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I'imagerie par microtomographie aux rayons X et les mode¢les Lattice Boltzmann.

Les enjeux de la transition, qu’il s’agisse de la qualité des eaux et des sols, donc les sites contaminés
aux NAPL (liquides en phase non aqueuse), du stockage géologique de déchets radioactifs mais
aussi de problématiques pouvant étre liées a la séquestration du COZ2 ou encore aux impacts du
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couplés. Mes travaux concernent donc plus particuliecrement sur les phénomenes couplés multi-
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principalement).

Mes activités de recherches se concentrent donc a la fois sur 'application de la Digital Rock Physics
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Iapproche IMAGE & COMPUTE est donc faite, avec un focus marqué sur la petite échelle

(échelle du réseau de pores, des nanopores aux digitations, selon la problématique). La question du



changement d’échelle (SCALE) permettant une continuité des études depuis la petite échelle a
I’échelle des sites est enfin posée. Les travaux présentés, apres un état de l'art se concentrant sur
la méthode Lattice Boltzmann, au cceur de mes travaux, mettent donc en valeur les étapes IMAGE,
appliquée aux milieux réactifs, COMPUTE, appliquée aux milieux nanoporeux, et SCALE,
appliquée a I’étude de la zone source des sites et sols contaminés. Enfin, une perspective, en

particulier sur les apports potentiels de I'Intelligence Artificielle, est développée.
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1 Introduction générale

Les enjeux de la transition énergétique ou écologique font appels a des problématiques fortement
couplées en géosciences. Parmi les applications a forts enjeux sociétaux et ayant une dimension
multiphysique, on peut noter le stockage géologique de déchets radioactifs [1], [2], la séquestration
de CO: [3], [4], [5], la remédiation des sites et sols pollués [6], [7], mais aussi des thématiques plus
récentes comme le stockage géologique d’hydrogene [5], [8]. Ces applications impliquent des
mécanismes hydrodynamiques (e.g. déplacement des gaz de corrosion, injection du COa,
déplacement de la saumure, piégeage et remobilisation des contaminants, etc.),
thermique (modification des propriétés des fluides en fonction de la température, remédiation par

méthode thermique, etc.), chimique, mécanique, électrique ou encore biologiques [2], [6].

Les mécanismes mis en ceuvre lors de ces couplages sont intrinsequement liés a la microstructure,
a son évolution ainsi qu’a la composition, tant de la phase solide, qu’elle soit minérale ou organique,
que de la ou des phases fluides. Dans 'approche traditionnelle de physique des roches, le lien entre
microstructure et comportement du massif rocheux est souvent obtenu grace a des corrélations
empiriques, issues de modeles géométriques fortement simplifiés (e.g., groupement de capillaires
droits) ou encore devant étre mesurés expérimentalement [9]. Ces relations souffrent de deux
défauts majeurs. Tout d’abord, elles sont peu généralisables, par exemple la loi de Kozeny-Carman
qui relie porosité et perméabilité donne de bons résultats sur les systemes granulaires a faible
dispersion de taille mais échoue a correctement représenter les milieux réactifs avec développement
de digitations [10]. Par ailleurs, ces relations représentent difficilement les propriétés croisées,
pourtant essentielles lors des couplages multiphysiques [11]. Le développement des techniques
d’imageries, comme la microtomographie, et des ressources numériques, a permis I'essor d’une
approche numérique dénommée Digital Rock Physics (DRP), parfois étendue en DRC (Digital
Rock Chemistry) et DRB (Digital Rock Biology) pour les milieux réactifs [12]. La DRP est fondée
sur le principe Image & Compute. Il s’agit d’une part d’obtenir des images des microstructures,
selon différentes techniques (microfluidique, microtomographie, microscopie, etc.), et d’autre part
de réaliser des simulations numériques sur la base de ces microstructures. La DRP permet alors,
d’une part, de caractériser les propriétés effectives par le biais de changement d’échelle numérique,
et, d’autre part, de mieux comprendre les mécanismes a 'ceuvre a ’échelle des pores et leurs
interactions. Cette approche a déja fait 'objet de travaux dans de nombreux domaines des
géosciences comme 'exploitation des ressources du sous-sol, la contamination-remédiation des
polluants dans le sol, I'’étude de la séquestration du CO; ou encore le stockage de déchets radioactifs

[12], [13], [14]. Un des enjeux principaux de la DRP, en dehors de 'amélioration des techniques
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d’imagerie et des modéles numériques, est le transfert des informations jusqu’a I'échelle du terrain.
11 est donc particulierement important de pouvoir proposer des études intégratrices avec plusieurs

échelles d’observation et de modélisation [14].

Dans un premier temps, un état de lart autour de la méthode Lattice Botzmann, méthode
numérique couramment utilisée pour la partie « compute » de 'approche DRP et au cceur de mes
activités sera présenté. Les chapitres suivants présenteront des résultats pour I'imagerie et le
traitement d’image (« Image »), la modélisation a I’échelle des pores (« Compute »), ainsi qu'une

méthodologie intégratrice a différentes échelles (« Scale »).
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2 La méthode Lattice Boltzmann

2.1 Introduction

Plusieurs auteurs ont publié des articles d’état de I’art sur les modeles a I’échelle des pores (e.g. [14])

dont certains ciblés sur des applications comme les roches réservoirs et en particulier 'exploitation

d’hydrocarbures [15], [16] la séquestration de CO: [3], [10] Iactivité microbienne [17] ou sur

certains processus comme le transport réactif [10], [18] ou les écoulements multiphasiques [19]. De

maniere générale, ces différents auteurs regroupent les solutions numériques comme suit:

Les solutions en capillaire ou groupe de capillaires, permettant des résolutions analytiques
ou semi-analytiques [19], [20]

Les modeles de réseaux de pores (PNM), basés sur une représentation de la géométrie
porale sous forme de pores et de liens. Ces modecles nécessitent a la fois une étape de
construction du réseau poral et une étape de simulation numérique, en général s’appuyant
sur des modeles physiques simplifiés. Un des atouts principaux des PNM est leur capacité
a modéliser des volumes importants pour un cout numérique modéré, ce qui les rend tres
performants. Cependant, les simplifications, tant géométriques que numériques, sont une
limite de ces approches. Cest pour cela que nombre d’études s’attachent a 'amélioration
des algorithmes de construction des réseaux et a la complexification des physiques simulées
[16].

Les simulations directes (ou DNS — Direct Numerical Simulation). Dans ces méthodes, la
géométrie imagée est directement utilisée comme support de la simulation. Pour la
modélisation des écoulements et du transport réactif, on peut retrouver ici des méthodes
avec maillage (éléments finis (FEM), différences finies (FDM), volumes finis (FVM))
parfois associées avec des méthodes spécifiques (e.g. gestion des interfaces : Level Set,
VOF, etc.). Ces méthodes sont le plus souvent regroupées sous le terme CFD
(Computational Fluid Dynamics). On trouve enfin des méthodes dites particulaires, dont
la méthode Smooth Particle Hydrodynamics (SPH) [21], [22], mais aussi la méthode Lattice
Boltzmann (LBM) (e.g. [23], [24]), qui nous intéresse particuliérement par la suite. Parmi
les avantages souvent évoqués de cette dernicre méthode, on note, par exemple, la
simplicité de programmation, la facilité¢ de parallélisation et la gestion des conditions aux
limites [14], [16]. Le défaut majeur commun aux méthodes DNS est leur cout de calcul
significatif, ce qui rend leur applicabilité sur des volumes d’échantillons poreux limitée en

taille, de sorte que leur capacité a atteindre un VER (Volume Elémentaire Représentatif)

12



est parfois discutable. On notera par ailleurs que certaines conditions (e.g. haut Reynolds,
haut Péclet) nécessitent le développement d’approches spécifiques pour garantir la stabilité

de la méthode [25], [26].

Plusieurs benchmarks ont été réalisés pour comparer ces différentes approches a I’échelle des pores.
Par exemple, Andrd et al. [11] ont comparé plusieurs méthodes pour le calcul de la perméabilité
(LBM, VBS (Voxel-Based Stokes solver)) mais aussi la conductivité électrique et le module élastique
sur plusieurs milieux poreux dont des gres (Fontainebleau, Béréa), un carbonate et un pack de
billes. Dans le cas de la perméabilité, par exemple, une comparaison avec des données de
laboratoire est réalisée. Les différentes méthodes fournissent des résultats similaires. Saxena et al.
[20] ont comparé des méthodes LBM (4 types), CFD (éléments finis et volumes finis), VBS et semi-
analytiques pour le calcul de la perméabilité intrinseque de 36 milieux (capillaires de formes
diverses, images 3D de grés (Castlegate, Fontainebleau, Béréa), pack de billes). Leurs résultats
montrent des variations allant jusqu’a 45% autour de la moyenne. Dans leur benchmark, Yang et
al. [27] se sont intéressés a I’écoulement mais aussi au transport et ont réalisé des comparaisons de
propriétés effectives (perméabilité, courbe de percée) mais aussi des champs locaux (vitesse et
concentration). Ils ont comparés des méthodes LBM, SPH, CFD et PNM montrant des résultats
globalement similaires. Oostrom et al. [28] proposent un benchmark pour I’étude du transport de
soluté non réactif et comparent des méthodes LBM, LBM couplée avec CFD, CFD et PNM ainsi

que des résultats expérimentaux.

2.2 LBM - Etat de P’art et applications en milieux poreux

2.2.1 Description de la méthode

La méthode de Lattice Boltzmann repose sur I’évolution de fonctions de distribution. Ces fonctions
subissent des processus de propagation et de collision, auxquels on peut rajouter une étape de
forcage formant alors une équation de Lattice Boltzmann (LBE), exprimée ci-apres. L’approche de

forcage, dont il existe de nombreuses approches, est explicité ici avec la méthode de Guo [25],

[29].

fG+8ceqt+8,)=f (% 1t) )
FrR0 =fGR 0 — M3 M{FG L) — f4E 0} +6, M- (1 - %E) M-F @
e, d (eq-u)(eg-d)—cii-d ©)

E, = wa< 2 + o )

13



On note f le vecteur des fonctions de distributions, €, les directions du modéle, 8; le pas de temps,
f* le vecteur des fonctions de distributions post-collision, M la matrice de transformation, S la
matrice de collision, f¢? les fonctions d’équilibre, F le terme de forgage, w, des poids, s la vitesse

— . - .
du son, U le vecteur vitesse et @ les forces volumiques.

Par la suite, les champs de pression (p) et de vitesse (i) peuvent étre calculés via la détermination

des moments associés a ces fonctions de distribution, p représentant la densité de particules :

a! ©)
p = Cs2 fa
a=0
a-1 ®)
pii= ) fueg+~ pd
a=0

Les modeles de Lattice Boltzmann sont classés selon leur dimensionnalité 7 et le nombre de
directions utilisées lors de la discrétisation ¢, sous la terminologie DnQq, ce qui détermine la forme
de M et wg. Les modeles les plus classiques sont D2Q9, D3Q15 et D3Q19. 11 existe plusieurs
formes de la matrice de collision, dont les modéles a simple relaxation (BGK) ou multi-relaxation
(MRT). L'utilisation de plusieurs temps de relaxation (MRT) permet d’améliorer la stabilité de la
méthode LB [29] et de limiter certains artefacts comme une dépendance de la perméabilité en
fonction de la viscosité [30]. Les modeles TRT, a deux temps de relaxation, avec un choix adapté
de paramétrisation [31], [32] peuvent conserver ces améliorations tout en limitant le nombre de

paramétres a déterminer. L’expression de la fonction d’équilibre f¢? dépend de la physique étudiée.

Il a été établi que ces équations permettent de décrire les équations de Navier-Stokes (conservation
de la masse et du moment) via 'expansion de Chapman-Enskog sous certaines conditions (e.g.
nombre de Reynolds faible) [25]. Plusieurs auteurs ont démontré la consistance avec d’autres
équations du second ordre, en particulier les équations de transport (e.g. [29]). Par ailleurs, la
condition de non glissement aux interfaces fluides-solides, courante pour I'étude des écoulements
en milieu poreux en milieu géologique, est traitée via le mécanisme du bounce-back (rebond),
particulierement simple d’implémentation [25]. Des conditions aux limites de type Dirichlet et

Neumann ont aussi été développées [25], [33], [34].
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2.2.2 Application en milieu poreux

La méthode de Lattice Boltzmann a été utilisée dans un contexte DRP pour I’évaluation de la
perméabilité avec divers milieux poreux dont des roches réservoirs [11], [20] des agrégats ou de
I'asphalte [35]. L’utilisation de la méthode LB a permis d’étudier 'évolution de la perméabilité lors
d’un changement de microstructure, d par exemple a la compaction des sols [36], la déformation
mécanique [37], la pyrolyse des kérogenes [38] ou la dissolution des carbonates [39]. Daigle et al.
[40] se sont intéressés a la perméabilité de milieux hétérogenes et a la détermination des parameétres
de laloi d’Archie. Espinoza-Andaluz et al. [41] ont établi une corrélation entre tortuosité et porosité
grace a des simulations sur des modcles générés artificiellement. Shah et al. [42] se sont intéressés
a I'impact de la résolution numérique sur les calculs de perméabilité. Au-dela des calculs de
perméabilité, Boek et al. [43] ont comparé les champs de vitesse locaux a des données
expérimentales obtenues par PIV. Plus récemment, les modeles LB d’écoulement ont permis de

fournir des données d’entrainement pour le développement de méthodes d’apprentissage [44], [45].

LLa méthode Lattice Boltzmann permet aussi aisément la simulation d’une équation de convection-
dispersion telle qu’utilisée pour le transport de soluté ou de chaleur. Par exemple, Chen et al. [40]

ont étudié la convection naturelle du CO; dissous dans un milieu poreux fracturé.

2.3 LBM — Multi-phase flow

Depuis une trentaine d’années, les modeles LB ont été développés pour modéliser les écoulements
multi-phasiques, qu’il s’agisse d’écoulements liquide-vapeur (ou simple composant) [47], ou de deux
fluides distincts [48], [49], [50], [51]. Des développements plus récents se sont méme intéressés a

des systemes ternaires [52], [53], [54], mais pas encore en milieu poreux.

Un des avantages de 'ensemble des approches LB, par comparaison par exemple aux approches
CED classiques (e.g. Level Set, VOF) est I'absence de techniques complexes de suivi d’interface
fluide-fluide, cette derniere émergeant des résultats de simulation [51]. Les avantages classiques de
la méthode LB, évoqués précédemment, (gestion facilitée des limites complexes, parallélisation)

restent en grande partie valables.

Il existe différentes approches LB pour la modélisation de systemes multiphasiques qui sont
résumées dans ’état de 'art de [51]. Dans cet état de I'art, ces modéles sont classifiés en 5 catégories
(Colot, Inter-particle potential, Free-Energy, Mean-field theory, Stabilized diffuse interface). Wang
et al. [55] utilisent quant a eux 4 groupements (Color-gradient, Pseudopotential, Free-Energy,
Phase-field based). Pour la suite, ces méthodes seront regroupées en deux grands groupes, les

méthodes utilisant « Double Stokes » qui vont utiliser une LBE pour représenter I’écoulement de

15



chaque phase et les méthodes « Champ de Phase » qui vont utiliser une LBE représentant le champ
de phase. On pourra se référer aux états de lart de [51], [56] (modeles a pseudopotentiel) et [55]

(modeles a champ de phase) pour plus de détail.

