner and Fogler, 1988). En effet, les instabilités hydrodynamiques ne modifient pas de 
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  l'état de l'art des différents travaux réalisés (expérimentaux & numériques) sur les instabilités de dissolution et les instabilités hydrodynamiques ainsi que leurs différents champs d'applications. (ii) Le chapitre 2 fait l'inventaire des différentes techniques et méthodologies employées permettant l'acquisition des différentes données. (iii) Le chapitre 3 présentera les résultats d'une étude expérimentale de la dissolution d'un massif sel/plâtre en cellule de type Hele-Shaw (2D) sous différentes dispositions (verticale ou horizontale) et paramètres opératoires (débit d'injection). En particulier, seront présentées et interprétées les données morphologiques issues du traitement des images acquises par photographies. Ces résultats seront par ailleurs confrontés à une étude numérique réalisée sous Comsol Multiphysics ®. (iv) Le chapitre 4 présentera les résultats d'une étude expérimentale en carotte de sel (3D) sous différentes dispositions (verticale ou transversale) et paramètres opératoires (débit et concentration d'injection) avec imagerie par microtomographie à rayon X. ETAT DE L'ART SUR LES INSTABILITES INDUITES PAR LES INTERACTIONS ROCHES-FLUIDES ET LES INSTABILITES INDUITES PAR LE CONTRASTE DE MASSE VOLUMIQUE Introduction Les interactions roches-fluides et/ou fluides-fluides conduisent souvent à l'apparition et au développement des figures géométriques de configurations aléatoires appelées instabilités. Les instabilités roches-fluides sont induites par la dissolution de la roche par un fluide réactif tandis que les instabilités fluides-fluides sont généralement dues aux propriétés physiques différentes (masse volumique et/ou viscosité dynamique) des fluides mis en jeux. Afin de connaitre les effets de l'une sur l'autre, il s'avère nécessaire de faire un bilan des travaux antérieurs réalisés sur chaque type d'instabilité. L'objectif ici est donc de faire ressortir les paramètres importants à contrôler ainsi que les mécanismes physico-chimiques qui les régissent. Plus précisément, nous allons d'abord nous intéresser aux enjeux et applications de la dissolution et aux notions d'échelles ainsi que les techniques d'approches utilisées dans l'étude des deux types d'instabilités. Ensuite, nous allons détailler les travaux portant sur les instabilités induites par les interactions roches-fluides afin de connaitre, entre autres, leurs modes de formations, leurs conditions de développements, ainsi que les paramètres physico-chimiques qui les influencent.

  .a). Ce mécanisme de dissolution augmente par conséquent la perméabilité des zones endommagées dans la région proche du puits. Dès lors, la productivité du puits qui est intimement liée au comportement de la roche réservoir s'améliore. Par ailleurs, cette dissolution issue de l'interaction roche-fluide est prise en considération tout en négligeant l'existence d'un éventuel contraste de masse volumique entre les fluides locaux et de l'acide injecté. En extraction minière, ces injections d'acides in situ consistent principalement à extraire une substance minérale par sa mise en solution dans la formation géologique qui la contient (Simon, 2012). En effet, cette technique appelée la « récupération in situ » consiste à dissoudre le minéral que l'on veut exploiter tout en faisant circuler une solution acide capable de le dissoudre. La solution minéralisée est ensuite pompée à travers des puits de récupération avant d'effectuer des traitements de séparation. Dans les cavités salines, des puits sont utilisés pour injecter de l'eau afin de dissoudre le massif de sel (gypse) (Figure 1.b). Cette dissolution du massif de sel permet d'une part de pomper la saumure résultante et de la retraiter et d'autre part d'utiliser la cavité créée par le mécanisme de dissolution pour les stockages
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  : Cette échelle est caractérisée par l'existence d'un volume suffisamment grand, appelé VER (Volume Élémentaire Représentatif) défini à partir de la matrice poreuse initiale. À l'échelle locale, deux régions sont identifiées : la région fluide du canal de dissolution et celle du milieu poreux (Figure 5.b).  Échelle de la carotte : Pour cette échelle, le volume de référence (VER) doit être choisi afin qu'il puisse inclure les effets locaux de dissolution (Figure 5.c). En effet, cette définition du VER est un outil indispensable permettant d'effectuer le passage entre échelles et de comprendre aisément les éventuels mécanismes aux grandes échelles. Pour cette échelle, en plus de la matrice et la région fluide, une zone de transition entre les deux phases est considérée.
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 7 FIGURE 7. Diagramme de comportement (Pe,Ki) d'aprèsDaccord et al (1993) 

TABLEAU 1 .

 1 Les différents régimes de dissolutionFredd et Miller, 2000 avec les images de simulations numériques 2D de[START_REF] Liu | Numerical modelling and analysis of reactive flow and wormhole formation in fractured carbonate rocks[END_REF] à faible débit d'injection. Le régime est marqué par une avancée d'un front plat et de fine épaisseur qui se propage très lentement. L'acide est complètement consommé au contact du matériau. La dissolution est principalement contrôlée par le mécanisme de diffusion qui empêche le développement des instabilités. Régime Conique Régime obtenu par une légère augmentation du débit d'injection. Front instable même si la diffusion reste encore le processus prédominant. Le réactif non consommé dans la section d'entrée pénètre dans la matrice rocheuse, « érode » les parois des canaux en formant un canal principal de forme conique à forte conductivité hydraulique. Régime dominant Ce régime est obtenu à un débit d'injection dit intermédiaire. Il est considéré comme étant un régime optimal, c'est-à-dire un meilleur accroissement de la perméabilité pour une quantité d'acide injectée réduite. Le front de propagation est fin et la diffusion devient négligeable devant la vitesse de convection. Au contact du matériau, le fluide réactif pénètre préférentiellement dans les pores les plus grands conduisant tout d'abord à la formation des wormholes plus ou moins ramifiés ; quand le fluide parvient à l'extrémité des wormholes, le réactif non encore consommé participe à leurs développements. La compétition entre les wormholes entraine dans la phase finale le développement d'un seul et unique wormhole caractérisé par un front de dissolution raide, i.e., pas de gradient de porosité, et une dissolution aux extrémités. Dissolution Ramifié Ce régime est observable à un débit d'injection élevé, supérieur à la valeur optimale. Les wormholes se scindent en plusieurs branches quand les extrémités rencontrent une hétérogénéité. La vitesse d'écoulement plus élevée favorise la pénétration du fluide réactif dans la matrice poreuse et rend le front de dissolution plus large et flou. Les wormholes sont plus ramifiés. Dissolution Uniforme Le débit d'injection pour ce régime est très élevé. La convection est le mécanisme prédominant avec une forte augmentation de la porosité. Le réactif pénètre dans tous les pores du matériau. À mesure qu'il progresse au sein de sa matrice poreuse, il est consommé. En 2002, dans la thèse de (Golfier, 2002), Sandrine Leclerc (1998) et Vincent Brare (1999) réalisent une expérience de dissolution en utilisant un système NaCl-Solution saline dans une cellule de type Hele-Shaw (Longueur = 25 cm x Largeur = 5 cm x Épaisseur = 1 cm).Ce système sel-eau est comparable au calcaire dissous sous l'effet de l'acide. En effet, une augmentation de la concentration injectée du sel correspond à une diminution de la concentration d'acide dans le cas d'un système acide-calcaire. À l'exception du régime de dissolution uniforme, ils ont obtenu tous les régimes de dissolutions mentionnés dans le tableau 1. Ces travaux ont été complétés par des simulations numériques et un tableau de classification des régimes en fonction des nombres de Péclet (Pe) et de Damköhler (Da) a été proposé (Figure8). Ce diagramme donne des informations sur les « seuils » (Pe, Da) permettant de différencier les différents régimes de dissolutions obtenus. Ils montrent également que seul le nombre de Péclet permet la transition entre les régimes compacts, coniques et wormholing.L'ensemble de ces études antérieures montrent les différentes instabilités induites par les interactions roches-fluides ainsi que l'importance des nombres adimensionnels (Pe, Da) dans leurs classifications. Outre les effets induits par le coefficient de diffusion et le débit injecté sur les figures de dissolution,[START_REF] Golfier | Acidizing Carbonate Reservoirs: Numerical Modelling of Wormhole Propagation and Comparison to Experiments[END_REF], ont également évalué les effets induits par la diffusion et la température. Ainsi, une forte augmentation du débit d'injection ou l'utilisation d'une émulsion aura tendance à déplacer le diagramme vers les régimes purement convectifs (régime uniforme) (Figure 9-a et 9-c) tandis qu'une augmentation de la température déplacerait la flèche vers les régimes diffusifs (coniques, compacts) (Figure 9-b).
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 14 FIGURE 14. Variation du PVBT pour les différents patterns de dissolution en milieu fracturé et nonfracturé tirée de[START_REF] Liu | Modeling and simulation of wormhole formation during acidization of fractured carbonate rocks[END_REF].
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 15 FIGURE 15. Influence de la température sur le PVBT; a) Condition isothermique; b) Condition nonisothermique, tirée de[START_REF] Xue | Wormholing Influenced by Injection Temperature in Carbonate Rocks[END_REF] 
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  Pour un faible débit d'injection (e.g., Da = 100), la perméabilité augmente lentement ; Pour un débit d'injection intermédiaire (e.g., Da = 200), la perméabilité augmente par palier ;  Pour un débit élevé (e.g., Da = 10 et/ou Da = 1), la perméabilité diminue ; pour l'augmenter, il faut augmenter la quantité d'acide injecté.Par ailleurs,[START_REF] Kang | Simulation of dissolution and precipitation in porous media[END_REF] ont également montré que:  À Péclet (Pe > 1) et Péclet-Damköhler élevés (Pe.Da > 1), un régime de wormholing est obtenu et conduit à une augmentation de la perméabilité. Le processus de dissolution est dans ce cas limité par la diffusion. À faible nombre de Péclet (Pe << 1) et à grand nombre de Péclet-Damköhler (Pe.Da > 1), un régime compact est obtenu car les réactions se produisent principalement à l'entrée du domaine. Ceci conduit à l'augmentation légère de la perméabilité dans le processus de dissolution. À des nombres modérés de Péclet (Pe ≈ 0.5) et Péclet-Damköhler (Pe.Da ≈ 0.1), les réactions sont généralement non uniformes, avec une dissolution plus marquée en amont du front qu'en aval. À faibles Péclet (Pe < 0.01) et Péclet-Damköhler (Pe.Da << 1), le régime uniforme est obtenu. Le processus est alors limité par la réaction.[START_REF] Kang | Simulation of dissolution and precipitation in porous media[END_REF] Ces deux précédentes études montrent bien la corrélation entre les nombres adimensionnels (Pe et Da) et l'évolution de la perméabilité au cours du processus d'acidification.La variation de la porosité dans le processus de dissolution a été également analysée par(Tian and Wang, 2018) au cours du stockage de CO2. Cependant, ils précisent que, outre le changement de porosité, le stockage est aussi influencé par d'autres facteurs comme le paramètres étudiés (coefficient de diffusion, distribution des pores ou encore tortuosité), les résultats obtenus par les deux techniques sont d'une manière générale similaires, voire complémentaires. Quant aux travaux de[START_REF] Luquot | Experimental Characterization of Porosity Structure and Transport Property Changes in Limestone Undergoing Different Dissolution Regimes[END_REF], ils portent sur les changements des propriétés structurelles dans les calcaires de l'échelle des pores à l'échelle de Darcy sous différents régimes de dissolution et en prenant en compte des conditions expérimentales similaires au stockage de CO2 (i.e., hautes températures et pressions). De même, l'analyse temporelle de la perte de pression et des flux ont permis d'estimer la perméabilité et la porosité dans les échantillons étudiés. De cette étude, il ressort que l'augmentation locale de la perméabilité due à la dissolution est reliée à une forte pression d'injection tandis que les faibles pressions d'injection suggéreraient une dissolution beaucoup plus homogène. En outre, pour l'expérience menée à haute pression et caractérisée par la formation d'un wormhole dominant, la relation perméabilité (k) -porosité (Ɛ) souvent exprimée sous la forme k ~ Ɛ n[START_REF] Gouze | X-ray microtomography characterization of porosity, permeability and reactive surface changes during dissolution[END_REF][START_REF] Luquot | Experimental determination of porosity and permeability changes induced by injection of CO2 into carbonate rocks[END_REF]) montre une valeur de n élevée (i.e., n = 7.07). Il faut cependant noter que, selon les auteurs, même si la pression d'injection a une certaine influence sur « n », aucune relation évidente n'a pas pu être déterminée. Ce coefficient, qui pourrait contenir certaines informations structurales, est souvent interprété dans le processus de dissolution comme un paramètre géométrique contrôlant le degré de changement de surface[START_REF] Luhmann | Experimental dissolution of dolomite by CO2-charged brine at 100°C and 150bar: Evolution of porosity, permeability, and reactive surface area[END_REF]. Selon ces mêmes auteurs, il est inversement lié à la fois au diamètre du chemin d'écoulement et à la tortuosité du canal de dissolution.Par ailleurs,(Kang et al., 2014b), en analysant numériquement la relation perméabilitéporosité pour une large gamme de nombres de Péclet et de Damköhler aussi bien dans des milieux fracturés simples que dans des milieux poreux plus complexes géométriquement, montrent que cette relation dépend non seulement des régimes de dissolution mais aussi de la structure spécifique du milieu poreux. Un résultat similaire a été obtenu par[START_REF] Huber | A new pore-scale model for linear and nonlinear heterogeneous dissolution and precipitation[END_REF] via l'utilisation d'un modèle numérique basé sur la méthode de Lattice Boltzmann et appliqué à un milieu poreux de topologie complexe. Selon[START_REF] Al-Khulaifi | Reservoir-condition pore-scale imaging of dolomite reaction with supercritical CO 2 acidified brine: Effect of pore-structure on reaction rate using velocity distribution analysis[END_REF], la paramétrisation de la relation perméabilité-porosité devrait tenir compte des propriétés dépendantes du type de roche telle que la minéralogie et les pores, l'hétérogénéité des structures mais aussi le régime de dissolution contrôlé par les Péclet et Damköhler.