Il est a noter qu'un des défauts commun a 'ensemble de ces méthodes est 'apparition de vitesses
parasites aux interfaces. Cependant pour 'ensemble des approches présentées des améliorations

existent pour limiter ces vitesses parasites jusqu’a 'ordre de précision de la machine [57].

2.3.1 Modeéles « Double Stokes »

Modéles a gradient de couleur :

Ces modeles sont aussi souvent appelés Rothmann-Keller d’apres les auteurs qui ont établi cette
approche pour des LGA (Lattice Gas Automata), mais c’est Gunstensen et al. [58] qui ont appliqué
en premier ce modele en LBM. Le principe général du modeéle est la résolution de deux LBE, une

associée a la phase « rouge » et une a la phase « bleue » :
FEG+ ebt +6) = fE(, ) + (@@ x (2OD + (09D), c=r,b  ©)
Avec:

o (0 )(1) Popérateur de collision, analogue a celui classiquement utilisé en condition
monophasique et qui inclue les collisions avec I'ensemble des particules, quelle que soit leur
phase fluide

o ()P ropérateur de perturbation, basé sur le gradient de couleur, utilis¢ pour calculer la
tension d’interface et par conséquent qui permet la séparation des phases

o (0 )(3) Popérateur de recoloriage qui minimise les mélanges a l'interface, et permet donc de

générer une interface raide

Le mode¢le de Gunstensen et al. [58] souffrait de plusieurs limitations, qui ont été, pour certaines,

levées par des travaux ultérieurs :

e Impossibilité de traiter des phases de différentes viscosité et/ou densité [59]. Cette limitation
a depuis été levée et améliorée plus récemment via la combinaison entre le modele de [60] et
'algorithme de recoloriage de [61] qui ont permis d’atteindre des ratios de densité de I'ordre
de grandeur 1000 en conditions statiques et 10 en conditions dynamiques [51], [62]. Leclaire
et al. [63] ont modifié les fonctions d’équilibre et ont pu atteindre des ratios de densité de 1000
et de viscosité de 100, mais leur modéle n’est valide que pour des faibles pressions. Huang et

al. [64] ont atteint des ratios de viscosité de 'ordre 1000.
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e [’opérateur de perturbation ne peut étre étendu aux modeles D2Q9, D3Q19, pourtant assez
répandus. Des opérateurs de perturbations ont été développés par [65] (D2Q9) et [60]
D3Q19).

e  Algorithme inefficace pour la simulation des écoulements multiphasiques en milieu poreux,
en particulier quand les forces capillaires sont dominantes [51]. On notera que pour les
applications en milieu poreux, c’est I'algorithme de recoloriage de Latva-Kokko & Rothmann

[61], plus performant, qui est classiquement utilisé [66].
Modéles a pseudopotentiel :

Un des modeles multiphasique les plus couramment utilisé est le modéle pseudopotentiel, souvent
aussi dénommé Shan-Chen d’apreés les auteurs des articles [67], [68]. Le principe général du modéle
est de représenter les interactions moléculaires microscopique a ’échelle mésoscopique via un
pseudopotentiel ¢ (parfois appelé densité effective) qui dépend de la densité locale. Les phases se
séparent alors naturellement entre valeurs a fort et a faible densité, lorsque les forces d’interactions
passent un seuil critique. Il n’y a donc pas de nécessité de suivi d’interface. On trouve deux types
de modeles pseudopotentiel, 'un a simple composant (e.g. systeme liquide-vapeur) et 'autre multi-

composant (e.g. liquides immiscibles).

Le modc¢le consiste a utiliser une LBE pour 'équation d’écoulement de Navier-Stokes avec un
terme de force supplémentaire représentant les interactions entre phase (fluide — fluide et/ou fluide

— solide). Pour un mode¢le multicomposant, il y a autant de LBE que de composants.

La force d’interaction entre deux phases o et ¢’ s’exprime comme suit, selon le formalisme de [69]:

Fine = COGaallpa(x)lea’ (™)

Le gradient du pseudopotentiel peut alors étre discrétisé de différentes manicres, que 'on peut

résumer comme suit [69] :

a1 ®)
Vg, = Z ci e (x + e;)e;

i=0

coC; =¢; sile]l =1
Avec :{ coc; = c;p Si|e;] =2

CoCi = Cpyp Sile] =3
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La pression globale est de plus corrigée comme suit :
_ 2 )
p - CS pO' + CpGO'O'Il/)a(x)lpal(x)
ag o,o0!

Les valeurs de coefficients les plus communément utilisés pour les modeles D2Q9 et D3QQ19 sont :

a1 (10)
Fint = GooiPg (%) Z w; Y (x + €))e;
i=0

I’équation d’état peut étre écrite comme suit :

1 (11)
b= Cs2 (Z Ps t+ Ez Gaallpa(x)wor(x)>

ag,ol

A noter que chez certains auteurs un coefficient de proportionnalité doit étre appliqué a G4, pour

étre comparable a cette formulation.

On peut trouver d’autres formulations des coefficients, notamment par [47]. Des valeurs de ces

coefficients pour des modele D3Q15 peuvent étre trouvées dans [48], [70].

Le terme Ggq4, correspond a un scalaire G dans le cas d’'un modele simple composant, de signe
positif car les particules d'une méme phase s’attirent. Dans le cas a deux composants, les termes
diagonaux de la matrice sont en général nuls, méme si ’on peut trouver des exceptions (e.g. [71
g g > g 5
72] ou seul un des deux termes diagonaux est nul). Les termes non-diagonaux sont quant a eux
g g q

négatifs, les particules de deux fluides immiscibles se repoussant.

On peut retrouver dans la littérature plusieurs formulations du pseudopotentiel. Dans le cas simple
composant, le pseudopotentiel est directement relié a ’équation d’état. Dans leur état de 'art, [69]

comparent différentes équations d’état :

Tablean 1 : Etat de P'art des équations d’état et des pseudopotentiels utilisés dans la méthode LBM

Nom Equation d’état Pseudopotentiel Autres références
Shan-Chen G 13 (671, [73], [74]
p=c; (p+5¢2) 2
=to(t=ew(-3))
Van der PRT ) ) 2 o | [75], [76]
p= —ap Y° === —pcs)
Walls 1-bp c2G s
Redlich- RT ap? 2 [771, [78]
p=t - " Y? == —ped)
Kwong 1=bp ~T(1+bp) loF.
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Redlich- _ pRT aa(T)p? W2 = (p — pc?)
Kwong- P 1-bp 1+bp csG ’
Soave
Peng- _ _PRT aa(T)p? W2 = (p — pc2) [76]
Robinson P 1-bp 1+ 2bp—b?p? c3G ’
Carnahan- 1422 (%pf _ (%)3 WP = —= (p— pc?) (751, [77), [79],
. p = pRT — ap? c2G s
Sterling ( bp)3 s [80]
s

Les équations d’état de Carnahan-Sterling sont particuli¢rement utilisées dans la modélisation de

deux phases a haut ratio de densité, car cette forme est celle qui limite le plus les vitesses parasites

(e.g. [78]).

Dans le cas multicomposant, on utilise classiquement le pseudopotentiel P, = p, (e.g. [48], [81],
[82], [83]). On note parfois I'utilisation pour un des deux fluides (en général un liquide) de la forme
du pseudopotentiel de Shan-Chen (Tab. 1) (e.g. [68], [71], [72]) ou encore de Carnahan-Sterling
(Tab. 1) [84].

2.3.2 Modg¢les « Champ de Phase »

Les modeles de « Champ de Phase » consistent en la modélisation par un systeme de LBE de
I’écoulement d’une part et du champ de phase d’autre part. Via I'expansion de Chapman-Enskog,
les LBE permettent alors d’obtenir les équations de Navier-Stokes combinées avec une équation

de suivi d’interface telle que:

e Equation de Cahn-Hilliard (CHE) :

do R,
E+V-(<pu)—MV e

(12)

Avec @ le parametre d’ordre (ou de phase) qui permet d’identifier chaque phase, M la mobilité et
Uy le potentiel chimique. On notera que le potentiel chimique étant fonction de Vi, I’équation

de Cahn-Hilliard est d’ordre 4. Par conséquent, il est important de noter que les méthodes de LB
ne peuvent pas permettre d’obtenir exactement CHE via une expansion de Chapman-Enskog a

Pordre 2.

e Equation d’Allen-Cahn (ACE), forme conservative [85]:
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0P v (o) = V- | MV (1 1_"’2> v
I . u) = . -
ot Y Y WV

Avec W la largeur de I'interface. Contrairement a CHE, ACE est une équation a 'ordre 2.

Le premier a proposer un modéle « Champ de Phase » est [86]. Cependant, son mode¢le ne respecte
pas la relativité galiléenne pour les termes visqueux de Navier-Stokes [49]. Inamuro et al. [87] ont
développé un modeéle permettant d’utiliser des fluides avec un fort ratio de densité, mais qui
nécessite la résolution d’'une LBE supplémentaire, correspondant a I’équation de Poisson,
permettant une correction de la pression. Les modeles utilisés par [88], [89] sont basés sur le méme

principe.

Dans un souci de simplification, Zheng et al. [90] a développé un modele avec uniquement 2 LBE
et qui respecte la relativité galiléenne. Par contre, Fakhari et al. [91] notent que ce modele n’est
valide qu’avec approximation de Boussinesq et donc pour des ratios de densité de 1. Par la suite,
plusieurs modeles sont développés incluant 'amélioration de la description de CHE (termes
résiduels), l'utilisation de la forme potentielle du potentiel chimique et 'amélioration des calculs de
gradient et laplacien [91], [92], [93]. Plusieurs auteurs se sont intéressés a I'écriture d’une LBE pour
ACE avec des approches locales [85], [94], [95], non-locales [96] ou hybrides [97]. L’utilisation de
ACE permet des modeles plus stables que CHE [55], bien que les solutions non-locales soient

toutefois moins précises en ce qui concerne le profil de l'interface.

2.3.3 Applications aux milieux poreux

L’utilisation d’une approche LB pour modéliser les écoulements diphasiques en milieu poreux fait
I'objet de nombreux articles dans la littérature. Il est possible de les regrouper globalement sous
deux objectifs, d’'une part des études a I’échelle locale, s’intéressant a la compréhension des régimes
d’écoulement, d’autre part des études DRP visant a obtenir des propriétés effectives a I'échelle

supérieure.

2.3.3.1 Compréhension des régimes d’écoulement

e  Comparaison avec des données d’imagerie

Les études de [74], [98], ont comparé la distribution des phases de sols obtenues par
microtomographie X et par simulation d’un état équilibre a partir d’une distribution aléatoire [98]

ou d’une mixture homogene et de conditions aux limites forcées [74] avec succes.
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Fakhari et al. [99] ont fait une comparaison dynamique du drainage entre simulation et données

expérimentales dans une cellule microfluidique.

e Régimes d’écoulement, couplages et instabilités

S’inspirant du diagramme de Lenormand, plusieurs études ont cherché a simuler les digitations
visqueuses et/ou capillaires, ainsi que les régimes de transition. Les travaux de [100] se sont
intéressés a la transition visco-capillaire, Huang et al. [64] ont réalisé plusieurs simulations en faisant
varier nombre capillaire et mobilité, balayant alors les différents régimes du diagramme de
Lenormand. Bakhshian et al. [101] se sont aussi intéressés aux régimes d’écoulement pour
différents nombre capillaires et mobilité mais pour une roche a mouillabilité mixte. Dans ses
travaux, Taghilou et al. [102] ont étudié l'infiltration d’une bulle dans un milieu poreux sous
différentes conditions opératoires (nombres de Reynolds, Froude, Weber, mobilité, ratio de
densité). Zhang et al. [72] se sont concentrés sur la transition entre le déplacement de la phase non-

mouillante dans un milieu poreux sous forme percolante ou de ganglions.

2.3.3.2 [Evaluation des propriétés macroscopiques par changement d’échelle numérique

e I.a courbe de rétention

Les protocoles utilisés dans la littérature pour évaluer la courbe de rétention sont variés. Le plus
classiquement utilisé est cependant basé sur une simulation d’une expérience de type « hanging
column », le milieu poreux étant adossé a un réservoir d’entrée et de sortie dont les pressions sont
variables dans le temps, permettant établissement des courbes de drainage comme d’imbibition.
Les différents auteurs appliquent ce protocole avec quelques variations dans le choix des conditions
aux limites (e.g. [48], [81], [95], [103], [104], [105], [106]). Ce protocole de simulation est
particuliecrement couteux numériquement, en particulier en 3D. Si certaines modifications du
protocole, comme I'utilisation d’une évolution linéaire de la pression d’entrée [105] ou l'utilisation
de conditions périodiques [95] peuvent améliorer dans une certaine mesure les performances

numériques, le développement de protocoles alternatifs, plus efficaces est une source d’intérét.

Dans leurs travaux, Galindo-Torres et al. [70] s’intéressent a Ieffet des conditions aux limites sur
la courbe de rétention et comparent une simulation « 1D » similaire aux simulations classiques et
une simulation « 3D » ou I'ensemble des faces du milieu poreux est a pression constante, avec 3
faces d’entrée et 3 faces de sortie. Ils présentent aussi des travaux en co-injection, selon différents
régimes. Leurs travaux montrent une certaine variabilité des résultats en fonction des conditions
aux limites et des protocoles de simulation et ouvrent la discussion sur I'unicité de la courbe de

rétention (pression capillaire — saturation — surface spécifique) et de la taille du VER.
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Li et al. [107] utilisent une simulation basée sur des expériences d’écoulements fractionnés, ce qui
leur permet d’utiliser la méme simulation pour le calcul des perméabilités relatives. Dans cette
configuration, le milieu poreux est initialement rempli par couches successives en phase mouillante
et non mouillante, les conditions aux limites sont périodiques et une force motrice est utilisée pour
générer ’écoulement. Les auteurs indiquent que, sous ces conditions, dites de régime permanent,

il y a alors unicité de la courbe de rétention et absence de dépendance de I'historicité.

Ces différents travaux ont été réalisés soit sur des milieux poreux modeles, des packs de billes, des
sols réels ou gres imagés par micro-tomographie. Des comparaisons avec des données
expérimentales sont proposées par [48], [81], [103] (pack de billes), [105] (sable), et donnent des
résultats globalement satisfaisants. Ansarinasab et al. [106] étudient I'effet de la tension d’interface
et de 'angle de contact sur la courbe de rétention, Bakhshian et al. [101] proposent des courbes de
rétention avec une hétérogénéité spatiale de I'angle de contact (roche a mouillabilité mixte) et

Zhang et al. [72] s’intéressent au déplacement de ganglions dans un milieu nanoporeux mod¢le.

e Les courbes de perméabilités relatives

Dans la littérature, on retrouve globalement trois approches de simulations de la courbe de

perméabilité relative [108]:

1 L’approche « régime permanent » : Le systéme est initialisé a une saturation cible (de maniere
aléatoire (e.g. [78], [109]), par une mixture homogene (e.g. [43]) ou encore a partir de résultats
de modeles morphologiques (e.g. [110]), soumis a des conditions périodiques et a une force
motrice sur une des deux phases (« single current » [43]) ou les deux phases (« co-current »
ou « counter-current » (e.g. [78]). Il s’agit de 'approche la plus simple et la plus couramment
utilisée. [108] notent qu’alors les conditions initiales « réalistes » ne sont pas respectées, or, la
saturation est une variable au premier ordre pour calculer la perméabilité relative. Cette
méthode a été utilisée pour la comparaison avec des données expérimentales [111], [112], des
études paramétriques (nombre capillaire, mouillabilité, ratio de viscosité [77], [78], [111], taille
des grains [112], hétérogénéité structurelle [113], hétérogénéité de mouillabilité [114])

.2 L’approche via drainage / imbibition [101], [109], [115], [116]: Cette approche consiste a
simuler un drainage et/ou une imbibition (cf. courbe de rétention), les perméabilités relatives
peuvent étre alors calculées via la loi de Darcy-Buckingham sous certaines hypotheses (en
particulier que la chute de pression liée a ’écoulement est grande devant la pression capillaire)
grace a la méthode JBN (d’apres Johnson, Bossler & Naumann [117]).