  trouvent que les wormholes présentent moins de ramifications en présence de fractures naturelles mais ils se propagent plus rapidement avec l'augmentation de la densité des fractures naturelles. De plus,[START_REF] Liu | Modeling and simulation of wormhole formation during acidization of fractured carbonate rocks[END_REF] réalisent une simulation de transport réactif permettant d'évaluer l'effet multiple d'un réseau de fractures sur le flux réactif dans les carbonates. De cette étude, il ressort que la propagation et les caractéristiques des wormholes (longueur, orientation, nombre de branches) dépendent de l'orientation de la fracture par rapport à la direction principale de l'écoulement.[START_REF] Szymczak | Wormhole formation in dissolving fractures[END_REF], à travers des simulations à l'échelle des pores étudient les instabilités dans des fractures artificielles en trois dimensions. Le but recherché était d'identifier les conditions optimales de formation des wormholes dans une fracture spatialement homogène caractérisée par une rugosité initiale. Ainsi, la valeur seuil de la rugosité permettant de « déclencher » l'instabilité a été estimée à f ≈ 0.2 -0.3. En dessous de cette valeur, la rugosité ne joue aucun rôle et les wormholes ne se développent pas. En revanche, au-dessus de ces valeurs seuils, les canaux commencent à se développer, mais leurs tailles et leurs espacements sont contrôlés, comme dans un milieu poreux classique, par les valeurs de Péclet et de Damköhler. D'ailleurs, l'influence de la topographie de la fracture semble être pratiquement négligeable[START_REF] Szymczak | Wormhole formation in dissolving fractures[END_REF]. (Upadhyay et al., 2015) montrent que les figures de dissolution dans les fractures sont insensibles aux conditions initiales de la fracture et en particulier à son ouverture. Ce résultat est issu d'une étude basée sur une large gamme de rugosité et de longueurs de corrélation caractérisant le champ d'ouverture de la fracture qui, dans de nombreux cas, sont plus importantes que ce que l'on peut attendre des fractures naturelles. Néanmoins, à long terme, la compétition entre les wormholes « efface » les variations initiales de la distribution des ouvertures, conduisant à une relation dite « universelle » entre la séparation des wormholes et leurs longueurs. Bien que les fractures fournissent des voies dominantes pour l'écoulement et le transport dans le sous-sol, elles ne représentent généralement qu'une petite partie de la porosité totale. Cependant, comme l'écoulement d'un fluide réactif peut provoquer la dissolution des surfaces rocheuses, il peut également entraîner une modification importante des ouvertures de fractures et des changements de perméabilité. La dissolution des fractures est donc limitée par les taux de réaction à la surface des fractures et le transport des réactifs dans la fracture. Dans les fractures dont la cinétique de réaction locale est rapide par rapport au transport des réactifs (grand Da), la dissolution de la fracture sera limitée par le transport et fortement influencée par le Pe

  . D'une manière classique, ce type d'instabilité peut être retrouvé aussi bien pour les fluides miscibles (avec simple ou double diffusivité) que non miscibles. En outre, selon, (De Wit, 2016), les réactions chimiques peuvent également interagir avec les flux hydrodynamiques et générer des instabilités chimio-hydrodynamiques via leur influence sur l'évolution spatio-temporelle de la concentration des fluides ainsi que la dynamique de la dissolution. Les réactions chimiques sont capables d'amplifier fortement ces instabilités en modifiant les propriétés physiques de(s) fluide(s) étant à l'origine de l'instabilité

  Fondamentalement, il s'agit d'une instabilité thermo-convective engendrée par un gradient de température entre deux plaques. Les instabilités se produisent en raison d'un gradient de température lorsque la paroi inférieure est chauffée continuellement et la paroi supérieure est refroidie. Les deux principaux mécanismes qui déterminent sa dynamique sont d'une part, la flottabilité ou poussée d'Archimède générée par des structures convectives appelées cellules de Bénard (Figure 17) et d'autres parts les forces de diffusion.

FIGURE 17 .

 17 FIGURE 17. Une visualisation de la convection de Rayleigh-Bénard par[START_REF] Stasiek | Liquid Crystals, PIV and IR-Photography in Selected Technical and Biomedical Applications[END_REF] 

FIGURE 19 .

 19 FIGURE 19. Simulation des instabilités hydrodynamiques par (Philippi et al.,2019). 3 Régimes obtenus: diffusifs, d'instabilités et de panaches avec les nuances de couleurs qui représentent la concentration

FIGURE 20 .

 20 FIGURE 20. Instabilités hydrodynamiques avec différentes valeurs de Ra ;[START_REF] Riaz | Onset of convection in a gravitationally unstable diffusive boundary layer in porous media[END_REF] 

FIGURE 23 .

 23 FIGURE 23. Diagramme de comportement 3D des régimes de dissolutions dans les fractures(Oltéan et al.,2013) 

  type et la consommation d'acide injecté, le débit injecté et le volume de pores pour la percée (PVBT), les propriétés du milieu (porosité, perméabilité), ainsi que l'existence et la répartition spatiale des fractures naturelles. Quant aux instabilités hydrodynamiques induites par le contraste de masse volumique et température, ce sont principalement les instabilités de Rayleigh-Taylor et de Rayleigh-Bénard. Le contraste de masse volumique entre les deux fluides saturant le milieu engendre des forces de flottabilités (Archimède) dues à l'apparition et le développement des cellules convectives. L'apparition de ces cellules est souvent reliée au nombre adimensionnel de Rayleigh (Ra) défini comme étant le rapport entre les forces de flottabilité et les forces de diffusivités de masse et de moment. Ces études, évoquées particulièrement lors du stockage de CO2 ou la dissolution dans les fractures, se sont principalement basées sur le déclenchement de ces cellules de convections, la géométrie des doigts formés ainsi que les paramètres influençant leurs propagations. À notre connaissance aucune étude ne s'est réellement focalisée sur les effets de ces instabilités hydrodynamiques (convection naturelle) couplés aux différents régimes de dissolution induites par les interactions roches-fluides (wormholes). D'où une question demeure : Quels sont les effets des instabilités induites par le contraste de masse volumique sur les instabilités ou plus exactement les wormholes générés par les interactions rochesfluides ? CHAPITRE II : MISE EN OEUVRE EXPERIMENTALE BIDIMENSIONNELLE (2D) ET TRIDIMENSIONNELLE (3D) Ce présent chapitre fait l'inventaire de toutes les démarches expérimentales employées. Il s'agit d'une part, des dispositifs expérimentaux ainsi que la méthodologie d'acquisition des données des essais en cellule de type Hele-Shaw (2D) et d'autre part, les moyens utilisés pour les essais en carotte (3D), ainsi que les méthodes de traitement appliquées, en particulier le traitement d'image. I-Mise en oeuvre expérimentale bidimensionnelle (2D) I.1-Matériau utilisé Le matériau utilisé pour les expériences 2D est constitué d'un mélange de 90% de grains de sel (NaCl) avec une masse volumique sèche NaCl = 2160 kg.m -3 et de 10% de plâtre de Paris (CaSO4, ½ H2O) avec une masse volumique sèche CaSO4,1/2H2O = 2790 kg.m -3 . Le plâtre a été ajouté afin de renforcer la tenue mécanique du sel. Les deux matériaux sont broyés et tamisés jusqu'à une taille de grains de 80 µm à 125 µm ±1% avant d'être mélangés. La masse volumique sèche du mélange obtenu est de 2260 kg.m -3 . Un test de cisaillement direct a été effectué pour déterminer les paramètres de résistance au cisaillement de ce matériau composite, i.e., la cohésion c [Pa] et l'angle de frottement interne φ [°]. Dans des conditions de saturation identiques aux expériences envisagées, les valeurs de c = 42 kPa et φ = 32° ont été déterminées.

FIGURE 24 .

 24 FIGURE 24. Variation de la masse volumique des solutions en fonction de la concentration massique en NaCl

2. 2

 2 cm. Chaque réservoir possède 4 entrées cylindriques de diamètre de 0.03 mm espacés de 4.4 cm sur lesquels sont collés des joints afin d'assurer l'étanchéité (Figure 27). Les réservoirs sont connectés à des tubes d'alimentation permettant la circulation (injection/évacuation) du fluide à l'intérieur de la cellule. À l'entrée du réservoir inférieur est insérée du feutre géotextile en polypropylène. En effet, il joue un rôle déterminant dans l'essai : d'une part il évite une obstruction des réservoirs par le matériau, et d'autres part il garantit une injection surfacique du fluide à l'entrée de la cellule.

FIGURE 25 .

 25 FIGURE 25. Vue schématique de la cellule de type Hele-Shaw

FIGURE 28 . 3 -

 283 FIGURE 28. Dispositifs expérimentaux des essais bidimensionnels (2D) : a) Configuration horizontale ; b) Configuration verticale

FIGURE 29 .

 29 FIGURE 29. Mise en saturation du milieu

FIGURE 30 .

 30 FIGURE 30. Illustration de la dynamique de la dissolution lors de la phase d'acquisition à différents temps (compilation d'images), couleur blanche t = 3540s, couleur rose t = 5850s, couleur bleue t = 9370 s

FIGURE 32 .

 32 FIGURE 32. Illustration du filtre médian (de rayon 1) sur une image matricielle en transformant le pixel 11 en 5 (valeur médiane des 8 pixels voisins)

FIGURE 33 .FIGURE 34 .

 3334 FIGURE 33. Traitement des images (traitement et binarisation) (rangée du haut). a) Image rognée ; b) Calcul d'image (a-b) ; c) Image segmentée et binarisée ;

FIGURE 35 .

 35 FIGURE 35. Illustration de la quantification de la zone dissoute zoomée ; a) Image 1 avec une zone dissoute ayant les caractéristiques 632 x 932 pixels segmentée avec la zone dissoute en noir. b) Histogramme de l'image 632 x932 présentant la quantité totale de pixels à 589024 et le nombre de pixels en blanc 447820. La différence donne la surface dissoute de 141204 pixels représentés sur l'histogramme.

FIGURE 36 .

 36 FIGURE 36. Illustration de l'estimation du périmètre par la formulation de Cauchy-Crofton a) 4 familles de parallèles (grilles) couvrant la zone dissoute à évaluer b) Une ligne déterminée par deux paramètres (p,θ).

FIGURE 37 .FIGURE 38 .

 3738 FIGURE 37. Illustration de la détermination de la vitesse de front de dissolution; a) Pile d'images avec identification de fronts de dissolutions à chaque pas de temps donné; b) Vue d'ensemble de tous les points de fronts; c) Coordonnées des fronts de dissolution obtenues à partir du ROI Manager

FIGURE 41 .FIGURE 42 .

 4142 FIGURE 41. Échantillonnage des carottes de NaCl ; a) Dispositifs d'échantillonnage ; b) Éprouvette utilisée (L=10.5cm x l =4.8 cm)

FIGURE 45 .

 45 FIGURE 43. Répartition de la porosité en fonction du rayon de pores

FIGURE 46 .

 46 FIGURE 46. Dispositifs expérimentaux des essais tridimensionnels (3D); a) Configuration transversale; b) Configuration verticale

FIGURE 47 .

 47 FIGURE 47. Illustration de la mise en saturation des carottes de NaCl

FIGURE 48 .

 48 FIGURE 48. Phase d'acquisition tomographique ; a) Tomographe vue de l'intérieur b) Vue schématique des composantes du tomographe ainsi que leurs descriptions, tirées de (Morlot et al., 2016) et modifiée

FIGURE 49 .

 49 FIGURE 49. Procédé d'acquisition de données tomographiques, tiré de[START_REF] Morlot | La tomographie à rayons X et ses applications en gemmologie: exemples de l'éémeraude trapiche et du grenat démantoïde[END_REF] et modifié

FIGURE 50 .

 50 FIGURE 50. Données brutes de tomographie reconstruites à différentes vues. a) Vue radiale suivant l'axe Ox; b) Vue longitudinale première face suivant l'axe Oz; c) Vue longitudinale deuxième face suivant l'axe Oz

FIGURE 51 .

 51 FIGURE 51. Segmentation de la zone d'intérêt ; a) zone d'intérêt extrait de l'image brute; b) Histogramme bimodal de l'image brute comportant une zone dissoute encadrée et la zone saine avec le plus grand pic. La valeur du seuillage pour cet exemple est de 33638 pixels.
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 522 FIGURE 52. Segmentation d'image brute à image segmentée

FIGURE 54 .FIGURE 55 .

 5455 FIGURE 54. Exemple de squelettisation de ramifications. a) Image de base ramification b) Squelette avec 1433 noeuds au total avec 1118 noeuds de branches et 315 noeuds terminaux ; c) Squelettes produits

  placement of the device. The two glass plates are separated by a distance of e = 0.05 cm with separators of width 2 cm and laterally sealed with silicone. Therefore the useful volume of the cell is of 27 cm 3 . Top and bottom tanks are added to allow in and outflow in the apparatus. The tanks are filled with glass beads and a geotextile is added to ensure homogeneous fluid injection across the width of the cell.

Figure 1

 1 Figure 1-a) Hele-Shaw type cell; b) Experimental set-up illustrated in vertical configuration

  -Carman equation. The wormhole permeability is limited by the spacing between plates and it is about 2.1x10 -8 m 2 as obtained from the cubic law (e²/12).

Figure 2 -

 2 Figure 2-Image Treatment (Processing and Binarization) (top row). On the second row, illustration of recoloring of grayscale image used to visually enhance contrasting.

Figure 3 .

 3 Figure 3. Mean Pore volume at breakthrough (PVBT) curve for both configurations

Figure 4 .

 4 Figure 4. Dissolution pattern for the flow rate 500 ml/h in horizontal (BH500) (top) and vertical (BV500) (bottom) (Ri = 4.6 x 10 -1 ) configurations. Left -Grayscale image at breakthrough, the red line represents the interface between dissolved area and non -dissolved area as obtained from the segmentation. Blue rectangle locates the zoomed area. Right -Recolored zoomed images of dissolution at different times relative to the initial image.

Figure 5 .

 5 Figure 5. Dissolution pattern for the flow rate 100 ml/h in horizontal (BH100) (top) and vertical (BV100) (bottom) (Ri = 1.3 x 10 1 ) configurations. Left -Grayscale image at breakthrough, the red line represents the interface between dissolved area and non -dissolved area as obtained from the

Figure 7 .

 7 Figure 7. Dissolution pattern for the flow rate 10 ml/h in horizontal (BH10) (top) and vertical (BV10) (bottom) (Ri = 1.3 x 10 3 ) configurations. Left -Grayscale image at breakthrough, the red line represents the interface between dissolved area and non -dissolved area as obtained from the segmentation. Blue rectangle locates the zoomed area. Right -Recolored zoomed images of dissolution at different times relative to the initial i mage.

Figure 8 .

 8 Figure 8. Dissolution pattern for the flow rate 5 ml/h in horizontal (BH5) (top) and vertical (BV5) (bottom) (Ri = 8.3 x 10 3 ) configurations. Left -Grayscale image at breakthrough, the red line represents the interface between dissolved area and non -dissolved area as obtained from the segmentation. Blue rectangle locates the zoomed area. Right -Recolored zoomed images of dissolution at different times relative to the initial image.

Figure 9 .

 9 Figure 9. Dissolution pattern for the flow rate 1 ml/h in horizontal (BH1) (top) and vertical (BV1) (bottom) (Ri = 1.0 x 10 5 ) configurations-. Left -Grayscale image at the final time of the experiment, the red (green) line represents the interface between dissolved area and partially -dissolved area (partially dissolved and non-dissolved areas) as obtained from the segmentation. Blue rectangle locates the zoomed area. Right -Recolored zoomed images of dissolution at different time relative to the initial image.

Figure 10 .

 10 Figure 10. Dissolution pattern for the flow rate 0.1 ml/h in horizontal (BH0.1) (top) and vertical (BV0.1_2) (bottom) (Ri = 1.7 x 10 7 ) configurations. Left -Grayscale image at final time of the experiment, the red line represents the interface between dis solved area and non-dissolved area as obtained from the segmentation. Blue rectangle locates the zoomed area. Right -Recolored zoomed images of dissolution at different time relative to the initial image.

Figure 11 .

 11 Figure 11. Evolution of interface between dissolved and non-dissolved area (or perimeter) (left) and dissolved area (right) against dimensionless time at 1ml/h for both configurations.

Figure 12 .

 12 Figure 12. Dissolution pattern for BH1 (without lateral wormhole) and BH1_2 (with lateral wormhole)

Figure 13 .