.3 Lapproche par écoulements fractionnés [107], [108], [118]: On injecte alors les deux phases

dans le systeme. [107] utilisent la méme simulation que pour la courbe de rétention. [108]
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initialisent la distribution des phases via une approche morphologique permettant a la phase
non-mouillante d’occuper les pores préférentiellement les plus grands et se situant plutot au
centre des pores quand la phase mouillante est localisée dans les pores fins ou sous forme de
films. De facon a permettre un écoulement en régime permanent, ils proposent un systéme

de rétroaction permettant de controler les pressions d’injection.

Ces différents travaux ont été réalisés soit sur des milieux poreux modeles, des packs de billes, des
sols réels ou des gres imagés par micro-tomographie. Des comparaisons avec des données
expérimentales, principalement sur des milieux granulaires simples ou des roches réservoirs, sont
proposées par [111] (pack de billes), [109] (grés de Berea et de Bentheimer), [110] (gres de
Bentheimer et sable compacté) mais restent rares ou partielles (pas de comparaison locale des
champs de vitesse par exemple). Plusieurs auteurs se sont intéressés a l'effet de différents
parametres sur les courbes de perméabilités relatives, en particulier le nombre capillaire [77], [78],
[107], la mobilité [78], [112], 'angle de contact [77], [78] et sa variabilité dans I’espace [101], [114],
[118], [119]. Sur ce dernier point, Zhao et al. [120] proposent une relation liant la perméabilité
relative a différentes propriétés morphométriques : la saturation en fluide, I'interface spécifique,
une longueur d’interface et la tortuosité du fluide. Ghassemi et al. [112] se sont intéressés a la taille
des grains et Dou et al. [113] a ’hétérogénéité structurelle. Ils montrent entre autres une importance
significative de cette derniere sur la perméabilité relative et sur le phénomene de lubrification par
lequel la perméabilité en phase non mouillante peut dépasser la perméabilité a saturation du fait du

glissement sur les films de phase mouillante.

2.4 LBM - Interactions Fluide-Solide

Un des atouts de la méthode Lattice Boltzmann est la simplicité de traitement des conditions a la
limite des interfaces fluides-solides, en particulier la condition classique de non-glissement. A
contrario, une des limites de la méthode est qu’elle s’appuie sur une lattice, i.e. une grille
cartésienne, ce qui est intéressant pour la modélisation d’images pixélisées mais peut poser
probleme a la fois pour la représentation d’interfaces courbes et pour la simulation de limites

fluides-solides évolutives. Ces différentes problématiques sont explicitées ci-apres.

2.4.1 Condition de non-glissement

La condition de non-glissement est réalisée par des méthodes dites de bounce-back, qui consistent
a inverser les directions des distributions apres collision avec le mur et qui sont particulicrement

simple d’implémentation. Il existe plusieurs méthodes de bounce-back, dont les méthodes full-way
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et half-way. La méthode half-way présente ’'avantage d’étre au second ordre en précision [25]. Pour

des interfaces non-conformes, les méthodes bounce-back perdent en précision [121] .

2.4.2 Condition de glissement

La majorité de la littérature s’intéressant aux conditions de glissement concerne I’écoulement des
gaz raréfiés et donc leffet Knudsen. LLe comportement des gaz raréfiés peut s’éloigner de la
description continue prédite par 'équation de Navier-Stokes. Pour caractériser cela, on utilise le
nombre de Knudsen, rapport de la longueur de parcours moyen d’une molécule de gaz sur une
longueur caractéristique du systeme, en général la taille des pores. Lorsque ce rapport est élevé les
interactions avec les molécules de surfaces deviennent importantes au regard de celles entre
molécules de gaz. On distingue alors 4 régimes d’écoulement. Le régime continu (Kn < 0.01), qui
correspond au comportement classique, modélisable par I’équation de Navier-Stokes. Le régime de
glissement (0.001 < Kn < 0.1) pour lequel les effets non-continus sont limités a une fine couche
proche du mur. Pour le régime de transition (0.1 < Kn < 10), cette couche, appelée couche de
Knudsen, occupe une part plus importante du domaine d’écoulement. Au-dela de ces valeurs, les
¢quations en milieu continu de Navier-Stokes ne sont plus applicables et c’est alors la théorie
cinétique des gaz qui s’applique, on parle alors de régime d’écoulement moléculaire libre. Les
méthodes présentées ci-apres ont pour but de modéliser le régime de glissement et, pour certaines,

le régime transitoire.

On note cependant d’autres cas d’applications nécessitant un glissement aux parois, comme la
simulation d’un écoulement en conditions cisaillantes (e.g. [122], [123]) ou I’écoulement sur une
surface non-mouillante (hydrophobicité) (e.g. [124], [125], [126]). Dans ce dernier cas, la condition

de glissement est en fait traitée via un modéle multiphasique.

2.4.2.1 Glissement de Maxwell

La condition de glissement de Maxwell peut étre exprimée a 'ordre 2 comme suit :

. ou 0*u (14)
slip __ 2
u =A Kn(—) + A,Kn <—>
wall 1 /) wau 2 on? ol

Avec u la vitesse, n la normale au mur, Kn le nombre de Knudsen et A; et A, des parameétres.

Il existe différentes approches pour satisfaire cette condition avec la méthode de Lattice
Boltzmann. La premiere catégorie consiste a s’inspirer de la théorie cinétique des gaz. On trouve

parmi ces méthodes [127] :
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e La Diffusive Bounce-back wall Boundary Condition (DBBC) qui consiste en une combinaison
entre la condition de non-glissement (Bounce-back) et une condition de glissement qui
représente le comportement des molécules a I'interface fluide-solide [127], [128], [129]. Plus
précisément, le principe représenté ici est que les molécules de gaz impactant le mur perdent
la mémoire de leur direction et sont dispersées selon une distribution de Maxwell-Boltzmann
a la température et a la vitesse du mur.

e La Bounce-back Specular-reflection Boundary Condition (BSBC) qui consiste en une
combinaison entre la condition de non-glissement et une condition de réflexion spéculaire (i.e.

« miroir ») [127], [130].

Le coefficient assurant la pondération entre les conditions de non-glissement et les autres
conditions est appelé coefficient de combinaison. Ce coefficient, s’il est calculable de manicre
analytique pour Iécoulement entre deux plaques planes, devient tres difficile a estimer pour une
géométrie complexe (e.g. en milieu poreux) [131]. Par ailleurs, ces méthodes sont complétées par

une dépendance du temps de relaxation avec le nombre de Knudsen.

Un des points particulierement critique de ces méthodes est leur difficulté a traiter des interfaces
non-conformes (e.g. interfaces courbes) [127], [132], [133]. Une solution alternative, appliquée a la
condition de glissement de Maxwell a 'ordre 1 (ou glissement de Navier) consiste a utiliser
I’expansion de Taylor pour exprimer la condition a la limite. On trouve parmi ces méthodes les
interpolations linéaires amont (MGULI = upwind linear interpolation) et aval (MGDLI =
downwind linear interpolation), le schéma linéaire centré (CLI = central linear interpolation) ou

encore le schéma a 'ordre 2 LSOB (Local Second-Order Boundary) [133].

2.4.2.2 Glissement de Langmuir

Pour le modele de glissement de Langmuir (e.g. [134], [135], [130]), on considere que les molécules
de gaz ne se réfléchissent pas directement, mais résident pour une bréve période de temps au niveau
de linterface fluide-solide du fait des forces intermoléculaires entre les molécules de gaz et les
atomes en surface du solide, autrement dit, il y a adsorption d’une partie du gaz. Apres ce laps de
temps, les molécules rebondissent sur la surface. C’est alors ce décalage temporel qui génére une

vitesse de glissement.

La condition de glissement de Langmuir peut étre exprimée comme suit :

sUp - — (q — ) Ugas + Alyqy (15)

Upan =

Avec ug; la vitesse du gaz a proximité du mur et uya la vitesse du mur.
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Ren et al. [137] ont associé un glissement de Langmuir pour modéliser les interactions entre les
molécules de gaz libres et celles adsorbées avec une condition de glissement de Maxwell (modcle

BSBC) pour modéliser les interactions entre molécules de gaz et solide.

2.4.2.3 Applications en milieu poreux

Dans la majorité des articles, des écoulements en canaux, avec éventuellement un obstacle sont
¢tudiés. Chai et al. [129] se sont intéressés a un milieu poreux simplifié (arrangement régulier de
billes) pour étudier 'effet du glissement et 'applicabilité de la correction de Klinkenberg sur la
perméabilité intrinseque. Ils ont démontré que pour un nombre de Knudsen suffisamment élevé,
une correction de second ordre était nécessaire. Chen et al. [138] se sont intéressés a 'écoulement
dans des shales mais ont utilisé des conditions de non-glissement et un modele de type Dusty Gas
pour obtenir I'effet Klinkenberg. Zhao et al. [139] ont modélisé les champs de vitesse dans une

image reconstituée a partir de coupes MEB d’une roche de schiste du Sichuan.
2.4.3 Interfaces non-conformes

2.4.3.1 Méthodes
Des états de I'art des méthodes associées a 'approche LBM pour la prise en compte des interfaces
non-conformes a la grille cartésienne utilisée en LBM sont présentées dans [140], [141]. On dénote

en particulier les approches suivantes :

e Méthodes d’interpolation (IBB = Interpolated Bounce Back) : Cette méthode, qui réalise
une interpolation pour mieux prendre en compte la position du rebond, est
particuliecrement simple d’utilisation. Elle est en général appliquée pour représenter des
interfaces non-conformes qui n’évoluent pas (e.g. [142], [143]). Arnoult et al. [144] utilisent
la méthode IBB pour I’étude de la dissolution d’un solide. Cette méthode est considérée
comme moins précise, en particulier elle est sujette a des erreurs dépendantes de la viscosité,
pouvant étre atténuées par un modele de collision MRT.

e Mcéthodes de frontieres immergées (IBM = Immersed Boundary Methods). Les méthodes
de frontieres immergées sont basées sur l'utilisation dun set de nceuds lagrangiens,
permettant de représenter la frontiere concernée [140]. Il existe de nombreuses méthodes
de frontieres immergées, utilisant notamment différentes approches de pénalisation et de
forcage (e.g. [145], [1406], [147], [148], [149]).

e Méthodes Volume of Pixel (VOP) et Immersed Moving Boundary (IMB) : Ces méthodes
sont basées sur le méme concept : mixer la condition de bounce-back et la collision-

propagation avec une pondération liée a la proportion du voxel occupé par les phases
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solides et fluides. La méthode IMB est en général utilisée dans le contexte du couplage
hydro-mécanique avec déplacement de particules [150] et la méthode VOP est plus
classiquement utilisée dans le contexte du transport réactif (e.g. dissolution / précipitation)
[151], [152].

e Mcéthodes de raffinement [153], [154].

2.4.3.2 Applications aux milieux poreux

Un premier champ d’application communément trouvé pour les milieux poreux est le déplacement
de particules, qu’il s’agisse de la sédimentation de particules [145], [150], du transport de particules
ou encore de I’érosion [155] ou du dépot de particules [156]. 11 s’agit alors souvent d’un couplage
HM (Hydro-Mécanique) et alors la méthode LB est en général couplée avec une méthode de
modélisation du comportement mécanique des particules comme les DEM (méthodes des
¢léments discrets) (e.g. [155], [157]), ou un mod¢le de collision [146], [158]. Dans le cas de milieux
plus consolidés, des études se sont intéressées a la compaction de proppant et au transport

d’hydrocarbures [157], ou encore a ’hydrofracturation [159].

Un second champ d’application est le domaine du transport réactif. Des études ont été réalisées
sur le transport réactif de plusieurs especes avec des réactions de dissolution et de précipitation
[151], [160], la dissolution dans un milieu fracturé [152] ou encore a la dissolution dans un milieu
poreux hétérogene en se basant sur une image associant microscopie électronique a balayage (MEB)
et spectroscopie (EDS — energy dispersive x-ray spectroscopy) d’un gres [161]. Gao et al. [162] ont
étudié la dissolution de la calcite avec un mélange eau-CO; et ont comparé les simulations avec des
données expérimentales. Szymczak et al. [163], a 'aide d’un mod¢le couplant LBM et marche

aléatoire, ont étudié la dissolution de fractures et la formation de wormholes associés.

Dans leurs travaux, Derksen et al. [164] étudient ces deux champs d’applications simultanément en

s’'intéressant a I’écoulement de particules se dissolvant.

2.5 Couplages

Ainsi que présenté ci-avant, plusieurs champs d’applications existent pour des systemes couplés,
pouvant inclure des mécanismes hydrodynamiques, thermiques (e.g. [165]), chimiques,
géophysiques (e.g. [160]), mécaniques, biologiques ou encore électriques. Il existe plusieurs

approches de couplage :

e Les couplages LBM purs
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Dans ce cas de figure, plusieurs approches LBM sont associées pour modéliser différents
mécanismes. Ce type de couplage est particulicrement utilisé pour la modélisation du transport de
masse, réactif ou non [28], [141]. On retrouve ainsi plusieurs travaux couplant écoulement et
transport par des méthodes LBM pour la simulation de la dissolution (e.g. [152], [154], [167]), de
la précipitation (e.g. [168]) ou encore de la fusion ou solidification (e.g. [169]). Hao et al. [170]
s’'intéressent a la dissolution par de I'acide du K-feldspath, incluant des réactions secondaires, en
incluant les effets de température, en couplant des méthodes de Lattice Boltzmann associées a
I’écoulement, au transfert de masse et de chaleur dans le contexte du stockage de CO2. Zhang et
al. [171] ont aussi utilisé un modéle THC (Thermo-Hydro-Chimique) pour I’étude de la dissociation

des hydrates de méthane.
e Les couplages hybrides

Les modeles LBM peuvent étre aussi associés a des méthodes classiques de CFD (Computational
Fluid Dynamics) comme les volumes finis (e.g. [161], [172]) ou encore les différences finies (e.g.
[26], [173]) pour la modélisation du transport réactif. Dapelo et al. [20] utilisent un couplage avec
la méthode des différences finies pour le transport pour pallier aux instabilités de la méthode LBM
a simple temps de relaxation pour les hauts Péclet. D’autres solutions, comme la marche aléatoire
[163] ont été utilisées. Par ailleurs, la méthode LBM peut bénéficier de couplages avec des méthodes
numériques particulicrement adaptées a certains mécanismes. On notera par exemple les couplages
avec des méthodes numériques de mécanique du solide, en particulier la méthode DEM mais aussi
des méthodes de collision, qui ont été utilisées pour la simulation de la fracturation [157], [174], de
I’érosion [155] ou encore du transport de particules [150]. En ce qui concerne la prise en compte
de modeles géochimiques complexes, Patel et al. [175] ont proposé un couplage avec PHREEQC.
Enfin, des couplages avec des modcles biologiques ont été aussi développés pour Iétude des
biofilms [176], par exemple pour I’étude de la biodégradation des contaminants [172]. Vogel et al.
[177] ont aussi couplé un modele biologique avec un modéle LBM de diffusion pour I’étude de la

biodégradation de la matiére organique dans les sols.