 13 Figure 13. Conceptual description of the interface roughness generation

Figure 14 .

 14 Figure 14. Impact of buoyancy (black arrows) on the PVBT curves (a) and on the transition between dissolution patterns as illustrated on the regime diagram (b). Data points and images correspond to the results in vertical configuration.

L

  'orientation des ramifications des wormholes pourrait constituer un autre indicateur permettant de mettre en évidence l'influence du contraste de masse volumique sur les différents régimes de dissolutions et notamment sur les régimes convectifs, i.e., dominants & ramifiés. En effet, sur ces régimes, les branches sont beaucoup plus développées et leurs propagations pourraient être influencées aussi bien par les hétérogénéités locales que par les mécanismes de dissolutions et les effets du contraste de masse volumique. L'orientation des branches a été déterminée à travers l'angle α compris entre 0° et 90° et défini comme étant l'angle entre la branche étudiée et l'axe perpendiculaire au wormhole principal, i.e. l'axe Ox.Il faut cependant noter que, sur une série de données correspondant à un régime de dissolution donné, nous ne retiendrons que l'angle moyenné sur l'ensemble de ces valeurs. À cet effet, les données brutes évaluées ont présenté dans l'ensemble une déviation standard de ± 13° pour la configuration verticale et de ± 10° pour la configuration horizontale. Une fois moyennée sur l'ensemble des essais, les différents écart-types se situent entre 0.70 et 5.65 pour les deux configurations. Globalement, les angles des ramifications se situent entre 45° et 65° pour les deux configurations (Figure56). Notons que les barres d'erreurs sur la Figure56précisent l'incertitude des mesures présentées pour une configuration donnée.Pour les régimes obtenus à partir des débits Qinj = (5 ml.h -1 ; 10 ml.h -1 ) en configuration verticale, les orientations des angles augmentent globalement avec le débit d'injection contrairement à la configuration horizontale où l'on observe une diminution. On pourrait donc supposer que les orientations des ramifications sont influencées par les effets des cellules convectives qui pourront se développer à l'intérieur des wormholes ou à l'interface zone dissoute/zone non dissoute. Cependant, aucune trace de ce développement n'a pas pu être mise en évidence et donc cette hypothèse n'a pas pu être vérifiée expérimentalement.En ce qui concerne les régimes ramifiés (40 ml.h -1 ; 100 ml.h -1 ), nous observons une augmentation en fonction du débit de l'angle α des ramifications en configuration horizontale et une baisse en configuration verticale. Comme selon la PVBT ou encore les autres descripteurs, les effets du contraste de masse volumique sont pratiquement négligeables au niveau de ce régime, cette tendance ne peut être attribuée qu'aux gradients de porosité qui vont favoriser la circulation du fluide à travers la zone partiellement dissoute.

FIGURE 56 .FIGURE 58 .

 5658 FIGURE 56. Orientation des ramifications en fonction du débit (configuration verticale & horizontale)

FIGURE 60 FIGURE 61 .

 6061 FIGURE 60. a) Distribution de la taille de pores pour le régime ramifié Qinj = 40 ml.h -1 ; b) représentation visuelle de l'ensemble de la structure poreuse avec zoom -Configuration horizontale (BH40_2) (1) et Configuration verticale (BV40_2) (2)

  est obtenue en utilisant également la relation  +  = 1. La variation de la masse volumique est exprimée à travers l'équation d'état : eq la masse volumique de la phase  à saturation (avec nos hypothèses eq = 1100 kg m - 3 ) et  0 la masse volumique de la phase fluide à concentration A 0 . Quant au domaine d'étude, les conditions aux limites et les paramètres utilisés, ils sont représentés dans la Figure 62 et le tableau 3.

FIGURE

  FIGURE 62. Représentation schématique du domaine d'étude

FIGURE 63 .FIGURE 64 .

 6364 FIGURE 63. Régimes de dissolutionconfiguration horizontale -I) Concentrations réduites des différents régimes ; II) Porosité des différents régimes ; a) Uniforme ; b) Ramifié ; c) Dominant ; d) Conique)

  et 64.II), il ressort que ces conclusions resteraient valables uniquement pour le régime uniforme. Pour le régime ramifié, nous constatons dans la partie inférieure du domaine, i.e., dans la zone complètement dissoute, l'apparition et le développement de formes de type « têtes de champignons », figures caractéristiques d'un régime d'écoulement dominé par un contraste de masse volumique. Cette observation est d'ailleurs confirmée par la distribution spatiale du champ de vitesse qui met en évidence l'apparition et le développement des cellules contrarotatives dans ces zones (Figure 65-b, zoom). Dans ces conditions, une question demeure : existe-t-il une influence des instabilités hydrodynamiques sur l'évolution spatio-temporelle de la zone dissoute ? La réponse à cette question peut être retrouvée à travers l'analyse de la Figure 66 où nous avons représenté l'évolution de la dynamique des deux descripteurs morphologiques utilisés pour l'interprétation des résultats expérimentaux, à savoir la surface dissoute et son périmètre. Notons que ces descripteurs morphologiques ont été déterminés en utilisant le même protocole que celui développé pour le programme expérimental, i.e., traitement des images simulées avec le logiciel ImageJ (Fiji). Ainsi, pour les surfaces dissoutes (Figure 66.a) les deux courbes sont pratiquement superposées tandis que pour les périmètres (Figure 66.b), la configuration verticale présente des valeurs légèrement supérieures. Cette différence pourrait être attribuée aux instabilités numériques développées à l'interface zone dissoute/zone non-dissoute. Dans ces conditions, nous pouvons conclure que les instabilités hydrodynamiques développées dans la partie inférieure du domaine n'affectent pas substantiellement l'évolution spatio-temporelle de la zone dissoute. Les conclusions expérimentales sont donc bien confirmées par les simulations numériques.

FIGURE 66 .FIGURE 67 .

 6667 FIGURE 66. Descripteurs morphologiques -Régime ramifiéa) Surfaces dissoutes en fonction du temps ; b) Périmètres en fonction du temps

FIGURE 68 .

 68 FIGURE 68. Descripteurs morphologiques -Régime dominanta) Surfaces dissoutes en fonction du temps ; b) périmètres en fonction du temps

FIGURE 69 .

 69 FIGURE 69. Résultats numériques des porosités des régimes compacts avec et sans contrastes de masse volumiques ; a) t = 5000 s ; b) t = 10 000s

FIGURE 71 .

 71 FIGURE 71. Graphe PVBT selon les résultats numériques

FIGURE

  FIGURE 72. Schéma de Synthèse

FIGURE 73 .

 73 FIGURE 73. Classification des essais selon le diagramme proposé dans[START_REF] Golfier | Dissolution des roches carbonatées par injection d'acide[END_REF] 

FIGURE 74 .

 74 FIGURE 74. Illustration de la détermination des temps de percée sur les graphes de pressions

FIGURE 76 .

 76 FIGURE 76. Pourcentage de masses dissoutes en fonction du débit d'injection

  En d'autres termes, les courbes PVBT semblent indiquer, pour le régime « conique » (10 ml.h -1 ), un comportement analogue à la configuration 2D avec un déplacement vers « le haut » de la courbe PVBT quand le nombre de Richardson (et donc les effets de flottabilité) augmente. Par contre, en régime compact (1 ml.h -1 ), les résultats en configuration 3D semblent indiquer un comportement inverse à ceux en régime « conique ». De tels résultats restent cependant soumis à la problématique de la répétabilité de l'essai et doivent donc être considérés avec prudence. En effet, la variabilité entre les valeurs PVBT, notamment au régime compact et coniques, pourrait aussi trouver une explication via la variabilité des propriétés intrinsèques du milieu.

FIGURE 77 .

 77 FIGURE 77. Courbes PVBT en configuration tridimensionnelle 3D; a) Cinj = 0 g.l -1 ; b) Cinj = 160 g.l -1

  Notons que si les calculs des volumes dissous et l'analyse visuelle de l'image ont été réalisés sur l'image segmentée, les descripteurs morphologiques relatifs aux wormholes principaux et aux ramifications ont été calculés sur l'image traitée pour permettre le calcul du squelette. Dès lors, compte tenu de la dégradation de l'image et des processus successifs d'érosion / dilatation (cf chapitre 2), les valeurs obtenues ne peuvent être analysées que relativement les unes par rapport aux autres, le même traitement étant appliqué à toutes les images. En d'autres termes, pour ces descripteurs, on s'attachera à étudier les variations d'une configuration à l'autre et, pour une configuration donnée, la distribution des propriétés mesurées.VI.1-Faible Richardson (Ri < 10 -2 )Les faibles nombres de Richardson comprennent les régimes obtenus à des débits d'injections Qinj = 1000 ml.h -1 soit un Pe = 10 1 et Da = 10 -2 autrement dit les régimes à forte convection (ramifié). Ce régime, pour l'ensemble de nos essais, présente un fort développement de ramifications quelle que soit l'orientation de l'éprouvette (verticale & transversale) lors de la phase d'injection (Figure78).

FIGURE 78 .

 78 FIGURE 78. Données tomographiques segmentées montrant les différents régimes de dissolutions ramifiés -Ri < 10 -2 ; a) Cinj = 0 g.l -1 en configuration verticale ; b) Cinj = 0 g.l -1 en configuration transversale; c)Cinj = 160 g.l -1 en configuration verticale

Figure 78

 78 Figure 78.c) soit une différence de 54% par rapport à Cinj = 0g.l -1 en configuration verticale. Les angles moyens des ramifications par rapport à l'axe Ox ne montrent aucune différence entre les différents essais.

FIGURE 80 .

 80 FIGURE 80. Longueur curviligne en fonction de la longueur rectiligne -Ri < 10 -2

FIGURE 81 . 2 VI. 2 -

 8122 FIGURE 81. Volume en fonction du rayon Ri < 10 -2

FIGURE 82 .

 82 FIGURE 82. Données tomographiques segmentées montrant les différents Régimes de dissolutions dominants -10 -2 <Ri<10 -1 ; a) Cinj = 0 g.l -1 en configuration vertical; b) Cinj = 0 g.l -1 en configuration horizontale; c) Cinj = 160 g.l -1 en configuration verticale ; d) Cinj = 160 g.l -1 en configuration horizontale

FIGURE 84 .