2.6 Conclusion

Les modeles LBM peuvent donc s’appliquer dans de nombreux probléemes de transferts en milieu
poreux qu’il s’agisse d’écoulement, de transport réactif, de suivi d’interface mais aussi de transferts
thermiques, de couplages hydromécaniques et méme du déplacement des ondes sismiques. Enfin,
des modeles de milieu continu (échelle de Darcy) ont été développés permettant, par exemple,

I’étude des systemes fracturés (e.g. [178], [179]). Il est cependant essentiel de noter que les modeles
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LBM présentent plusieurs faiblesses dont le cott de calcul, malgré la parallélisation massive
possible, mais aussi des limites (e.g. haut Reynolds, haut Péclet) toutefois sans cesse repoussées par

les développements numériques.

Le développement et I'utilisation des modecles Lattice Boltzmann présente donc encore de
nombreux challenges. On peut par exemple noter que beaucoup d’utilisations sont réalisées sur des
géométries simplifiées, comme un capillaire droit ou encore des milieux poreux modcles, et donc
que l'application de ces méthodes a des milieux poreux réalistes, tant en ce qui concerne leur
hétérogénéités mais aussi des mécanismes qui y adviennent et de leur couplages reste un domaine
de recherche actif. Pour pouvoir choisir les hypotheses de modélisation mais aussi les évaluer,
Iutilisation d’expérimentations, et en particulier de I'imagerie, tant pour la caractérisation des
milieux poreux que pour la compréhension de leur évolution est importante. Enfin, si les modéles
a Péchelle des pores permettent de mieux comprendre les mécanismes élémentaires et leurs
interactions, I’étude de certains impacts ne peut se faire qu'aux échelles supérieures, d’ou la

complémentarité entre travaux a de multiples échelles.

Dans le cadre de mes travaux, j’ai développé depuis plus de 10 ans, un code LBM ‘maison’ utilisé
pour Pensemble des études présentées dans les sections suivantes. Cet outil, ainsi que des travaux
expérimentaux associés a 'imagerie ou a plus grande échelle et des modélisations a plus grande
échelle me permettre d’étudier ces différents questionnements, en particulier appliqués a différentes
thématiques des géosciences environnementale. Dans le chapitre 3, 'imagerie est utilisée pour
mieux comprendre et caractériser la microstructure et son évolution de milieux poreux. Dans le
chapitre 4, Iutilisation de la méthode Lattice Boltzmann est appliquée a différents mécanismes de
la migration des gaz de corrosion dans le contexte du stockage de déchets radioactifs. Enfin, la
complémentarité de travaux a de multiples échelles est illustrée dans le chapitre 5, dans le contexte

des sites et sols pollués.
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3 IMAGE : Application aux sols et roches réactives

3.1 Introduction

Les techniques d’imageries sont de plus en plus avancées et permettent non seulement de décrire
la microstructure des milieux poreux mais de comprendre leur évolution. Une premicre approche
expérimentale permettant d’imager de maniere non destructive le comportement des fluides a
I’échelle des pores s’appuie sur la microfluidique (e.g. [180], [181]). Il s’agit alors d’étudier des
réseaux poreux transparents en pseudo-2D pour lesquels I'observation visuelle est aisée. Une
technique d’imagerie particulicrement populaire pour les milieux poreux tels que les échantillons
rocheux et de sols est la micro-tomographie aux rayons X (uCT). Cette technique permet d’imager
en 3D des échantillons de maniere non destructive. Dans leur état de 'art, Cnudde et al. [182]
relévent des utilisations pour la caractérisation de 'espace poral (porosité, distribution de tailles de
pores, géométrie des pores), des grains, des fractures, ainsi que certaines applications dynamiques
(e.g. fracturation, écoulement) si les processus étudiés sont plus lents que le temps d’acquisition.
Une autre approche, particulierement utilisée pour les milieux nanoporeux comme les shales ou
largilite sont les méthodes BIB-SEM et FIB-SEM qui permettent d’atteindre des résolutions
encore plus fines [183]. Toutes ces techniques, couplées au traitement d’image permettent de mieux
comprendre 'organisation structurelle des milieux poreux (microstructure, saturation, etc.) et son

évolution.

3.2 Objectifs et verrous scientifiques

Dans ce chapitre, je m’intéresse aux questionnements suivants :

e Explicitation des liens en microstructure des sols, propriétés morphologiques et
physiques
Les transferts de fluides, en particulier 'infiltration de ’eau mais aussi la filtration des contaminants,
qu’ils soient solubles ou non font partie des fonctionnalités essentielles des sols. Pour les
caractériser, une bonne connaissance des proprié¢tés hydrodynamiques, comme la perméabilité
relative, la courbe de rétention, la dispersion ou encore les coefficients de transferts entre phases
est fondamentale. Ces propriétés sont dépendantes entre autres de la microstructure du sol. Cette
derniére est particulierement complexe a la fois par son hétérogénéité (e.g. porosité inter et intra-
aggrégats, macropores issus de l'activité de la macrofaune, etc.) mais aussi de son évolutivité (e.g.

impact des racines, de la macrofaune, de I'usage des sols, etc.). Dés lors, une meilleure capacité de
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prédiction de ces propriétés en fonction de la microstructure est essentielle. Dans ce but, 'approche

DRP est une approche pertinente.

L’acquisition d’image de sols, nécessaire a approche, présente ses propres défis, a la fois liés a
I’étalement des tailles de pores, mais aussi, et surtout, a la présence de mati¢re organique pouvant
poser des difficultés d’identification, entre autre vis-a-vis de la phase aqueuse. L’identification de la
mati¢re organique est aussi essentielle pour associer les propriétés physiques locales adaptées, en
particulier 'angle de mouillage. De maniere plus générale, 'identification des propriétés physiques

et/ou chimiques locales a une image de microtomographie fait partie des défis a venir.

L’utilisation de mod¢les numériques locaux peut étre limitée par leur cout important. Dés lors,
I’établissement de liens entre caractéristiques morphologiques (e.g. la porosité, la tortuosité, les
surfaces spécifiques, etc.), souvent rapides a évaluer, et propriétés physiques est une source d’intérét
(cf section 3.3). L'utilisation de modeles morphologiques (cf section 3.3), basés sur des traitements
d’images, au prix d’hypotheses simplificatrices importantes, peuvent aussi présenter une alternative
efficace a des modeles numériques plus complets, mais plus cotteux. Il est cependant essentiel d’en

identifier les limites.

e Compréhension et observation directe du comportement de systémes réactifs
couplés

Les systemes réactifs couplés sont monnaie courante en géosciences et s’associent a de nombreuses
applications (e.g. stockage de gaz, pollution-remédiation du sous-sol, etc.). La compréhension de
ces systémes nécessite, entre autres, une meilleure caractérisation, tant qualitative que quantitative,
des mécanismes a petite échelle, en particulier aux interfaces entre phases et/ou milieux. Si la
microtomographie aux rayons X permet d’observer la microstructure de manicre non destructive,
cette technique nécessite un temps d’acquisition significatif et de fait souvent incompatible avec
I'observation de dynamiques réactives, trop rapides. Des améliorations récentes s’intéressent
d’ailleurs a Paccélération de P'acquisition [184]. Actuellement, 'observation directe de la dynamique
des systemes réactifs peut se faire a I'aide de techniques de microfluidique [180]. L’étude de I'impact
de certains couplages, comme par exemple le role des forces gravitaires lors de la dissolution (cf
section 3.4), peut alors étre étudiée en termes de phénoménologie mais aussi quantifiée a 'aide de
techniques d’analyse d’image. Un défi reste alors ouvert quant a la transférabilité de ces
informations, obtenues en quasi-2D, vers la 3D [180]. A plus long terme, le couplage avec des

techniques de modélisation, dont celles développées dans les chapitres 2 et 4, est une solution.
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3.3 Applications en science du sol

3.3.1 Caractérisation des sols

Les travaux présentés ci-apres sont issus du projet H2020 PROTINUS, et ont été publiés dans les

articles suivants :

Shiota, E., Mukunoki, T., Oxarango, L., Tinet, A. |., Golfier, F. (2019). Micro- and moacro-scale water
retention properties of granular soils: contribution of the X-Rat C1-based voxel percolation method. Soil Research,
57 (6), 575-588.

Duwig, C., Prado, B., Tinet, A. ]., Delmas, P., Dal Ferro, N., VVandervaere, |. P., ... & Morari, F. (2019).
Impacts of land use on hydrodynamic properties and pore architecture of volcanic soils from the Mexican Highlands.
Soil Research, 57(6), 629-641.

Miiller, K., Duwig, C., Tinet, A. |., Strozzi, A. G., Spadini, L., Morel, M. C., & Charrier, P. (2019). Orchard
management and preferential flow in Andosols—comparing two kiwifruit orchards in New Zealand. Soil Research,

57(6), 615-628.

Les données issues d’imagerie peuvent étre traitées de diverses manieres de fagon a obtenir des
propriétés morphologiques telles que la taille des pores ou encore la tortuosité. Des modéles
morphologiques, basés sur le traitement d’image, permettent d’évaluer, tres rapidement, la courbe
de rétention [185]. Ces modeles sont en général basés sur I’équation de Laplace, qui relie pression
capillaire et taille de pores. Dans [186], un mode¢le morphologique, dénommé Voxel Percolation
Method (VPM) est évalué au regard de données expérimentales et d’images uCT. Trois milieux
granulaires sont étudiés, le sable de Toyoura, le sable de Keisa et des billes de verres. Dans les trois
cas, les résultats obtenus par VPM sont tres satisfaisants, sur 'ensemble de la courbe de rétention

(cf Figure 1a).

Une comparaison de la répartition des différentes phases (Figure 1b) montre cependant certaines
limites, entre autres liés au sous-échantillonnage, la taille du domaine modélisé, bien que grand
devant le Volume Elémentaire Représentatif, étant différent du domaine expérimental, générant
des différences dans les conditions aux limites locales. Par ailleurs, 'approche est limitée pour la
prise en compte d’écoulements préférentiels, et plus particulicrement des couplages visqueux.
Malgré tout, les comparaisons locales restent globalement satisfaisantes, en particulier pour les
milieux les plus homogenes. Ainsi quindiqué par [187], des questionnements toutefois se posent

sur la capacité de tels modeles de reproduire la courbe en imbibition.
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Figure 1 a) Courbes de rétention expérimentales, calculées a partir des images pCT et issues du modele
VPM. b) Comparaison locale de distribution de la phase gazeuse (jaune = correspondance image et VPM,
rouge et gris = non correspondance), appliquée au sable de Toyoura (issu de /786))

Dans un contexte agronomique, la microstructure du sol joue un role significatif dans la promotion
ou la dégradation de fonctionnalités essentielles du sol. En effet, la microstructure affecte, par
exemple, I'accessibilité de 'eau et des nutriments aux plantes, la capacité des sols a soutenir une
culture, sa performance et sa durabilité. Dés lors, dans le cadre du projet Européen PROTINUS,
plusieurs études ont été menées pour étudier les différences de microstructure des sols sous
différents usages et les liens entre propriétés physiques et morphologiques. Pour cela les différents
échantillons ont été caractérisés expérimentalement, imagés via microtomographie aux rayons X

(LCT) et les images ont ensuite été traitées par analyse d’image.

Une premicre étude s’est intéressés aux sols volcaniques [188], qui représentent une ressource
essentielle et sont parmi les sols les plus fertiles au monde. Ces propriétés peuvent cependant étre
dégradées lors de leur exploitation agricole. I’étude s’est intéressée a différentes pratiques agricoles,
en particulier au Mexique, dont P'alternance entre cultures (mais et blé) et la mise en jachére sur
deux types de sols dont un Andosol (sol volcanique). L’analyse morphologique s’est en particulier
concentrée sur la porosité percolante, les tailles de pores, leur tortuosité, leur connectivité et la
surface spécifique. Les propriétés hydrodynamiques mesurées expérimentalement incluent la
courbe de rétention, les conductivités hydrauliques et la distribution de tailles de pores. Les données
d’imagerie ont permis d’apporter un nouvel éclairage sur la taille, la forme ou la connectivité des

macropores (en jaune sur la Figure 2).
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Fignre 2 Images pCT recolorisées selon les tailles de pores pour différents échantillons de sols (Andosol
avec culture de mais a deux profondeurs (0-5cm — a gauche et 30-35cm — au centre) et terre indurée sous

jachere (a droite) (issu de /788))

L’étude des propriétés physiques et morphologiques ont mis en avant les différences entre
pratiques agricoles et ont permis d’établir des recommandations, comme de minimiser le labour
(car il affecte le réseau poral) ou de préférer les rotations mais —jachere a mais — blé (moins d’impact

sur la rétention d’eau et la conductivité hydraulique).

Une seconde étude s’est intéressée aux vergers de kiwi en Nouvelle-Zélande [189] et plus
particuliecrement au déplacement du cuivre, traditionnellement utilisé comme fongicide. L’objectif
était de comprendre comment les modifications de la microstructure, observables grace au pCT
(Figure 3) ainsi que Iévolution des propriétés du sol (teneur en matiere organique, etc.) affectent
la capacité de transport et de filtrage du sol et par conséquent comment 'améliorer via des pratiques

agricoles.

Figure 3 Images pCT pour différents échantillons de sols et modes de culture (biologique — haut et
raisonnée — bas) (issu de /789))
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Dans cette étude, les courbes de percée d’un traceur (Figure 4) ont été analysées a I'aide du logiciel
OM-MADE [190], initialement développé pour les systemes karstiques, permettant de modéliser
des milieux multimodaux. Ce logiciel a permis d’obtenir les propriétés hydrodynamiques
permettant de modéliser les courbes de percées, dont, en particulier, les différentes gammes de
pores, leurs proportions et leurs caractéristiques (vitesse de déplacement, dispersivité, termes

d’échange, etc.).
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Figure 4 Courbe de percée pour un échantillon de sol d’un verger de kiwi sous agriculture raisonnée,
concentration normalisée par la concentration initiale vs volume de pore injecté. Comparaison des
données expérimentales (EXP), analytiques (ADE) et obtenue par OM-MADE avec un modéle bimodal
Mobile-Immobile (MIM) et Mobile-Mobile (MM) (issu de /789))

Il a ensuite été possible d’établir des liens entre ces propriétés et la microstructure. Par exemple, les
caractéristiques morphologiques mesurées via la pCT peuvent permettre de prédire le temps
d’arrivée a 5% des composés en solution ainsi que le facteur de retenue (quantité de fluide initial
restant dans le milieu aprés Dinfiltration d’un volume de pore de fluide injecté). Quand ces
propriétés microstructurelles sont couplées avec les données telles que la teneur en maticre

organique et le pH, la prédiction de la distribution du cuivre dans le sol est améliorée.