 84 FIGURE 84. Longueur curviligne en fonction de la longueur rectiligne -10 -2 < Ri < 10 -1

FIGURE 85 .

 85 FIGURE 85. Volume en fonction du rayon 10 -2 < Ri < 10 -1

FIGURE 86 .

 86 FIGURE 86. Ratio de volume en fonction du ratio de masse -Ri >10 -1

FIGURE 87 .

 87 FIGURE 87. Données tomographiques segmentées montrant les Régimes de dissolutions compacts-Ri>10 -1 ; a) Cinj = 0 g.l -1 en configuration vertical; b) Cinj = 0 g.l -1 en configuration horizontale;

FIGURE 88 .

 88 FIGURE 88. Illustration des effets de la sélection ROI sur le volume dissous

FIGURE 89 .

 89 FIGURE 89. Données tomographiques segmentées montrant les Régimes de dissolutions compacts-Ri > 10 -1 ; a) Cinj = 0 g.l -1 en configuration vertical; b) Cinj = 0 g.l -1 en configuration horizontale; c) Cinj = 160 g.l -1 en configuration verticale ; d) Cinj = 160 g.l -1 en configuration horizontale

  la structure de la dissolution en configuration verticale montre des interfaces zone dissoute/zone non-dissoute irrégulières similaires à celles observées sur le régime compact en 2D et qui montrent l'apparition et le développement de rugosités. Ces irrégularités ont un diamètre atteignant en moyenne 5 mm (Figure90). En configuration horizontale, elles sont peu perceptibles (nous distinguons cependant quelques irrégularités proches de la section d'injection). Comme nous l'avons déjà envisagé, ces irrégularités pourraient être attribuées à une recirculation des cellules convectives générées par le contraste de masse volumique à l'intérieure de la zone dissoute.

FIGURE 90 .

 90 FIGURE 90. Forte présence de microrugosités -Configuration verticale -Cinj = 0g.l -1

FIGURE 91 .

 91 FIGURE 91. Faible présence de microrugosités -Configuration verticale -Cinj = 160g.l -1

FIGURE 92 .

 92 FIGURE 92. Illustration des zones de prélèvement pour les essais de porosimétrie mercure

FIGURE 93 .

 93 FIGURE 93. Données issue des essais de porosimétrie au mercure ; a) et c) Spectre d'intrusions (distribution de taille de pores) b) et d) Variation de la porosité en fonction de la taille des pores;



  manière significative les régimes globaux d'instabilités chimiques et n'ont donc pas d'influence sur le tableau classique de classification des régimes (Pe, Da) ;  Les effets du contraste de masse volumique jouent un rôle non-négligeable sur le volume de pores à la percée (PVBT) mais uniquement pour les régimes diffusifs (compacts, coniques) et pour la configuration 2D. Pour les régimes convectifs (dominants, ramifiés), les valeurs PVBT sont pratiquement superposées. Concernant la configuration 3D, la variation de la concentration injectée semble avoir une influence sur les graphes PVBT. Comme pour la configuration 2D, cette observation est surtout valable pour les régimes diffusifs. Pour les régimes convectifs, nous retrouvons les mêmes conclusions que pour la configuration 2D. Quant à l'analyse des descripteurs morphologiques menée en fonction de la variation du nombre de Richardson (Ri), elle permet de soutenir d'une manière quantitative les différentes hypothèses issues des observations expérimentales. Ainsi :  à faibles Richardson, qui incluent les régimes ramifiés (Fort Pe, faible Da), les effets des instabilités hydrodynamiques en configuration 2D sont supposés complètement inexistants. Cette hypothèse est confirmée par les valeurs des descripteurs morphologiques comme la distribution de la taille de pores, la surface, le périmètre ou encore la vitesse du front qui sont sensiblement identiques entre les deux configurations. En revanche pour la configuration 3D, la variabilité observée de certains de ces descripteurs (volumes, rayons...) ne permet pas de confirmer ces conclusions car cette variabilité est pratiquement du même ordre de grandeur que celle des propriétés du milieu.  à Richardson intermédiaire, incluant les régimes dominants (Pe moyen, Da moyen) les effets convectifs diminuent et marquent l'apparition des premiers effets dus au contraste de masse volumique, pour les configurations 2D, à travers la différence entre les valeurs des descripteurs morphologiques tels que les vitesses de front de propagation, de la tortuosité et de la distribution de la taille de pores. En revanche, il nous est toujours difficile de conclure quant à la configuration 3D, d'autant plus que les essais montrent des valeurs des descripteurs morphologiques variables à la fois selon la concentration injectée et selon l'orientation des éprouvettes.  à faibles Richardson, comprenant les régimes compacts et coniques (Faible Pe, fort Da), les effets diffusifs deviennent prédominants permettant le développement des instabilités hydrodynamiques qui, à travers les cellules convectives contrarotatives vont accentuer la déformation de l'interface zone dissoute/zone non-dissoute favorisant l'apparition des rugosités. Notons que les rugosités sont observables sur les configurations dites verticales aussi bien en 2D qu'en 3D. Cet effet est traduit sur la configuration 2D par les descripteurs morphologiques tels que le ratio surfacepérimètre, la diminution des vitesses de front de dissolution ou encore la distribution de la taille de pores. La configuration transversale 3D montre que pour ce régime, les courbures des réseaux poreux pourraient être également assimilées à ces mêmes effets de contrastes de masse volumiques. En résumé de la partie expérimentale, il ressort que les effets du contraste de masse volumique sont particulièrement observables sur les régimes coniques et compacts. Ses effets tendent à s'annuler aux régimes prédominés par les effets convectifs (dominants et ramifiés). Par ailleurs, dans le souci de « vérifier » les observations expérimentales, des simulations numériques ont été réalisées sur COMSOL Multiphysics® pour la configuration 2D. D'une manière générale, les résultats numériques confirment les résultats expérimentaux. Ainsi, même si le contraste de masse volumique dans la zone dissoute est observable via les champs des concentrations et/ou vitesses pour toutes les configurations, son effet sur la dissolution ne se fait ressentir que pour les configurations à forts nombres de Richardson. Cette conclusion est issue, d'une part, de l'analyse des descripteurs morphologiques, en particulier de la surface dissoute et le périmètre, identiques à ceux utilisés dans le protocole expérimental, et, d'autre part de l'analyse du PVBT. En effet, les résultats numériques concernant la courbe PVBT conduisent, pour les régimes dominant et ramifiés, à des valeurs qui sont pratiquement superposées pour les deux configurations envisagées, i.e. horizontale et verticale. En revanche, pour le régime conique, compte tenu des difficultés numériques rencontrées afin de prendre en compte le contraste de masse volumique, les résultats sont à considérer avec précaution. Nous ne pouvons pas clore cette partie sans noter que nos conclusions ont été plus ou moins influencées par certaines contraintes et/ou choix pris tout au long de ce travail de thèse, notamment : La double porosité observée au niveau du régime conique, probablement due à la double cinétique des matériaux constitutifs du milieu poreux ; l'impact de cette double porosité sur le mécanisme de dissolution n'a pas pu être évalué ;  Le pas du temps de simulation trop faible du régime conique avec contraste de masse volumique ; Les erreurs et incertitudes liées au traitement d'images ;  Le nombre relativement réduit des essais réalisés en configuration tridimensionnelle (3D) Énumérons maintenant quelques perspectives à ce travail. Il conviendrait de :  Suivre la dynamique du champ de concentration expérimentale à l'intérieur de la zone dissoute en utilisant des méthodes optiques plus performantes ;  Mener une réflexion plus approfondie sur la mise en place du milieu poreux et d'une méthodologie permettant d'identifier plus finement la répartition spatiale de ses caractéristiques et en particulier de la porosité ;  Approfondir l'étude numérique en utilisant un logiciel adapté permettant de simuler les régimes à faibles diffusions en prenant en compte le contraste de masse volumique (avec et sans hypothèses simplificatrices) et avec deux matériaux différents (sel/plâtre) ;  Développer des modèles numériques à l'échelle locale de façon à approfondir la compréhension des mécanismes à l'oeuvre dans le développement des microrugosités ;
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  . Un tel comportement est le résultat de la réaction et des mécanismes de

	transport qui affectent les conditions optimales d'injection. De plus, ce taux d'injection
	optimum change avec le type de fluide utilisé pour la dissolution.
	Par ailleurs, les effets d'acides frais et acides usés dans l'acidification des carbonates
	(dolomites) ont été discutés par (Yoo et al., 2018) afin d'évaluer leurs impacts sur les taux de
	dissolutions et les effets de la diffusion. Comme résultat, il a été observé que le taux de
	dissolution et le coefficient de diffusion pour l'acide usé étaient supérieurs à ceux de l'acide
	frais (pH faible, viscosité élevée) (Yoo et al., 2018). Également, l'effet de l'acide usé sur la
	cinétique de la réaction acide-roche est essentiellement considéré pour réaliser les conditions
	d'injection dans les carbonates. En outre, (Ma et al., 2017) montrent que la concentration en
	acide affecte la vitesse de propagation et le temps de percée mais n'influe pas la structure du
	wormhole. Lorsque la vitesse de réaction augmente, il est plus facile de générer un wormhole
	dominant avec moins de ramifications

  , la stabilité du système aquifère est fortement influencée par la Dans des conditions expérimentales de laboratoire comparables aux conditions de réservoir,[START_REF] Gharbi | Changes in Pore Structure and Connectivity Induced by CO2 Injection in Carbonates: A Combined Pore-Scale Approach[END_REF][START_REF] Menke | 4D multi-scale imaging of reactive flow in carbonates: Assessing the impact of heterogeneity on dissolution regimes using streamlines at multiple length scales[END_REF] ont étudié, à l'échelle des pores, les interactions fluide-roche et en particulier l'impact des hétérogénéités locales sur la dissolution

	dans le contexte du stockage du CO2 dans les aquifères carbonatés salins. Des travaux
	semblables menés par (Ott and Oedai, 2015a; Ott et al., 2012) ont permis de comparer les effets
	induits par un écoulement dit monophasique (injection CO2-saumure à l'équilibre, i.e., acide
	carbonique) qui se traduit par la formation des wormholes et un écoulement dit diphasique
	(saumure et CO2) qui entraine une dissolution compacte. À travers une approche combinée
	d'expérimentation et de modélisation, (Snippe et al., 2020a) ont pu quantifier des schémas de
	dissolution obtenus pour différents stratégies d'injection CO2-eau-gaz. Selon les auteurs,
	perméabilité de l'aquifère et en particulier par le facteur d'anisotropie. Plus le facteur
	d'anisotropie augmente plus le système de séquestration de carbone devient instable. Un
	résultat similaire est obtenu par (Ching et al., 2017) qui révèlent, à travers une étude
	expérimentale que, l'effet de perméabilité influence de manière significative aussi bien la

vitesse de convection initiale ainsi que la dynamique ultérieure du développement des digitations du panache. De plus, selon

[START_REF] Chen | Pore-scale simulation of density-driven convection in fractured porous media during geological CO2 sequestration[END_REF]

, la perméabilité joue un rôle non-négligeable dans l'efficacité du mélange lors de la convection naturelle. l'injection gazeuse ou co-injection de CO2 et d'eau ont tendance à créer des wormholes à croissance rapide tandis qu'à une injection d'eau sans CO2 dissous, la croissance des wormholes est lente.

[START_REF] Wang | Three-dimensional structure of natural convection in a porous medium: Effect of dispersion on finger structure[END_REF] 

ont analysé le processus de convection en milieu poreux via la variation du nombre de Rayleigh et en particulier l'effet de la dispersion transversale sur la structure et les caractéristiques des digitations. Ainsi, via un programme expérimental mené dans une configuration 3D, les auteurs ont montré une certaine liaison entre la densité de nombre de doigts, le nombre de Rayleigh et la dispersion transversale. Selon

[START_REF] Cardoso | Geochemistry of silicate-rich rocks can curtail spreading of carbon dioxide in subsurface aquifers[END_REF]

, il semblerait qu'une augmentation de la vitesse de la réaction entraine une forte diminution du taux de croissance des digitations et une forte diminution de leurs nombres au début de la convection. Ainsi, quand Da/Ra 2 augmente, il y un retard d'apparition et un affaiblissement de la convection. De plus,

[START_REF] Riaz | Onset of convection in a gravitationally unstable diffusive boundary layer in porous media[END_REF] 

ont montré l'influence du nombre de Rayleigh sur le temps de déclenchement des instabilités ainsi que la configuration des digitations développées dues au contraste de masse volumique. En effet, pour des nombres de Rayleigh relativement importants, l'interaction entre les digitations concurrentes est relativement forte et non linéaire. En revanche, pour des Ra faibles, les doigts sont plus épais avec une forte diffusion

[START_REF] Riaz | Onset of convection in a gravitationally unstable diffusive boundary layer in porous media[END_REF] 

(Figure

  Une analyse de la stabilité linéaire a été menée par[START_REF] Jafari Raad | Onset of density-driven instabilities in fractured aquifers[END_REF] afin d'étudier l'effet des propriétés physiques des milieux poreux fracturés et de l'interaction entre la matrice et la fracture sur le début de la convection induite par le contraste de masse volumique. Leurs résultats montrent que la stabilité du système est conditionnée par l'écoulement inter-porosité de la fracture ainsi que la capacité de stockage de la fracture[START_REF] Jafari Raad | Onset of density-driven instabilities in fractured aquifers[END_REF]. Malgré ces résultats, la caractérisation des effets de la fracture sur la dissolution convective du CO2 reste encore un sujet à explorer.

	Hormis cet aspect de stockage de CO2, l'influence des hétérogénéités des propriétés
	physiques des fluides sur les régimes de dissolution dans les fractures a été objet
	d'investigation. Ainsi, (Luo et al., 2012) montrent que le processus de dissolution solide-liquide
	peut être vu comme un régime transitoire, un état d'équilibre globalement instable
	résultant d'un équilibre entre les différents mécanismes impliqués ;
	-Pour Da élevé, Pe modéré et Ri modéré à élevé, les forces de flottabilité deviennent
	importantes ;

dépend fortement des nombres de Péclet et Rayleigh. Certains auteurs ont exploré ce phénomène mais dans des configurations particulières représentées par des fractures verticales et/ou horizontales

(Chaudhuri et al., 2009; Dijk et al., 2002; Luo et al., 2012; Oltéan et al., 2013)

. Ils montrent que, sous l'effet du contraste de masse volumique, les schémas de dissolution dépendent, outre les nombres adimensionnels Pe et Da, de l'orientation spatiale de la fracture, des nombres de Rayleigh, Bond et/ou Richardson. En fait,

(Oltéan et al., 2013) 

ont observé que les effets induits par ce contraste entrainent des modifications significatives de la géométrie de la fracture. Ces observations suggèrent donc un couplage fort entre les propriétés physiques des fluides, le transport convectif et la cinétique de réaction. À cet effet, un diagramme 3D faisant intervenir les trois nombres adimensionnels Péclet (Pe), Damköhler (Da) et Richardson (Ri) a été envisagé (Figure 23). Ainsi, il ressort que : -Pour des valeurs élevées de Pe et de Da faibles, la fracture est soumise à un élargissement uniforme correspondant à un régime dominé par convection ; -Pour des faibles valeurs de Ri et de Pe, la dissolution se produit en entrée de la fracture. Les changements dans les fractures sont principalement dus à la réaction cinétique ; -Pour des valeurs faibles de Pe, mais Da élevé et Ri modéré, le processus de dissolution provoque un élargissement local non uniforme de la fracture. Ce modèle d'altération -Pour des valeurs Pe et Ri données, une augmentation de la valeur de Da accélère la dissolution de la partie supérieure de la fracture.

  3.3-Acquisition et traitement des donnéesAprès la phase de dissolution, les carottes sont passées à la tomographie. En effet, il s'agit d'une technique non-intrusive fournissant une observation interne à haute résolution des objets. Pour le Nanotom Phoenix S le mode « Binning 2 » offre une image de 1150 x 1150 pixels. Ce paramètre permet d'obtenir un rapport contraste/résolution spatiale optimal des projections. Si l'on applique le rapport nombre de pixels sur taille de l'échantillon pour nos carottes de 50 x 100 mm, la plus grande dimension est de 100 mm que nous divisons par 1150

	soit 87µm par pixel.					
	Après étude des premières tomographies du réseau de dissolution avec cette résolution
	de 87 µm/pixel, il semblait pertinent d'augmenter la résolution pour accéder aux dissolutions
	de plus petits diamètres. Le processus d'acquisition a été donc modifié en utilisant le diamètre
	de la carotte au lieu de sa hauteur soit 50mm/1150 = 43.5µm. Cette résolution est ramenée à
	La tomographie par rayons X nommée parfois tomodensimètrie utilise l'atténuation du faisceau 45µm/pixel pour tenir compte des variations de positionnement de l'échantillon sur le porte
	objet du tomographe. En outre, pour obtenir la résolution maximale, nous procédons à 3
	tomographies par échantillon, en utilisant l'option « multiscan-Scan/shift » à 30 mm sur l'axe
	perpendiculaire à la source. Dans cette configuration la résolution spatiale passe à 45µm/voxel.
	Les différents paramètres fixés lors de l'acquisition restent inchangés pour l'ensemble des
	essais et sont consignés dans le tableau 2:			
			TABLEAU 2. Paramètres fixes au cours de la phase d'acquisition
	Distance		Distance	Résolution	kV µA Temps	Skip Binning Projections Filtre
	source	/	source /	(µm)	(ms)			
	échantillon	détecteur					
	(mm)		(mm)					
	180		400	45	115 100 500	2	2	1500	Cu
									0.1mm
	Les images acquises montrent les différentes phases présentes dans l'échantillon et sont
	couplé au détecteur flat panel permet d'obtenir des images radiographiques haute définition à issues d'une rotation de l'échantillon qui est de 0.18°/rotation et tourne à 360° suivant son axe
	des fréquences d'acquisition allant de 500 ms à plusieurs dizaines de minutes et des résolutions vertical.
	spatiales de 0.8µm à 32µm par pixel dans une configuration non dégradé.	
	Le fichier brut issu de l'acquisition contient les coupes transversales (16 bits) à l'axe
	de rotation de l'échantillon (voir la structure sur les Figures 48.b et 49). La résolution spatiale
	donnée par la machine peut être également calculée par le rapport entre nombre de pixels par
	ligne sur le détecteur et la taille de l'objet.			

incident d'un générateur X pour former sur le détecteur une image radiographique appelée projection. Cette relation énergie incidente (I) et énergie atténuée (Io) par l'objet répond à la loi de Beer-Lambert, dans le cas d'un faisceau monochromatique parallèle et est décrit comme selon la relation suivante : 𝐼 𝑥 = 𝐼 0 𝑒 -𝜇𝑥 Avec 𝐼 0 : Intensité du faisceau incident et 𝐼 𝑥 : Intensité du faisceau transmis,  le coefficient de proportionnalité ou coefficient d'absorption, x l'épaisseur de l'échantillon. Dans le cadre de notre étude, ce procédé est basé sur une succession de radiographie produite au scanneur tomographe à faisceau conique. Lors de la phase d'acquisition, la carotte de sel est placée au sein d'un tomographe de type GE Phoenix Nanotom S CT scanner, équipé d'un tube à rayons X/générateur micro-focus de 180kV et d'un détecteur CMOS 5Mpx carré de 2300 x 2300 pixels (Figure 48.a). Le système micro-foyer du tube générateur de rayons X Afin d'augmenter le contraste entre matrice et réseau de dissolution, le tomographe est placé en mode « Binning 2 », soit une division par deux du nombre de pixels par ligne et par colonne.

Table 1 .