Pour ces deux études, il est important de noter qu’elles doivent étre consolidées par d’autres études,
sur plus de sols, pour gagner en représentativité. Cependant, ces travaux peuvent étre lourds a
mener, I’échantillonnage de sols, non consolidé, n’est pas évident et la variabilité et la nature
évolutive des sols en proche surface rendent le nombre d’étude nécessaire potentiellement tres
important. C’est pourquoi il peut étre intéressant de proposer des milieux analogues, a géométrie

et a constitution controlée. Pour cela, 'impression 3D est un outil particulierement intéressant.
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3.3.2 Impression 3D

Les travaux présentés ci-apres sont issus des projets de I'université de Lorraine 3DSolils, et ont été

publiés dans les articles suivants :

Arrieta-Escobar, |. A., Derrien, D., Ouvrard, S., Asadollahi-Yazdi, E., Hassan, A., Boly, 1., Tinet, A.].,
Dignac, M. F. (2020). 3D printing: An emerging opportunity for soil science. Geoderma, 378, 114588.

Bedell, R., Hassan, A., Tinet, A. ]., Arrieta-Escobar, ]., Derrien, D., Dignac, M. F., ... & Pearce, ]. M.
(2021). Open-Source Script for Design and 3D Printing of Porous Structures for Soil Science. Technologies, 9(3),
67.

Dans larticle de revue [191], récapitulant les articles de 2000 a 2019 sur les applications en sciences
du sol et en agronomie de limpression 3D, sont discutées les différentes techniques (e.g.
impression par fils (Fused deposition modeling — FDM), stéréolithographie, impression par
poudres (Laser sintering — SLS), mais aussi les matériaux et en particulier des matériaux
biocompatibles (e.g. cellulose, lignine, etc.)). Il est entre autres identifié que I'impression 3D peut
servir a la conception d’appareils de mesures dont les biocapteurs. Une application particulicrement
intéressante est 'utilisation de I'impression 3D pour créer des analogues de sols, a géométrie et
composition controlée et reproductibles. Les limitations évoquées sont le colmatage des pores par
de la maticre (e.g. poudre) résiduelle et la précision accessible, en particulier la capacité a reproduire
la microporosité. La taille minimale évoquée en termes de précision des tailles de pores étant 60
um. Enfin; la nature des matériaux peut poser questions en ce qui concerne leur comportement

physico-chimique, qu’il s’agisse de la biocompatibilité, ou encore de ’hydrophobicité.

Dans le cadre des projets 3DSolils, une premiere étude de faisabilité quant a I'impression 3D pour
représenter des sols, tant le milieu granulaire que des zones d’écoulements préférentiels comme
Iespace poral généré par des racines a été étudié. Dans un premier temps, 'impression 3D avec
trois techniques du commerce a été réalisée a partir d’'une image 3D de sable grossier obtenue par
uCT (Figure 5). On y observe les limites des différentes techniques quant a la capacité a reproduire
la porosité mais aussi la connectivité. L’échantillon imprimé par SLS est completement colmaté par
la poudre, qui n’a pu étre évacuée. L’échantillon imprimé par FDM, s’il semble le plus proche en

termes de microstructure, présente une microporosité intra-granulaire non controlée.
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par micro-tomographie

Figure 5 Résultats d’impression 3D d’un sable grossier, comparaison de trois techniques différentes.

Dans un second temps, un outil numérique a été développé pour générer des microstructures
représentatives des sols dans un format compatible avec les imprimantes 3D. Pour cela, une
extension du logiciel IceSL a été développée [192]. L’outil permet la sélection d’une ou plusieurs
tailles de grains, I'ajout de rugosit¢ de surface ou encore lintégration d’un espace poral
correspondant a un systeme racinaire (Figure 6). Plusieurs échantillons d’analogues ont été
imprimés puis analysés en termes de caractéristiques morphologiques a partir d’'une image pCT et
leurs propriétés physiques ont été calculées a ’aide d’une approche DRP en utilisant un modele

LBM.

Echantillon granulaire

Image puCT

Image pCT sans
inclusions
'i.

Modéle généré

Modeéle généré
Modéle imprimé

Figure 6 Modeéle généré pour impression et milieu imprimé, avec imagerie pCT. Un milieu sans inclusion
est redéfini pour les calculs morphologiques et la simulation des propriétés physiques.
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3.4 Applications aux roches réactives et wormholing

I’étude de I’évolution de I'espace poral sous 'effet du transport réactif est un sujet vaste et source
d’intérét, qu’il s’agisse de la compréhension de la formation des karsts [193] ou encore de la
séquestration du COz [3], [4]. Diverses études, tant expérimentales que numériques, se sont
intéressées a ’évolution de I'espace poral lors de I'injection d’un « acide », c’est-a-dire d’un fluide
favorisant la dissolution de la matrice solide, mettant en avant I'existence de plusieurs régimes
caractérisant cette évolution. Plusieurs travaux [194], [195] ont déterminé un diagramme de régime
en fonctions des quantités adimensionnelles (nombres de Péclet et de Dimkohler) intégrant
Iimpact de plusieurs propriétés opérationnelles. Ce diagramme illustre le régime compact,
présentant un front net de dissolution, ou les effets réactifs sont dominants, le régime uniforme,
présentant une dissolution graduelle et uniforme du milieu, ou les effets diffusifs sont dominants
et enfin les régimes de wormholing (wormhole conique, dominant ou ramifié). D’autres propriétés
du milieu poreux ont par la suite été étudiées. On notera par exemple les travaux de [196] mettant
en avant le régime de channelling, provoqué par ’hétérogénéité initiale du milieu. Roded et al. [197]
s’est intéressé, grace a des simulations, au role de 'anisotropie sur les formes et la compétition entre
wormholes. Enfin, plusieurs études se sont concentrées au role des effets gravitaires, en particulier
dans une configuration ou I’écoulement dans le milieu poreux est orthogonal ou quasi-orthogonal
au champ de gravité (e.g. [198], [199]). Enfin, les travaux de [200] ont établi 'existence d’un régime
controlé par la flottabilité dans le cas d’un écoulement vertical (sens opposé au champ gravitaire)
dans une fracture. Ce régime peut étre illustré via Papparition d’un troisicme axe dans le diagramme
de régime, selon le nombre de Richardson, qui compare les effets gravitionnels aux effets

cinétiques.

Dans le cadre d’un financement de theése ministérielle, d’un projet Jeune Chercheur (financement
de T'université) et du projet H2020 PROTINUS, une étude, principalement expérimentale, a été
développée pour approfondir la compréhension du réle des effets gravitaires, dans le cas d’'un
¢coulement vertical et pour un milieu poreux non fracturé. La méthodologie appliquée associe
imagerie et traitement d’image et se concentre sur la dissolution d’un massif de sel (éventuellement
associé a du platre pour une meilleure cohésion mécanique) sous différentes conditions

opérationnelles (concentration et débit d’injection, orientation).
Les travaux présentés ci-apres sont 'objet de la thése de W. Ahoulou ainsi que de I'article suivant:

Abhouton, AW _A. (2020). Etude expérimentale du transport réactif en milien porenx: : application a la dissolution

couplée a des gradients de masse volumique (Doctoral dissertation, Université de 1orraine).
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Abonlou, A. W. A., Tinet, A. ]., Oltéan, C., & Golfier, F. (2020). Experimental insights into the interplay
between buoyancy, convection, and dissolution reaction. Journal of Geophysical Research: Solid Earth, 125(11),
e2020]B020854.

Une premicere partie de cette étude a été réalisée dans des conditions pseudo-2D, dans une cellule
de type Hele-Shaw remplie par un massif de grains de sel de granulométrie controlée et de platre
avec un ratio 90/10. Une acquisition d’image par photographie permet de suivte avancée
dynamique et le développement du facies de dissolution. Un traitement d’image a permis d’extraire
les données morphométriques dynamiques, comme la quantité dissoute, I'interface zone altérée /
zone non dissoute, la vitesse du front de dissolution, mais aussi les propriétés des wormholes,
lorsqu’ils apparaissent, comme leur taille, tortuosité ou encore 'inclinaison des ramifications. Ces
travaux ont amené 4 conclusions majeures qui ont pu étre confortées et complétées par des

simulations numériques sur le logiciel Comsol Multiphysics :

e Les régimes de dissolution observés sont identiques a ceux déja établis par la littérature,
quelle que soit 'orientation de la cellule. 11 est possible qu’un décalage de certaines limites

entre régimes existent, mais les résultats ne permettent pas de le garantir (cf Figure 7).
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Figure 7 Diagramme de régime Péclet — Ddmkohler. La valeur du nombre de Richardson est ajoutée pour
la configuration verticale. En rouge : résultats de la configuration vertical illustrée par des miniatures des
essais. En bleu : résultats de la configuration horizontale (issu de [207)).
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e La courbe PVBT (volume de pores a la percée) (Figure 8), communément utilisée dans le
domaine [202] et dont il a déja établi sa dépendance avec la température ou encore
I’hétérogénéité du milieu, est déplacée pour les faibles valeurs de débit (correspondant aux
régimes coniques et compact, a faible Péclet). Ce déplacement indique que pour un méme
débit d’injection, le volume de pore dissous est plus important dans la configuration

horizontale. On note cependant que 'optimum est sensiblement identique.
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Figure 8 Courbe PVBT, en rouge: configuration verticale, en bleu: configuration horizontale (issu de /207))

e Si les quantités dissoutes sont globalement similaires pour les deux configurations, les
interfaces entre zone dissoute et non dissoute ont une surface significativement plus élevée
dans la configuration verticale indiquant une augmentation de la rugosité de I'interface du
fait des couplages avec les gradients de masse volumique (Figure 9). Cette analyse est
appuyée par les données de simulation, illustrant la présence de cellules de convection dans
le régime compact (Figure 9c). Ces cellules de convection sont aussi visibles dans les
régimes a plus fort Péclet, latéralement au wormhole (régime dominant) et a la base du

wormhole (régime ramifié), sans impact significatif sur les propriétés morphométriques.
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Figure 9 a) Quantité dissoute (aire dissoute de 'image) et b) Longueur de l'interface zone dissoute — zone
non dissoute des essais expérimentaux. ¢) Cellules de convection apparaissant dans la zone dissoute, données
de simulation — régime compact (d’apres /207, [203])

Les données expérimentales ne permettent pas d’évaluer I’évolution de la concentration en

sel de la saumure, en particulier dans le wormhole, contrairement aux données de

simulation. Si, conformément aux résultats d’expérimentation, I’évolution de la porosité

n’est pas impactée par 'orientation pour les régimes a fort Péclet, il est notable que, pour

le régime dominant, le champ de concentration est significativement différent (Figure 10).

Configuration horizontale

Porosié

Concentration

réduite

Configuration verticale

Figure 10 Comparaison des champs de porosité et de concentration pour les configurations verticales et

horizontale. Régime de wormhole dominant (issu de /203)).

Enfin, comme le platre et le sel ont des propriétés physico-chimique distinctes et plus

particuliecrement des solubilités différentes, sous certaines conditions opératoires, une
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dissolution en deux temps se fait, générant une zone partiellement dissoute. Cette zone est

visible nettement dans le régime conique (Figure 11).

L

Figure 11 Hlustration de 'apparition d’une zone partiellement dissoute — régime conique (d’apres /207)).

On notera les travaux récents de [204], utilisant nos résultats, complétés principalement par des
résultats de simulation, qui ont établi un diagramme de régime (Pe — Ri) mettant en avant un
nombre de Richardson critique séparant régime dominé par la convection naturelle et régime
dominé par la convection forcée, le régime uniforme, dominé par la diffusion, apparaissant

toujours.

Les travaux expérimentaux en quasi-2D ont été complétés par une étude en 3D sur des carottes de
sel (Figure 12), avec la encore une étude avec un écoulement transverse ou opposé au champ
gravitaire. Cependant cette étude réalisée sur un nombre modeste d’échantillons ne montre pas
d’impact significatif de l'orientation, en particulier au regard des variabilités structurelles initiales

des échantillons.

a) b)

N
AN

Figure 12 Image CT post-dissolution d’une carotte de sel, apres segmentation. Un régime de wormhole
dominant est observé (issu de /203)).
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3.5 Conclusion

En conclusion de cette section, on peut émettre deux éléments de perspectives en particulier :

Les techniques d’imagerie sont toujours en évolution, on peut noter en particulier
I'impression 3D multimatériaux, la microtomographie 4D, plus rapide et ouvrant donc plus
de possibilités quant a I’étude de phénomenes dynamiques (e.g. [205], [206]) ou encore la
fusion de données entre imagerie et caractérisation chimique [207].

Le développement des modeles a ’échelle des pores, en particulier pour le transport réactif,
complémentaire aux données expérimentales (e.g. [180] [204], etc.). On notera par exemple
les travaux de [46] qui se sont intéressés a I'effet gravitaire dans une fracture avec un modele
de transport mais sans dissolution. Gao et al. [162] ont étudié grace a un modcle la
dissolution de la calcite sur du grés de Hutton. Liu et al. [161] ont étudié¢ Teffet de

I’hétérogénéité minérale sur les schémas de dissolution a faible Péclet.
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4 COMPUTE : Approche DRP appliquée au

stockage géologique de déchets radioactifs

4.1 Contexte général

En France, la solution pour gérer les déchets radioactifs les plus dangereux est le stockage en
formation géologique profonde. La formation ciblée est celle des argilites du Callovo-Oxfordien,
qui présente plusieurs intéréts, dont sa trés faible perméabilité (de 'ordre de 10 2 10, avec un
coefficient d’anisotropie de 1.5 a 3 [1]). Les argilites ont une porosité d’environ 18%, saturée en
eau, répartie sous forme d’eau porale libre (pores de taille supérieure a 20 nm, environ 50% de la
porosité), faiblement liée (entre 3 et 20 nm), fortement liée (pour laquelle les forces
électrochimiques surpassent les forces capillaires) et Peau structurale et interfoliaire (non
mobilisable) [208]. Deux phases, lors de la gestion du stockage, sont intéressantes au regard des
transferts de gaz. Lors de Pexploitation du stockage, ce dernier est ventilé, ce qui génere une
désaturation de la roche environnante, qui se resaturera progressivement par la suite. Par ailleurs,
plusieurs sources de gaz, liées a divers mécanismes physico-chimiques vont générer une
désaturation des galeries, ce gaz devant alors s’évacuer via des transferts dans les roches
environnantes. Ces sources de gaz sont trés principalement liées a la corrosion anaérobie des
métaux utilisés dans le stockage, mais aussi, dans une moindre mesure, a la radiolyse et a la

dégradation des composés organiques [1], [208].

Les études relatives aux transferts de gaz visent principalement a répondre aux questions

opérationnelles suivantes :

e Comment le gaz se déplace dans le stockage géologique et quel transport de radionucléide
soluble / volatile peut lui étre associé?
e Hst-ce que les perturbations hydromécaniques associées au transport de gaz peut impacter

I'intégrité des barrieres et la performance a long-terme du stockage?

Ces travaux représentent un intérét scientifique fort, tant au regard des enjeux sociétaux que de la
compréhension des mécanismes fondamentaux des transferts de fluides dans les milieux tres
faiblement perméables et de leur importance relative, et des questionnements méthodologiques
quant a Papplicabilité des approches DRP a des milieux nanoporeux, difficilement accessibles aux
techniques d’imagerie et présentant des mécanismes physiques, des couplages, qui leur sont

propres. C’est pour cela, entre autres, que ces travaux ont fait objet de plusieurs sources de
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financement, en particulier via la cellule Energie du CNRS (programme NEEDS, projets RPM,
MECHE et PACEM) et du programme européen EURATOM (projet EURAD, WP GAS et
EURAD2, WP HERMES), on notera aussi le financement du Carnot ICEEL (projet
MultiEcHydro).

4.2 Les mécanismes de transport du gaz

Les différents travaux [1], [208], [209] ont permis d’établir un état des lieux des mécanismes de

production et du transport des gaz générés apres la fermeture du stockage.

Les mécanismes de corrosion anaérobie, et dans une moindre mesure, de radiolyse et de
dégradation des composés organiques, participent a la génération de dihydrogene dans la période
post-fermeture du site de stockage. La production est estimée s’étendre sur 100 000 ans avec la
moitié du H, produit sur les 4 a 5 000 premicres années, puis une diminution estimée d’un ordre

de grandeur tous les 10 000 ans [1], [208].

Dans un premier temps, quand la quantité, et donc la pression de gaz, est suffisamment faible, le
gaz sature d’abord les alvéoles. A l'interface des alvéoles avec la roche mere, les compositions de la
phase liquide (dans la roche) et de la phase gazeuse (dans I'alvéole) s’équilibrent chimiquement
avec, d’une part, la dissolution du gaz dans l'eau et, d’autre part, I'évaporation de ’eau dans le gaz
(Figure 13). A I’échelle macroscopique, la dissolution du gaz dans ’eau porale suit la loi de Henry,
jusqu’a la saturation du gaz dissous, mais un facteur correctif est nécessaire. Ce coefficient varie de
maniere exponentielle avec la pression capillaire [210]. Le gaz dissous peut alors étre transporté
dans la phase eau par diffusion moléculaire (controlé par le gradient de concentration),
électroosmose (controlé par le gradient de potentiel électrique), thermoosmose (controlé par le
gradient de température) et osmose chimique. Il est classiquement considéré que les mécanismes
de thermoosmose et d’osmose chimique sont faibles du fait d’un gradient thermique faible (a
I’échelle du stockage) et d’une stabilité chimique observée pour les argilites du COx. En ce qui
concerne I’électroosmose, a I’échelle macroscopique, elle est considérée comme une composante
de la diffusion [208], les variations de gradient de potentiel électriques se limitant a Iéchelle
microscopique. Il est a noter que les effets retards, dus a 'adsorption du H, sur les composés

argileux, sont considérés comme faibles pour 'argilite du COx [211].

Au fur et a mesure que le gaz est généré, la diffusion, a elle seule, ne permet plus d’évacuer le gaz,
il y a alors développement d’une phase gazeuse dans la roche. Dans le cas ou il n’y a pas de couplage
mécanique, interface liquide — gaz dans la roche est controlée a la fois par les phénomeénes

capillaires et les échanges éventuels entre les phases (dissolution et évaporation) (Figure 13).
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L’équilibre liquide / vapeur au niveau de l'interface est impacté par leffet Kelvin, qui provoque
une diminution de la vapeur saturante avec la diminution de la taille des pores, et qui est donc
particuliérement significatif pour des pores inférieurs a 50nm. L’écoulement diphasique peut
montrer des caractéristiques particulieres aux milieux fins, comme I’écoulement ganglionnaire [72],
dans les films d’eau ou encore le drainage hyperlent [212] ainsi que des mécanismes de glissement
aux interfaces (effet Knudsen). Ce dernier point est particulicrement important aux interfaces gaz-
solide. Il est intéressant de noter que, dans [1], [208], [210], la description des écoulements
diphasiques a I’échelle macroscopique est classique (modélisation via le modele de Darcy généralisé
et des courbes de rétention et de perméabilité relatives utilisant le modéle de Van Genuchten —
Mualem). II faut cependant relever que la transférabilité des concepts classiques pour le transport
de gaz dans les milieux argileux est questionnée. Ceci inclut tant l'utilisation des relations de Van-
Genuchten et Mualem que la validité de la loi de Darcy généralisée ou encore la pertinence du
concept de perméabilité intrinséque. Dans I’état de l'art présenté par [209], il est par exemple noté
qu’un modele de Van Genuchten modifié, utilisant une pression d’entrée d’air non nulle, permet

une meilleure reproduction des résultats expérimentaux.

Silaugmentation de pression est suffisante, un couplage hydro-mécanique apparait (Figure 13). Ce
couplage est suggéré par un déplacement du gaz sans expulsion d’eau, ce qui impliquerait la création
de porosité [210] Il existe deux explications phénoménologiques, soit de la microfissuration, soit la
dilatation des pores existants. I.’apparition, locale, de pores de taille plus importante que la porosité
préexistante, favorise alors la pénétration de la phase gazeuse. Il est important de noter, cependant,
qu’il reste difficile de savoir si les observations expérimentales sont liées a des microfissures
apparues lors de la préparation des échantillons ou liées a 'hétérogénéité naturelle du milieu a

I’échelle microscopique [1].
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Figure 13 Mécanismes de migration du gaz, de gauche a droite la pression de gaz augmente (d’apres /273))
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4.3 Verrous scientifiques

Les travaux développés sur cette thématique ont pour but de répondre globalement a deux

questions scientifiques :

e Peut-on et comment appliquer la méthode DRP aux milieux nanoporeux ?

L’approche de la méthode DRP s’est largement développée pour les milieux granulaires et les
roches réservoirs, son extension a des systemes nanoporeux reste plus récente. Cette question
souleve d’une part la difficulté de I'acquisition d’images 3D, nécessaire a 'approche DRP, avec la
possibilité de l'utilisation de solutions alternatives pour reconstruire les données (cf section 4.4.1)
et donc de pallier aux limites actuelles de 'acquisition d’image. En effet, la technique pCT, la plus
communément utilisée en DRP, peut atteindre des résolutions au mieux submicrométrique
(quelques centaines de nanomeétres, le plus souvent), supérieures a une partie significative de la
porosité des roches nanoporeuses. Plus spécifiquement, les chemins percolants peuvent alors étre
invisibles avec la microtomographie. D’autre part, 'étude de la transférabilité des simulations de
changement d’échelle des roches réservoirs aux roches argileuses et la capacité de ces approches a
reproduire les données expérimentales (cf section 4.4.2 pour la perméabilité intrinseque et 4.4.3
pour la courbe de rétention et la courbe de perméabilité relative) sont étudiées. Cette question
souleve aussi la problématique de I'incertitude associée aux différentes étapes de l'approche
(imagerie, traitement d’image, simulation et changement d’échelle). En effet, contrairement aux
milieux les plus couramment utilisés en DRP (e.g. billes de verre, sables ou gres), le ratio entre
résolution et taille caractéristique (e.g. taille des pores) est beaucoup plus important pour les milieux
nanoporeux, du fait des technologies d’imagerie 3D accessibles. Dés lors, 'incertitude liée a I'image
est plus importante et influe donc sur les étapes qui suivent (traitement d’image, simulation et

changement d’échelle).

¢  Quels impacts ont les mécanismes associés aux nanopores sur le transfert du gaz ?

Ainsi que présenté dans la section précédente, les transferts en milieux nanoporeux mettent en jeu
des mécanismes spécifiques généralement absents ou négligés dans les roches réservoirs (e.g.
glissement aux parois, effet Kelvin, couplage électroosmotique), plus classiquement étudiées. Des
lots, il est particulierement essentiel de mieux comprendre quel est 'impact de ces mécanismes
qu’ils soient locaux (e.g. sur les champs de vitesses, patterns d’écoulement, etc.) ou globaux (e.g.
sur la modification de propriétés effectives, ajouts de couplages, etc.) et leur importance relative
aux modes de transferts plus classiques. A terme, cette meilleure compréhension, a I’échelle des

pores, doit permettre de mieux renseigner et d’améliorer les modé¢les macroscopiques dont
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lutilisation est essentielle pour la compréhension du fonctionnement et la prévention des risques
liés aux ouvrages de stockage géologiques de déchets radioactifs. Par exemple, une meilleure
compréhension des champs de vitesses locaux et des patterns d’écoulement peut, a terme, améliorer
la prédiction des temps de transferts des radionucléides ou de ’hydrogene dans les argilites. Pour
cela, plusieurs mécanismes ont été étudiés « individuellement » : le glissement aux parois (effet
Knudsen) (cf section 4.4.2), 'effet Kelvin et la compétition entre drainage et évaporation (cf section

4.4.3) et enfin le couplage électroosmotique (cf section 4.4.4).

4.4 Description des travaux réalisés

4.4.1 Imagerie et reconstruction

Les travaux présentés ci-apres sont issus des projets NEEDS RPM et ICEEL MultiEcHydro, et

ont été publiés dans 'article suivant :

Tinet, A-J, Corlay, Q., Collon, P., Golfier, F., Kalo, K., 2020, Comparison of various 3D pore space
reconstruction methods and implications on transport properties of nanoporous rocks. Advances in Water Resources,

141, 103615.

Un des problemes pour utiliser une approche DRP sur des milieux de type COx est la résolution
accessible par les méthodes d’imagerie actuelles. La technique d’imagerie préférentiellement utilisée
dans la DRP est la microtomographie aux rayons X (uCT), cette approche présente I'intérét de
fournir des images en trois dimensions et est non-destructive. Malheureusement, la meilleure
résolution accessible est de 'ordre de quelques centaines de nanometres, soit supéricure a la
majorité des tailles de pores du COx. Méme pour un milieu synthétique, i.e. de la poudre d’illite
recompactée, la résolution du pCT est insuffisante pour caractériser précisément I'espace poral.
Une technique d’imagerie permettant une meilleure résolution est la microscopie électronique a
balayage (SEM). Associée a la technique FIB (focused-ion beam), il est alors possible d’obtenir des
images 3D avec une résolution de quelques nanometres. Cependant, cette technique est difficile a
mettre en ceuvre (e.g. préparation de Iéchantillon) et couteuse. Par conséquent, les images
accessibles pour appliquer la méthode DRP restent rares, les coupes SEM 2D étant quant a elles
plus communes. Une solution alternative envisagée est alors I'utilisation de méthodes statistiques
pour reconstruire les informations manquantes. Par exemple, Chen et al. [138] ont utilisé les chaines
de Markov pour générer un milieu 3D a partir d’images 2D, puis appliquent un modele LBM. Dans
[24], on compare plusieurs approches statistiques (méthode Two-Point Statistics (SIS), méthodes
MultiPoint Statistics (3DA-MPS, s2Dcd*, weighted 3DA-MPS) associées ou non a des techniques

de post-processing (ouverture-fermeture, filtre median) afin de savoir quelle méthode permet
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d’obtenir les propriétés morphologiques et physiques les plus réalistes et avec quelle quantité

d’information (Figure 15). Les propriétés physiques ciblées sont obtenues grace au changement

d’échelle numérique a partir de simulations LBM d’écoulement (perméabilité) et de transport
q p P

(diffusion et dispersion) (Figure 14).

Concentration .
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Figure 14 Champs de concentration pour I’échantillon de reference et un échantillon reconstruit suite a une
simulation de transport avec LBM. La reconstruction illustrée correspond a Ialgorithme Weighted 3DA-
MPS avec des coupes de données imposes toutes les 5 coupes (issu de /24)).
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Figure 15 Ratio des propriétés effectives des échantillons reconstruits vs échantillon de référence. Modeles

de reconstructions : SIS, 3DA-MPS (3DA), s2Dcd*, weighted 3DA-MPS (Weighted). Post-processing du

cas de référence et sans symboles : ouverture — fermeture. (o) indique ’absence de post-processing et (+)

l'application d’un filtre médian. Les chiffres (5, 11 et 22) indiquent la fréquence des coupes de données de
contrainte (toutes les 5, 11 ou 22 coupes) (issu de /24))
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Ces travaux ont mis en avant la capacité des approches MPS a reconstruire des échantillons de
facon a calculer raisonnablement des données effectives, sous couvert que suffisamment de
données soient disponibles. D’autres approches, dont en particulier, celles basées sur l'intelligence

artificielle, ont depuis été étudiées pour améliorer les reconstructions [44].

4.4.2 Ecoulement monophasique de la phase gazeuse

Les travaux présentés ci-apres sont issus des projets NEEDS RPM et ICEEL MultiEcHydro, et

ont été publiés dans 'article suivant :

Pazdniakon, A., Tinet, A-]., Golfier, F., Kalo, K., Gaboreau, S., Gaire, P., 2018, Numerical efficiency

assessment of the lattice Boltzmann model for digital nano-porous rock applications. Advances in Water Resources.

L’objectif de cette étude était d’explorer la capacité de la méthode Lattice Boltzmann a simuler les
écoulements de gaz raréfié dans un milieu poreux complexe. L.e nombre de Knudsen (Kn) permet
d’identifier les différents régimes d’écoulement. Pour une valeur de Kn faible (< 0.001), on retrouve
le régime d’écoulement classique avec des conditions de non-glissement aux parois. Pour des
valeurs plus importantes, on passe d’un régime d’écoulement nécessitant un glissement aux parois
(0.001 < Kn < 0.1), a un régime de transition (0.1 < Kn < 10) avant d’atteindre un régime de
déplacement moléculaire libre. Dans ce dernier cas, les équations classiques de milieu continu ne
sont plus valables. Un mode¢le Lattice Boltzmann en trois dimensions (D3Q19), a deux temps de
relaxation (TRT) associé a la prise en compte de la condition a la limite de glissement aux parois «
Diffuse Bounce-back » (DBBC) a été utilisé. On notera que les méthodes de Lattice Boltzmann
peuvent simuler les régimes continus, de glissement et, selon les méthodes, le début du régime de
transition. Pour des gammes de tailles de pores correspondant au COx (majoritairement inférieurs
a 20 nm) et a lllite (en moyenne 25 nm), on s’attend, pour des conditions de pression et de
température pertinentes dans le contexte du stockage, a 'apparition de régimes de glissement et de

transition.

Le modele développé a été appliqué a des images FIB-SEM d’illite recompactée, suivant différentes
techniques de segmentation ainsi que différentes localisation (Figure 16). Les valeurs du nombre
de Knudsen nécessaires a I'ajustement du temps de relaxation sont calculées localement a chaque
pore, mais il est noté que, pour les images utilisées, les simulations utilisant un Knudsen variable et
celles utilisant un Knudsen moyen, sont trés proches. Les valeurs de perméabilité effective, apres
changement d’échelle numérique, ainsi que du coefficient de Klinkenberg, qui caractérise
I’évolution de la perméabilité intrinseque en fonction de I'inverse de la pression de gaz et qui est

une conséquence du glissement aux parois, ont été comparés a des mesures expérimentales réalisées
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sur un échantillon avec les mémes caractéristiques (matériau, compaction) que celui imagé (Figure

17).
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Fignre 16 Champ de vitesse normalisé par la vitesse maximale calculé par simulation LBM sur une image
FIB-SEM segmentée d’une illite recompactée. (a) Début du régime de glissement : Kn = 0.01, (b) Régime
transitoire : Kn = 0.4 (issu de /23))
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Figure 17 Coefficient de Klinkenberg obtenu par changement d’échelle numérique sur différents échantillons
en fonction de la perméabilité absolue Ky Comparaison avec des données expérimentales de lillite
recompactée et du COx (données de /274)) ainsi qu’avec plusieurs corrélations de la littérature (issu de /23)).