 1 Experimental case studies properties

Horizontal configuration Name Qinj [ml.h -1 ] ε [-] K [x10 -11 m 2 ]

  

	BH100	100	0.43 ± 0.01	1.35 ± 0.15	2.65 ± 0.05	0.0515 ± 0.0035	-
	BH500	500	0.46	1.9	14	0.013	
			Vertical configuration			
	Name	Qinj [ml.h -1 ]	ε [-]	K m 2 ] [x10 -11	Pe	Da	Ri
	BV0.1	0.1	0.42 ± 0.03	1.345 ± 0.355	0.0026 ± 0.0002	49 ± 11	1.3 ± 0.4 x 10 7
	BV1	1	0.43 ± 0.03	1.45 ± 0.45	0.0275 ± 0.0035	5.26 ± 1.16	1.45 ± 0.45 x 10 5
	BV2	2	0.41 ± 0	1.1 ± 0	0.0499 ± 0	2.2029 ± 0	2.87 ± 0 x 10 4
	BV5	5	0.44 ± 0.03	1.6 ± 0.5	0.135 ± 0.015	1.63 ± 0.25	6.55 ± 1.75 x 10 3
	BV10	10	0.435 ± 0.015	1.45 ± 0.25	0.27 ± 0.01	0.54 ± 0.06	1.5 ± 0.2 x 10 3
	BV13	13	0.405 ± 0.035	1.1 ± 0.4	0.32 ± 0.03	0.34 ± 0.09	6.8 ± 2.4 x 10 2
	BV40	40	0.40 ± 0.01	0.995 ± 0.105	0.97 ± 0.03	0.102 ± 0.008	65.02 ± 6.75
	BV100	100	0.43 ± 0.01	1.35 ± 0.15	Pe 2.65 ± 0.05	Da 0.0515 ± 0.0035	Ri 14 ± 1
	BV500	500	0.41	1.1	12	0.0088	0.46
	BH0.1	0.1	0.40	0.99	0.0024	41	
	BH1	1	0.44 ± 0.02	1.60 ± 0.29	0.03 ± 0.0012	5.74± 0.71	-
	BH2	2	0.42 ± 0.0 1.2 ± 0.0	0.0514 ± 0.0	2.38 ± 0.0	-
	BH5	5	0.44 ± 0.04	1.53 ± 0.62	0.135 ± 0.015	1.11 ± 0.3	-
	BH10	10	0.435 ± 0.015	1.35 ± 0.25	0.27 ± 0.01	0.54 ± 0.06	-
	BH13	13	0.40 ± 0.0 0.99 ± 0.0 0.32 ± 0.0 0.31 ± 0.0	-
	BH40	40	0.375 ± 0.015	0.76 ± 0.13	0.90 ± 0.04	0.0835 ± 0.0105	-

Table 2 .

 2 Morphological properties. R² is the regression coefficient. Lack of value means that the breakthrough (BT) was not reached during the duration of the experiment.

			Horizontal configuration		
	Name	Front Velocity [cm.s -1 ]	R 2 (Velocity)	Dissolved Area S (BT) [cm 2 ]	Dissolved Perimeter P (BT) [cm]	Average S/P [cm]	R 2 (S/P)
	BH0.1	1.0 x 10 -5	0.967	-	-	0.29	0.910
	BH1	2.0 ± 1 x 10 -4	0.950 ± 0.036	-	-	0.44 ± 0.05	0.956 ± 0.033
	BH2	4.5 ± 0.5 x 10 -4	0.985 ± 0.006	-	-	0.41 ± 0.12	0.808 ± 0.078
	BH5	2.65 ± 0.33 x 10 -3	0.985 ± 0.014	25.23 ± 6.07	289.74 ± 14.7	0.088 ± 0.018	0.991 ± 0.004
	BH10	7.6 ± 0.3 x 10 -3	0.995 ± 0.003	31.4 ± 0.5	384 ± 85	0.08 ± 0.02	0.9965 ± 0.0005
	BH13	6.55 ± 0.45 x 10 -3	0.935 ± 0.042	22.3 ± 1.66	328 ± 26	0.065 ± 0.015	0.996 ± 0.002
	BH40	2.35 ± 0.05 x 10 -2	0.9941 ± 0.0001	21.61 ± 0.41	281.5 ± 58.5 0.08 ± 0.02 0.998 ± 0
	BH100	5.65 ± 0.45 x 10 -2	0.964 ± 0.022	29.7 ± 3.8	195 ± 15	0.17 ± 0.01	0.9875 ± 0.0065
	BH500	2.4 x 10 -1	0.928	34.7	114	0.31	0.945

Vertical configuration Name Front Velocity [cm.s -1 ] R 2 (Velocity) Dissolved Area S (BT) [cm 2 ] Dissolved Perimeter P (BT) [cm] Average S/P [cm] R 2 (S/P)

  

	BV13	9.55 ± 0.45 x 10 -3	0.987 ± 0.002	21.49 ± 0.66	253.36 ± 13.83	0.07 ± 0	0.9455 ± 0.0285
	BV40	2.75 ± 0.15 x 10 -2	0.9905 ± 0.0045	19.245 ± 3.615	257.24 ± 28.65	0.06 ± 0.01	0.903 ± 0.089
	BV100	6.05 ± 0.35 x 10 -2	0.9795 ± 0.0045	27.65 ± 0.05	163 ± 4	0.185 ± 0.015	0.960 ± 0.036
	BV500	2.3 x 10 -1	0.723	33.6	170	0.17	0.875
	BV0.1	9.5 ± 0.5 x 10 -6	0.989 ± 0.004	-	-	0.19 ± 0.05	0.9625 ± 0.0315
	BV1	1.35 ± 0.65 x 10 -4	0.974 ± 0.044	-	-	0.16 ± 0.12	0.987 ± 0.007
	BV2	3.0 ± 0 x 10 -4	0.973 ± 0.005	-	-	0.095 ± 0.005	0.9535 ± 0.0205
	BV5	2.4 ± 0 x 10 -3	0.994 ± 0.001	20.84 ± 0.46	330.5 ± 12.5	0.06 ± 0	0.9865 ± 0.0085
	BV10	9.6 ± 0.14x 10 -3	0.995 ± 0.004	21.55 ± 2.85	220 ± 19	0.095 ± 0.005	0.993 ± 0.005

  . En outre, nous avons utilisé pratiquement les mêmes paramètres hydrodynamiques, hydrodispersifs et chimiques que ces mêmes auteurs. Nous reviendrons sur ces aspects lors de la présentation des résultats. III.2-Modèle numérique Afin de simuler la dissolution du massif de sel, nous avons utilisé un modèle simplifié constitué par une phase solide notée conventionnellement par σ, et une phase fluide, la solution saline, percolant la matrice poreuse et notée par β. Nous supposons également que la réaction chimique sel/eau suit une cinétique du premier ordre. En outre, nous considérons que les fluctuations locales des concentrations de solutés dans la phase fluide peuvent être relativement importantes, de sorte que le transport de l'espèce dissoute dans le fluide environnant puisse modifier sa masse volumique. En revanche, les variations de viscosité sont ignorées. Sous ces hypothèses, la vitesse d'écoulement ne peut plus être résolue indépendamment du problème de transport et l'ensemble des équations d'équilibre pour la masse, la quantité de mouvement et les espèces dans la phase β peuvent être exprimées sous la forme : 𝒗 𝛽 𝜌 𝛽 𝜀 𝛽 𝜔 𝐴𝛽 ) -∇ • [𝜌 𝛽 𝜀 𝛽 𝐷 𝑚 ∇(𝜔 𝐴𝛽 )] = 𝜌 𝛽 𝛼(𝜔 𝑒𝑞 -𝜔 𝐴𝛽 ) (3) avec ρβ la masse volumique du fluide, vβ le vecteur vitesse du fluide, µβ la viscosité dynamique, εβ la fraction volumique de la phase β, i.e., la porosité, pβ la pression dans la phase β, 𝑲 le tenseur de perméabilité intrinsèque (tenseur diagonal), ωAβ la fraction massique de l'espèce dissoute A, i.e., ωNaCl dans notre cas, ωeq la fraction massique de l'espèce dissoute A à saturation, Dm le coefficient de diffusion moléculaire et α le coefficient de transfert de masse.

			𝜕(𝜌 𝛽 𝜀 𝛽 ) 𝜕𝑡	+ ∇ • (𝜌 𝛽 𝜀 𝛽 𝒗 𝛽 ) = 0	(1)
		𝜇 𝛽 𝜀 𝛽	∇ 2 𝒗 𝛽 -∇𝑝 𝛽 + 𝜌 𝛽 𝒈 -𝜇 𝛽 𝑲	-1 𝒗 𝛽 = 0	(2)
	𝜕(𝜌 𝛽 𝜀 𝛽 𝜔 𝐴𝛽 ) 𝜕𝑡	+ ∇ • (		

  ont cependant montré que les contrastes plus élevés n'entraînaient pas nécessairement des erreurs significatives (e.g., le problème d'Elder) sur la distribution spatiale des cellules contrarotatives. En outre, comme il s'agit d'un exercice numérique et afin de se rapprocher des simulations réalisées par (Golfier

  5)

		𝜇 𝛽 𝜀 𝛽	∇ 2 𝒗 𝛽 -∇𝑝 𝛽 + 𝜌 𝛽 𝒈 -𝜇 𝛽 𝑲	-1 𝒗 𝛽 = 0	(6)
	𝜀 𝛽	𝜕𝜔 𝐴𝛽 𝜕𝑡 + (𝒗 𝛽 𝜀 𝛽 )∇(𝜔 𝐴𝛽 ) -∇ • [𝜀 𝛽 𝐷 𝑚 ∇(𝜔 𝐴𝛽 )] = 𝛼(𝜔 𝑒𝑞 -𝜔 𝐴𝛽 )	(7)
			𝜕𝜀 𝛽 𝜕𝑡	=	𝛼𝛾𝜌 𝛽 (𝜔 𝑒𝑞 -𝜔 𝐴𝛽 ) 𝜌 𝜎

  Néanmoins, la simulation prenant en compte le contraste de masse volumique n'a pas pu être menée à son terme. Les différentes solutions étudiées et proposées sous COMSOL n'ont pas permis d'augmenter le pas de temps (environ 0.04 s) et de simuler ce régime plus de 10000 secondes (le temps de percée pour la configuration sans contraste de masse volumique est de 240000 s). Dans ces conditions les discussions seront portées sur la première partie de la simulation, partie analogue au régime compact.Ainsi, dans la figure69, nous avons présenté les résultats numériques en porosités obtenus pour la configuration « conique » pour les premières 10000 s, i.e., 5000 s et 10000 s.Selon cette figure, il ressort clairement que le contraste de masse volumique « accélère » l'avancée du front dissout. Cette observation est en désaccord avec l'observation expérimentale.En revanche, concernant la rugosité, les résultats numériques sont parfaitement en accord avec les résultats expérimentaux. La rugosité de la configuration verticale est nettement supérieure à celle de la configuration horizontale. Comme nous l'avons déjà mentionné dans la partie expérimentale, cette différence ne peut être attribuée qu'au contraste de masse volumique et

donc aux instabilités hydrodynamiques. Cette hypothèse est d'ailleurs confirmée par l'analyse portée sur la distribution spatiale des concentrations. Ainsi, dès le début de la simulation (après environ 230 s, figure

70

) dans la zone partiellement dissoute localisée proche de la section d'injection, nous pouvons constater une « déformation » du front traduite par l'apparition de « petites vagues » marquant l'apparition des instabilités hydrodynamiques. Leur longueur d'onde est pratiquement constante et vaut environ 0.5 mm. Sous l'effet de l'injection, la dynamique des vagues va évoluer vers des formes du type « têtes de champignons » avec des conséquences sur l'interface zone dissoute/zone non-dissoute. Une étude plus poussée sur cette configuration impliquant, entre autres, l'utilisation d'un maillage extrêmement fin aurait peutêtre permis de déterminer, comme dans les travaux

de Philippi et al (2019)

, la valeur de Rayleigh afférente à l'apparition des instabilités hydrodynamiques induites par le phénomène de dissolution.