Une premiere observation majeure (Figure 16) est le changement de comportement de
I’écoulement local selon la valeur de Knudsen. Pour des faibles Kn, on retrouve une morphologie
d’écoulement classique avec des chemins d’écoulement préférentiel, correspondant globalement
aux pores les plus grands, et une répartition parabolique de la vitesse dans les pores. Pour une
valeur élevée de Kn, par contre, la vitesse augmente aux parois (vitesse de glissement) ainsi que
dans les espaces plus étroits, ce qui tend a 'uniformisation du champ de vitesse. Un second résultat

(Figure 17) permet de montrer I'applicabilité de 'approche DRP dans le cas présent, en effet, les
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coefficients de Klinkenberg obtenus par changement d’échelle numérique sont consistants avec les

données expérimentales et celles de la littérature.
Discussion complémentarire :

Les travaux ci-avant ont été réalisés en considérant le fluide comme du gaz. Dans ce cas, les modeles
théoriques, bien que soulevant encore des questions, sont plus établis [215]. Pour le glissement de
la phase aqueuse, sa compréhension est encore difficile. Dans son état de ’art sur la condition de
glissement, Hadjiconstatinou [215] indique que C’est le développement de travaux de dynamique
moléculaire qui a permis d’avancer dans la compréhension des mécanismes de glissement pour les
liquides, mettant en avant le concept de limite hydrodynamique et sa difficulté de localisation. Dans
le contexte du stockage, il est anticipé que les valeurs de saturations en eau resteront globalement
élevées, y compris lors de la dissipation des gaz de corrosion dans la roche. Dés lors, les conditions
d’écoulement monophasique de gaz ne peuvent alors qu’exister tres localement. La compréhension
physique des mécanismes de glissement du gaz comme de I'eau en conditions multiphasiques et en
particulier proche des interfaces fluide-fluide reste un sujet ouvert de recherche. L’utilisation des

méthodes de dynamique moléculaire peut alors étre un atout [127].

4.4.3 Ecoulement diphasique
Les travaux présentés ci-apres sont issus des projets NEEDS MECHE et EURAD WP GAS et

ont été présentés en congres ainsi que dans les travaux de these de N. Amrofel :

Pazdniakon, A., Tinet, A-]., Dymitrowska, M., Vicente, V., Golfier, ., Prat, M. (2019) Numerical estimation
of compacted illte multiphase transport properties from pore-scale simulations using FIB-SEM images. Interpore,
Valencia, Spain, May 2019

Awmmrofel, N., Dymitrowska, M., Obliger, A., Tinet, A-]., Golfier, F. (2024) Drying in nanoporous media with
Kelvin effect: Capillary imbibition against evaporation by smoothed particle hydrodynamics method. Physics of Fluid,
36, 022028.

L’objectif de cette étude est d’évaluer I'approche DRP pour lestimation des propriétés
multiphasiques, courbe de rétention (WRC) et courbe de perméabilité relative (KR) pour des

milieux nanoporeux. Plusieurs questions sont alors soulevées :

e  Quel est 'impact des limites de I'acquisition d’image a cette échelle (e.g. faible rapport taille de

pore sur résolution, impossibilité d’acquérir 'ensemble de la porosité [210]) ?

e [’approche DRP est-elle applicable au regard de ses limites en terme de performance (temps

de calcul en particulier)?
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Comme précédemment, les simulations sont réalisées sur les images FIB-SEM d’argile reconstituée
(illite compactée) obtenues par [216]. Par rapport a Pargilite du COx, I'illite recompactée présente
une hétérogénéité d’échelle moindre, malgré tout, les auteurs estiment le VER 2 0.2 um’. Deux
méthodes numériques ont été principalement utilisées dans cette étude, la méthode LLBM, avec un
modele a pseudopotentiel et la méthode SPH [21], [22]. Ces deux méthodes directes présentent
néanmoins des différences : I'interface entre les deux phases fluides est diffuse pour la méthode
LBM et raide pour la méthode SPH. La méthode LBM, plus stable, a pu étre appliquée pour

différentes conditions initiales et aux limites.

Les approches standards de calcul des courbes WRC et KR, développées pour des roches
réservoirs, ont été présentées dans le chapitre 2. On peut cependant se poser la question de leur
pertinence pour la détermination des propriétés effectives multiphasiques sur des roches
nanoporeuses. En effet, les protocoles de simulation ont été développés par analogie avec des
techniques expérimentales utilisées pour les roches réservoirs mais ces méthodes ne sont pas
applicables aux roches étudiées dans le contexte des roches de couverture et d’autres techniques
expérimentales (e.g. automated humidity system [217]), en général délicates a mettre en ceuvre, sont
utilisées. Par ailleurs les écoulements multiphasiques dans les roches nanoporeuses mettent en jeu
des mécanismes peu significatifs dans les réservoirs et, a contrario, certains mécanismes deviennent
moins prépondérants. Plus spécifiquement, du fait des tres faibles vitesses d’écoulement attendues,
on s’attend a des nombres capillaires faibles (de 'ordre de loc(Ca) = -14), ce qui implique un

écoulement tres fortement dominé par la capillarité [212].

Pour pouvoir répondre a ce questionnement, deux protocoles de simulation sont étudiés. Les deux
méthodes numériques ont été appliquées et la courbe KR, mais aussi la courbe WRC ont été
déterminées. La premicre méthode, correspond a I'approche traditionnellement utilisée pour le
calcul de KR dans les roches réservoirs. Il s’agit de réaliser un écoulement co-courant des deux
phases fluides dans un échantillon périodique initialisé a une saturation prédéterminée. La deuxieme
méthode consiste a la simulation d’un drainage jusqu’a la percée, par application de conditions de
pression en entrée et sortie, la condition en entrée augmentant par paliers. La courbe WRC et la
courbe KR, calculée a partir de la loi de Darcy généralisée, ont été obtenues a I'aide d’une simulation
LBM. Enfin P'analyse des courbes WRC et KR du gaz est réalisé a la fois classiquement, c’est-a-dire
en considérant les valeurs de saturation, de pression et de flux sur 'ensemble du domaine d’étude,
mais aussi en considérant la position du front de drainage, i.e. en limitant le domaine de calcul des
propriétés effectives entre la face d’entrée et la face d’avancée maximale du front, de fagon a
prendre en compte les données avant percée. De fagon a limiter le temps de calcul, les nombres

capillaires utilisés sont significativement supérieurs a ce qui est attendu sur le terrain mais restent
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dans la gamme des écoulements dominés par la capillarité. Les résultats de simulations sont ensuite

comparés a des données expérimentales. On peut voir ces résultats sur les figures 18 et 19.
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Figure 18 Courbes de rétention (WRC) obtenues avec Papproche par drainage (a gauche) et par écoulement
co-courant avec différentes initialisation (ini) et résolutions (x2) (a droite). Comparaison avec les données
expérimentales d’imbibition (bleu) et de drainage (rouge).
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Figure 19 Coutbes de perméabilité relative (KR) obtenues avec approche par drainage (LBMd) et par
écoulement co-courant avec différentes initialisation (ini) et résolutions (x2) (LBMcc et SPH) et
modélisation PNM.

Au-dela de la pertinence de 'approche standard, on peut se poser les questions de applicabilité de

I'approche DRP, dont certaines limites peuvent étre précisées comme suit :

e Larésolution accessible reste proche de la taille des pores moyenne, par exemple pour Iillite
on a, en moyenne, 5 voxels par diametre de pore, ce qui est inférieur a la résolution
préconisée pour les modeles LBM a pseudopotentiel. Une solution, tres couteuse
numériquement, est alors d’augmenter le nombre de voxels (LBM) ou de points matériels
(SPH). Cette solution a été testée avec la méthode SPH, démontrant des résultats
¢quivalents a forte saturation, mais sensiblement différents a faible saturation. En effet, on
peut alors obtenir une meilleure description des films mouillants prépondérants a ces
valeurs de saturation. Ceci dit, les conditions d’application pour le stockage géologique

étant principalement a forte saturation, ce phénomene doit étre relativisé.
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e la gamme des pores imagés est limitée, d’une part car les pores sont trop petits pour la
résolution accessible, d’autre part car les pores de grande taille ne sont pas nécessairement
inclus dans I’échantillon imagé, lui-méme trés petit (quelques um’). En ce qui concerne les
pores en sous-résolution, ils ne seront vraisemblablement sollicités par la phase gazeuse au
plus a faible saturation. Pour les pores de plus grande taille, non imaggés, ils sont non
interconnectés, ce qui limite leur impact. Cependant, le faible volume de roche utilisé pour
les simulations, inférieur au VER, pose question. Pour avancer un premier élément de
réponse, une comparaison avec des simulations PNM, sur le méme échantillon, mais aussi
sur I’échantillon total, ont été réalisées. Ces comparaisons montrent des résultats proches

pour les saturations en eau élevées.

Dans I'étude précédente, le modele diphasique correspond au modele classiquement utilisé dans
les roches réservoirs, cependant, ainsi que discuté précédemment, d’autres mécanismes, comme
I'évaporation et l'effet Kelvin, sont aussi a ceuvre a linterface fluide, ce dernier devenant
significatif pour des pores de taille nanométrique. Dés lors, on peut s’intéresser a la compétition
entre ces différents mécanismes. Pour cela, une étude, utilisant la méthode SPH en collaboration
avec PIRSN, a été réalisée [22]. Les simulations ont été faites sur des géométries 2D simplifiées

avec des pores nanométriques. Trois études en particulier ont été mise en ceuvre :

e Une étude paramétrique, faisant variant les différents facteurs des nombres adimensionnels
suivants: nombre capillaire Ca (ratio des effets visqueux et capillaires) et nombre d’évaporation
e (ratio des effets d’évaporation/diffusion et des effets capillaires). Cette étude a permis
d’établir un diagramme de régime (Figure 20), différentiant les écoulements dominés par la
capillarité (faible nombre d’évaporation) et ceux dominés par I’évaporation — diffusion (fort
nombre d’évaporation). Notons que ce dernier régime correspond au régime d’écoulement
stable, tel que noté sur les diagrammes de Lenormand [218] pour les régimes d’écoulement
diphasique. On notera ceci dit que les valeurs attendues in situ n’ont pas pu étre atteintes

numériquement [22].
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Fignre 20 Diagramme de régime établi en faisant varier différents parametres opérationnels. En gris, les cas
d’étude sans effet Kelvin (d’apres /22)).

e  Une étude de I'effet Kelvin sur les facies d’écoulement, en régime capillaire (Figure 21). Cette

étude met en avant deux phénomenes opposés: d’une part une augmentation des écoulements

préférentiels de par leffet Kelvin, accélérant la percée, d’autre part un plus faible taux

d’évaporation, ralentissant la percée. Cette compétition permet d’expliquer les résultats

contradictoires obtenus dans la littérature [22]

Figure 21 Comparaison du pattern d’invasion du gaz a la percée avec (a droite) et sans (a gauche) effet
Kelvin (issu de /22))
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Figure 22 Evolution de la saturation en gaz en fonction du temps adimensionalisé (par rapport au temps de
percée) avec illustration des patterns de concentration (en jaune la phase liquide) et indication des
mécanismes de déplacement (image construite d’apres [279))

e  Une étude couplant les mécanismes de drainage et de séchage (Figure 22). La géométrie est
choisie avec des pores permettant a la fois le drainage et le séchage, des pores ne permettant
que le séchage et enfin des pores ne permettant ni 'un ni 'autre. Ces travaux mettent en avant
que les mécanismes d’évaporation peuvent permettre d’atteindre des pores que les simulations
classiques de drainage ne peuvent désaturer, soit parce qu’ils sont trop petits, soit parce qu’ils

sont connectés via des pores plus petits.

4.4.4 Ecoulement des gaz dissous et électroosmose

Les travaux présentés ci-apres sont issus des projets NEEDS MECHE et EURAD WP GAS et

sont développés dans le manuscrit de these de Nathan Amrofel :

Amrofel, N. (2024). Caractérisation numérique des phénomenes de couplage multiphysique sur la migration de gaz

dans une roche argilense saturée anx échelles mésoscopiques (Doctoral dissertation, Université de Lorraine).

Létat de I'art de [220] sur I’électro-osmose met en avant la capacité de ce mécanisme a favoriser le
pompage de fluide vers les pores les plus fins. Dans le cas du stockage de déchets radioactifs, il est
¢tabli que la perturbation alcaline et son déplacement génére un champ électrostatique [208]. Si ce

dernier est considéré comme négligeable macroscopiquement, il y a cependant des variations a
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I’échelle microscopique. De ce fait, I’étude a I’échelle des pores du réle du couplage électrocinétique
et son impact sur le comportement macroscopique est essentiel. Tournassat et al. [221], dailleurs,
relévent 'importance de ce type de couplage pour I’étude des milieux nanoporeux. Dans leur étude,
Yang et al. [222] ont modélisé la migration des radionucléides dans les argiles et leur impact sur la
diffusivité en milieu non-saturé a 'aide d’une approche LBM. Les travaux de [223], [224] ont permis
de résoudre, a I’échelle des pores, le modele Poisson-Nernst-Planck sans approximation en régime
transitoire et avec une condition de densité surfacique de charge constante aux interfaces. Les

travaux ci-apres utilisent un modele LBM inspiré de [224], appliqué a un milieu poreux complexe.

Une illustration des résultats, présentée Figure 23, compare le champ de vitesse sans couplage
électrocinétique, dont le moteur est donc uniquement le gradient hydraulique, et un champ de
vitesse avec un couplage électrocinétique significatif, dont le moteur est a la fois le gradient
hydraulique et le gradient de potentiel électrostatique. On observe en particulier la sollicitation de
plus de pores, et donc moins de zones mortes, avec I’établissement d’un écoulement transverse au
gradient hydraulique. On peut aussi voir, quand le couplage électrocinétique est significatif, des
zones de recirculation et des inversions de sens d’écoulement a I'intérieur d’un méme pore. Cette

derniére observation est consistante avec les résultats présentés dans [220].