Dès lors, nous pouvons avancer au vu de tout ce qui précède que le volume de pores à la percée (PVBT) est un paramètre incontournable dans l'étude des wormholes et peut être influencé par les conditions opératoires.III.2.2-Hétérogénéité minéralogiqueSelon(Wang and Yu, 2018), l'hétérogénéité du milieu et la texture des minéraux affectent fortement le processus de dissolution et sont par conséquent des facteurs à contrôler et à analyser. En effet, les instabilités induites par les interactions roches-fluides sont influencées par la présence d'hétérogénéités dans la matrice et leurs évolutions spatiotemporelles en dépendent. Une classification des hétérogénéités dans l'étude du développement des wormholes a été réalisée par(Liang et al., 2015) grâce à des simulations faites avec différentes teneurs en minéraux. L'hétérogénéité a été classée en 3 catégories : (i) l'hétérogénéité à grande échelle (qui peut être des fractures naturelles), (ii) l'hétérogénéité à l'échelle des pores et (iii) l'hétérogénéité minéralogique. En effet, lorsque la simulation est faite avec plusieurs minéraux avec des pourcentages en minéraux différents, d'importants modèles de wormholes se développent(Liang et al., 2015). Le « wormhole dominant idéal » a été simulé avec une roche constituée de 40% de calcaires, 50% de dolomite et 10% de minéraux insolubles.En outre, les hétérogénéités initiales engendrent le changement de nombreux paramètres et les relations entre elles(Liang et al., 2015).Ces résultats sont illustrés et confirmés par l'étude expérimentale réalisée par[START_REF] Martinez-Perez | Changes in Hydrodynamic, Structural and Geochemical Properties in Carbonate Rock Samples Due to Reactive Transport[END_REF] en injectant de la saumure acide dans des calcaires et en suivant la variation des paramètres géochimiques, structuraux ou encore hydrodynamiques des différents échantillons de calcaire. De plus, selon(Izgec et al., 2010), l'acide circule plus facilement dans un chemin plus réactif avec une minéralogie hétérogène. Cette conclusion est issue de leur étude où ils ont pu montrer que la propagation des wormholes dans les carbonates de « Vuggy » est plus rapide que dans les roches homogènes.Dans cet ordre d'idée,(Menke et al., 2015) montrent que le transport des réactifs à l'échelle de pore dans les roches hétérogènes limite la dissolution et peut réduire la vitesse de réaction effective moyenne. Par ailleurs,[START_REF] Andriamihaja | Static dissolution-induced 3D pore network modification and its impact on critical pore attributes of carbonate rocks[END_REF] ont analysé l'effet de la dissolution sur le développement du réseau de pores dans les roches carbonatées (calcaire argileux et à grains) à différentes températures et pH constant ainsi qu'à des concentrations en

mouvement du front de réaction, sa vitesse de propagation ou les propriétés intrinsèques initiales. De plus,[START_REF] Selvadurai | Permeability of wormholes created by CO 2 -acidized water flow through stressed carbonate rocks[END_REF] avec un système calcaire d'Indiana-CO2-Eau acidifiée montrent que, si la pression de confinement lors de la phase de dissolution a peu, voire aucune influence sur le développement des wormholes, la perméabilité quant à elle, augmente fortement (+38% d'augmentation par rapport à la perméabilité initiale de la roche).En 2004,[START_REF] Singurindy | Carbonate dissolution and precipitation in coastal environments: Laboratory analysis and theoretical consideration[END_REF] ont mené des expériences de dissolution/précipitation avec un système Carbonate -Eau saline/eau douce dans le but de prédire les changements de porosité dans les environnements côtiers. De cette étude, il ressort que le taux de dissolution ou de précipitation dépendait de la solubilité, du gradient de salinité et de la dispersion macroscopique. Par ailleurs,[START_REF] Rötting | Changes in porosity, permeability, water retention curve and reactive surface area during carbonate rock dissolution[END_REF] montrent que l'attaque des roches carbonatées par du HCl à pH compris entre 3.5 et 4.1 affectait non seulement la porosité et la perméabilité mais également les distributions de taille de pores.Ces études précédentes montrent l'impact du mécanisme de dissolution sur les paramètres de porosité et de perméabilité. Par conséquent, connaitre les éventuels changements de porosité-perméabilité lors du processus de dissolution s'avère incontournable. Quant aux travaux expérimentaux orientés vers l'exploration de la perméabilité et la porosité au cours de la dissolution, on peut citer par exemple les travaux de[START_REF] Luquot | Experimental Characterization of Porosity Structure and Transport Property Changes in Limestone Undergoing Different Dissolution Regimes[END_REF] 2016) ou encore(Liu et al., 2016). En effet,(Luquot et al., 2016) en étudiant, via aussi bien des techniques classiques de laboratoire que des techniques plus pointues comme le traitement d'images obtenues par microtomographie à Rayon X, l'hétérogénéité formée après la percolation d'acide en milieu poreux montrent que, pour la porosité, les résultats issus de la seconde méthodologie permettent d'estimer à la fois la porosité totale et la porosité effective. Pour les autres

Lorsqu'une phase fluide réactive s'écoule dans une roche poreuse contenant des minéraux solubles (e.g., des grains de carbonate ou d'halite) qui ne sont pas en équilibre avec la solution, elle dissout généralement la matrice poreuse, créant ainsi différents types de modèles de dissolution qui dépendent du débit d'écoulement et le taux de dissolution. Ces modèles de dissolution ont été définis comme : compacts, coniques, dominants, ramifiés et uniformes. Une forte dépendance entre le développement de ces régimes et les nombres adimensionnels tels que le nombre de Péclet, défini comme le rapport entre l'advection et la diffusion, et le nombre de Damköhler, qui compare généralement la force de la vitesse de réaction de l'interface fluide/solide à celle de la diffusion moléculaire a été établie. Si le nombre de Péclet est très faible, impliquant une faible advection, le fluide réactif est rapidement consommé à proximité de la surface d'injection, ce qui entraîne un modèle de dissolution compact. En revanche, s'il est suffisamment élevé, la solution acide traverse pratiquement tout le milieu poreux sans être complètement consommée, ce qui entraîne le développement d'un modèle de dissolution uniforme. Entre ces deux cas extrêmes, la variation des indices de Péclet/Damköhler entraîne l'apparition et le développement de canaux hautement conducteurs appelés wormholes coniques, dominants et ramifiés. La propagation de ces instabilités ainsi que leurs processus de formations sont influencées par l'hétérogénéité minéralogique des roches, le
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CHAPITRE II : MISE EN OEUVRE EXPERIMENTALE BIDIMENSIONNELLE (2D) ET TRIDIMENSIONNELLE (3D) Abstract

Predicting the instabilities that occur during the chemical reaction between a percolating fluid and a soluble rock leading to the development of macroscopic channels called wormholes is a key for understanding many geological processes. Their shape and their spatial distribution depend on two dimensionless numbers, namely Damköhler (Da) and Péclet (Pe) numbers.

Although the dissolution phenomenon has been extensively studied both in the context of acid buoyancy-dominated dissolution. Other studies such as (Snippe et al., 2017), used the buoyancy effects as the main hypothesis to explain some experimental observations from the work of [START_REF] Ott | Wormhole formation and compact dissolution in single-and two-phase CO 2 -brine injections[END_REF]. Indeed, in the two-phase CO2-brine injection experiments carried out by the authors mentioned above, dissolution occurs preferentially in the lower part of the horizontally arranged rock sample. According to (Snippe et al., 2017) who used numerical simulations, this configuration can only be assigned to gravity effects.

In this paper, we propose to assess the influence of buoyancy on dissolution patterns via an experimental laboratory study. This study is carried out using a Hele-Shaw cell type in which the space between the plates is filled with a salt granular medium. The dissolution patterns are analyzed by interpreting the images based on the spatial and temporal evolutions of the dissolved zone obtained by the injection of the pure water. Discussions and conclusions focus on the impact of density contrast on dissolution regimes and the wormhole morphology.

Materials and Methods

Material

The material used in our experiments is constituted by a mixture of 90% salt grains Salt and gypsum have similar reaction rate constants (2.4 x 10 -6 m/s for salt and 4.5 to 9 x 10 -6 m/s for gypsum) (Colombani, 2008;[START_REF] Dutka | Time-dependent shapes of a dissolving mineral grain: comparisons of simulations with microfluidic experiments[END_REF]Weisbrod et al., 2012) even if addition of surfactant in commercial plaster may significantly reduce the reaction rate value.

However, the solubility of salt and plaster is significantly different (358.5 g/l for salt and 2.5 g/l for gypsum) and may lead to a differentiated dissolution for both materials at low velocity.

CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

Le travail mené dans cette thèse porte sur la compréhension des effets du contraste de masse volumique sur les différents régimes de dissolution obtenus au sein d'un milieu poreux réactif. Le choix du milieu dans le cadre de cette étude s'est essentiellement porté sur le sel (NaCl) pour les raisons suivantes :

(i) Simplicité de la chimie ;

(ii) Cinétique de réaction rapide ;

(iii) Sensibilité de la masse volumique de la solution saline avec la variation de la concentration.

Étant donné l'avantage offert par les modèles physiques à l'échelle macroscopique