Gradient de potentiel électrique

Gradient hydraulique Gradient hydraulique

O-i -1

Magnitude de la vitesse normalisée

Figure 23 Comparaison des champs de vitesse normalisée avec (a droite) et sans (a gauche) couplage
électrocinétique.
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4.5 Conclusion et Perspectives

Les travaux présentés montrent I'incrémentation du modele LBM avec des processus variés,
conditions de glissement, changement de phase, couplage électrocinétique. 1l est essentiel de bien
comprendre le poids relatif de chaque couplage dans ce systeme particuli¢rement complexe et a
terme de développer les couplages pertinents et d’établir leur champ d’application. I’amélioration
des techniques d’imagerie a ces échelles peut a terme permettre ’acquisition de microstructure plus
détaillée, pouvant étre utilisée dans le modele. Un enjeu en particulier est de faire le lien avec les

modeéles aux autres échelles :

e  Vers les échelles inférieures: certains phénomenes physiques comme le glissement de la phase
aqueuse, ou en conditions diphasiques, restent encore mal compris, la modélisation en
dynamique moléculaire peut apporter des connaissances complémentaires qu’il faudra savoir
utiliser dans les modeles directs. On peut retrouver quelques exemples dans [127], pour valider
son modele de glissement de la phase gazeuse, ou encore dans I’état de I'art de [225].

e Vers les échelles supérieures: il est essentiel de savoir comment transférer les résultats de
I’échelle des pores vers I’échelle du continuum. Si le changement d’échelle numérique permet
de calculer des propriétés effectives établies comme la perméabilité relative ou le coefficient
de Klinkenberg, cette question reste ouverte pour des systemes couplés. Par ailleurs, la
lourdeur numérique des mode¢les directs peuvent rendre difficile 'obtention d’un VER, posant
de fait les questions a la fois de 'amélioration des performances et de 'approche a utiliser pour

le changement d’échelle.
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5 SCALE : Approche multi-échelle appliquée a la

contamination aux NAPL

5.1 Introduction

Les NAPL (Non Aqueous Phase Liquids) sont une source de contamination du sous-sol et des
eaux souterraines majeure. En effet, les hydrocarbures représentent la plus importante source de
contamination des sols (a I’échelle européenne : 53% [226]). Cette contamination améne des
répercussions sur la santé ainsi que la dégradation a long terme de la qualité des eaux souterraines.
Les NAPL sont traditionnellement séparés entre composés 1égers (LNAPL) et lourds (DNAPL).
Les premiers vont majoritairement se déposer a la surface de la nappe, lorsque les seconds vont «
couler ». Par conséquent, les études et les techniques de remédiation sont généralement distinctes.
Cependant, pour les deux catégories de NAPL, on distinguera les zones ou le NAPL est présent
en tant que phase fluide sous forme résiduelle ou mobile (zone source) et le NAPL dissous dans
les eaux souterraines ou volatile dans I'atmosphere (sous forme de panache dissous ou gazeux).
L’étude des panaches est 'objet de nombreuses publications dont on peut trouver des articles d’état
de I'art dans [227] (LNAPL) et [228] (DNAPL). La compréhension de la zone source et résiduelle,
de sa mise en place, de sa géométrie et de son évolution, bien qu’essentielle a I’établissement des

panaches, est par contre moins étudiée [227], [229].

5.2 Obijectifs et verrous scientifiques

L’objectif de I'ensemble des travaux présentés ci-apres est donc I'étude de la zone source et
résiduelle, a différentes échelles et en prenant en compte différents mécanismes de transfert et
conditions environnementales. Ces travaux ont été réalisés dans le cadre de divers projets et
partenaires, dont des travaux avec 'université de Kumamoto, initiés lors d’un post-doctorat et
poursuivis dans le projet H2020 MSCA RISE PROTINUS, mais aussi les projets ADEME Gesipol
PURERECUP, QUASPER et BatMobil, le projet financé par le pole OTELO de l'université de
Lorraine EFFECTS, un projet LUE de l'université de Lorraine et le projet ANR BatNap. Ces
projets sont entre autres développés via le GISFI (Groupement d’Intérét Scientifique:
requaliFication des territoires dégradés) dans lequel je suis impliquée depuis une dizaine d’années

et s’appuient en particulier sur sa plateforme lysimétrique.

e Compréhension des mécanismes de transferts associés a la zone source par
Papproche DRP
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La zone source d’une contamination au NAPL est particulié¢rement importante car elle est liée a la
contamination au long terme. Les mécanismes physiques controlant les transferts dans la zone
source et de la zone source vers les panaches dissous ou gazeux font appel a des problématiques
d’écoulements multiphasiques avec des systemes potentiellement ternaires (eau-NAPL-gaz) (e.g.
transferts dans la zone non saturée, dans la zone saturée avec dégazage lors d’une remédiation
thermique, etc.), mais aussi de transferts réactifs (e.g. volatilisation, dissolution, réactions
chimiques, interactions avec le vivant, etc.). La compréhension des transferts est essentielle au
développement des modeles de sites conceptuels, pierre angulaire de la gestion des sites et sols
pollués [230]. Pour cela, une bonne caractérisation des propriétés de ces systemes complexes se
base sur une meilleure paramétrisation des systemes a trois phases fluides en milieu poreux (par
exemple, quelle est la transférabilité des notions de courbe de rétention, perméabilité relative,
établies a origine pour des systemes a 2 phases fluides), la prise en compte de la variabilité de la
microstructure (e.g. distribution et connectivité des pores) et des états de surface (e.g. mouillabilité)
et enfin une meilleure compréhension des transferts entre phases (e.g. changement d’échelle du
coefficient de transfert de masse). Par exemple, les principaux modéles d’écoulement multiphasique
utilisés en sites et sols pollués utilisent des formulations basées sur une hypothése de milieux
fortement mouillants a eau. Or, selon la composition des sols ou encore I'ancienneté de la
contamination, les sols contaminés peuvent a mouillabilité mixte ou fractionnée. Pour tout cela,

I'approche DRP est particulicrement intéressante (section 5.3.1).

e Compréhension des mécanismes de transferts associés a la zone source par une
integration multi-échelle

L’établissement et I’évolution du profil de NAPL sur site nécessite non seulement la
compréhension des mécanismes physiques mais aussi la prise en compte du role des hétérogénéités
a plus grande échelle, des changements saisonniers incluant les effets du changement climatique,
ou encore les modalités opérationnelles (e.g. méthode de remédiation) (section 5.3.2) [230]. Des
lors, la compréhension exclusivement a petite échelle trouve ses limites. Il devient alors nécessaire
d’étudier une méme problématique a différentes échelles, de celle des pores a celle du site. Un
intérét particulier d’'une approche multi-échelle est de mieux comprendre les mécanismes de
rétroaction inter-échelles, a la fois 'impact des processus a petite échelle sur le comportement a
grande échelle (par exemple, les mécanismes de piégeage, controlés par des processus locaux
comme la capillarité, impactent la contamination a long terme ou encore P'accessibilité des NAPL
aux techniques de remédiation), a l'inverse, des phénomenes a grande échelle influent sur les

conditions locales (par exemple, le changement climatique modifie les gradients thermiques
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locaux). Une deuxi¢me problématique est d’améliorer le transfert d’information d’une échelle a

Pautre.

5.3 Description des travaux réalisés

5.3.1 Echelle des pores
Les travaux suivant sur issus de mes travaux de post-doctorat a 'université de Kumamoto, ainsi
que de travaux réalisés dans le projet ADEME Gesipol QUASPER. Ils ont fait I'objet des

publications et communications suivantes :

Shiota, E., Mukunoki, T., Tinet, A-]. (2016), Estimation of water — LINAPL transfer with different granular
materials using X-ray CT image analysis. Japanese Geotechnical Society Special Publication 4(7), 150-153

Tinet A-]. (2015), Pore-scale multiphase flow: Comparison between micromodel drainage experiment and

pseudopotential MRT Lattice Boltzmann Model, Interpore, Padova, Italy, May 2015 (poster presentation)

Dashthesh, N., Golfier, F., Tinet, A-]., Oltéan, C., Quintard, M. (2022) Non-Aqueous Phase Liguid
dissolution in porous media: Upscaling the mass exchange coefficient. LAMG, Nancy, France, September 2022

Dans les systemes multiphasiques, le piégeage et le déplacement de NAPL est relié au
comportement (saturation, pression) des autres phases en place via des courbes telles que la courbe
de rétention et la courbe de perméabilité relative. Ces courbes sont dépendantes des propriétés
microstructurelles du milieu ainsi que de la répartition des phases, via des propriétés telles que la
saturation et les interfaces spécifiques [81]. Dans I'objectif de mieux comprendre la répartition des
différentes phases lors du déplacement de NAPL lors de la contamination, de l'infiltration d’eau
(eaux de pluie ou du battement de nappe) ou encore de l'injection d’air (remédiation par air
sparging), une approche par imagerie a été réalisée. A I'université de Kumamoto, une succession
d’injection de NAPL dans un systéme saturé en eau puis d’eau dans le systéme contaminé a été
réalisée sur plusieurs milieux granulaires (pack de billes homogenes et hétérogenes et sables) sous

uCT (Figure 24a) [231].

Comme le prédit la loi de Laplace, le NAPL tend a se loger dans les pores plutot larges, méme si la
connection entre les pores peut limiter 'accessibilité de certains (Figure 24b). Dans le cas 3, la

forme des grains, plus anguleuse, génere une plus grande rétention du NAPL (Figure 24).
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Figure 24 a) Images segmentées de différents sols (billes de verres (cas 1 & 2), billes broyées (cas 3), sable

de Toyoura (cas 4), en gris clair, 'eau chargée en KI, en gris, le solide, en noir le LNAPL (NB : dans le cas

4, les couleurs gris et gris foncé sont inversées, le blanc correspondant a du sable magnétique). b) Teneur

en eau chargée en KI. Haut : Aprés la phase de drainage par le LNAPL, Bas : Apres la phase d’imbibition
par I'eau (issu de /237))

Une étude en micromodele a aussi été réalisé avec 2 et 3 phases fluides (NAPL et/ou eau et/ou
air) (Figure 25a). Dans le cadre d’un systeme diphasique, les résultats ont pu étre confrontés a des

simulations LBM (Figure 25b et 25¢) [232].
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Figure 25 2) Image du micromodéle pendant une injection d’air, I’eau est colorée en bleu, le NAPL en rouge.
b) Comparaison de la distribution de phase NAPL lors d’une injection entre expérimentation (images
segmentée) et LBM, les temps sont relatifs au temps de percée. ¢) Comparaison entre expérimentation et
mod¢élisation de I'évolution de la saturation en LNAPL et du front d’injection lors de I'injection de LNAPL.
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Au-dela du déplacement de la phase NAPL, la bonne modélisation de la génération des panaches
via les processus de dissolution et de volatilisation est essentielle. Pour cela, il est important de bien
connaitre les coefficients de transferts de masse, qui établissent les flux interfaciaux entre les
différentes phases. Or, ces coefficients sont généralement construits via des corrélations
phénoménologiques (e.g. corrélations de Gilland-Sherwood) disponibles dans la littérature (e.g.
[233]). Ces corrélations ne prennent cependant pas en compte I'impact de la géométrie et de la
connectivité de la phase NAPL [7], [234] et peuvent varier de plusieurs ordres de grandeur en
fonction de la microstructure du milieu. L’utilisation de modeles a I’échelle des pores peut donc
permettre de mieux comprendre et prédire les liens entre flux interfaciaux, coefficients de transfert
de masse et les propriétés morphologiques du milieu poreux et des phases qui 'occupent. Enfin,
I’évolution du coefficient de transfert de masse dans le temps et selon la composition du NAPL a

été peu étudiée [235], [236].

Pour répondre en partie a ces questions, une modélisation a I’échelle des pores a été développée

avec le logiciel Comsol Multiphysics a partir d'une géométrie simplifiée constituée de bulles

immobiles de NAPL dans un pack de cylindres (Figure 26).

Periodic boundary
uc1 uc2 / ucs

Periodic for flow
Zero concentration for
transport

Periodic for flow
Free for transport

i —» 1D Upscaled model

Figure 26 Géométrie et conditions aux limites du cas d’étude. En rouge la bulle de NAPL, en bleu clair,
P’eau, en bleu foncé, le solide.

La réactivité étudiée se limite a la dissolution d’un ou plusieurs constituants du NAPL. Plusieurs
cas d’études ont été réalisés, avec différentes conditions opérationnelles et compositions du NAPL.
Dans le cas de référence, le NAPL est constitué d’un composant non soluble et d'un composant
soluble et la géométrie n’évolue pas. Dans le cas d’étude final, le NAPL est constitué de 3 composés
solubles et 1 non soluble, la bulle de NAPL s’amenuisant au fur et 2 mesure de la dissolution

sélective de ses composés (Figure 27).

64



(»

oo N |

- !

t=100s O (»
IH

B | |
t = 2500 s@ ’ (C) w

Water phase NAPL phase

Fignre 27 Champ de concentration totale (somme des différentes espéces), dans I'eau et dans le NAPL

Enfin, le coefficient de transfert de masse a été évalué et sa dépendance en fonction de la
concentration et de la saturation étudiée, permettant I’établissement de corrélations. Ces dernicres
ont été évaluées en comparant les résultats de simulation sur un milieu effectif 1D et les résultats

de simulations a I’échelle des pores (Figure 28).

Pour le cas de référence, le calcul de coefficient de transfert de masse a 'aide du modéle direct met
en évidence son évolution dans le temps, avec ’établissement en particulier de deux plateaux

distincts. Une corrélation avec la concentration moyenne a été établie a I’aide d’une loi puissance :

— — k
a = f{(c)) = ki(c)* + k3 (16)
La comparaison entre modele direct et milieu effectif 1D montre P'efficacité de cette corrélation,
en particulier en comparaison avec des constantes et aux temps courts. Par contre, l'utilisation

d’une constante, plus simple, est tout a fait pertinente aux temps longs (Figure 28).

Dans le second cas de figure, il est intéressant de noter que, malgré leur différentes concentrations
initiales et coefficients de partition, le coefficient de transfert de masse et son évolution sont
sensiblement les mémes pour les trois especes. Par conséquent, une unique corrélation est établie
pour les différentes composants, soit en fonction de la saturation (loi exponentielle), soit en
fonction de la concentration moyenne (loi puissance). La corrélation fonction de la concentration
permet 'obtention de meilleurs résultats aux temps courts, contrairement aux approches classiques

reliant ce parametre a la saturation (Figure 29).

a = f(S) = kyexp(—k,S) + kzexp(—k3S) (17)
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a = f({c)) = k() + ks (18)
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Figure 28 Cas de référence. a) Evolution du coefficient de transfert de masse (DNS) et les différentes
corrélations proposées. b) Comparaison du modele direct (DNS) et des modeles 1D avec les différentes
corrélations proposées.
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Figure 29 Cas multi-especes. a) Evolution du coefficient de transfert de masse (DNS) et les différentes
corrélations proposées. b) Comparaison du modéle direct (DNS) et des modéles 1D avec les différentes
corrélations proposées, exemple de I'espece A.

5.3.2 Echelle du continuum

Dans le but de mieux comprendre le role des conditions opérationnelles et/ou environnementales
sur les sols contaminés, il est nécessaire d’étudier ces phénomenes a plus grande échelle, tout en
permettant un certain controle des conditions d’étude. C’est pourquoi les essais expérimentaux a
I’échelle du milieu continu, éventuellement intégrant des hétérogénéités de plus grande taille, sont

particulicrement utilisés. Dans les travaux présentés ci-apres, des expériences en colonnes et en
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lysimetre ont été réalisées pour mieux comprendre 'impact du changement climatique sur les sites
contaminés. Ces études demandent une forte implication multidisciplinaire et font donc 'objet
d’un consortium de recherche présent dans plusieurs projets de recherche (projet LUE de
l'université de Lorraine, projet EFFECT du péle OTELO de I'université de Lorraine, projet Carnot

ICEEL Kapflex, projet Ademe Gesipol BatMobil et projet ANR Batnap).

Le changement climatique et son impact sur la zone critique ont déja été les objets de nombreuses
études (e.g. [237], [238]). Dans la zone ouest-européenne, qui inclut la partie nord de la France, la
température de la surface pourrait augmenter de 5 a 7°C en été et de 2.5 2 3.5 °C en hiver d’ici la
fin du siccle [239], la température des sols et des eaux souterraines augmentant de manicre similaire
[240]. Par ailleurs, une augmentation de I'intensité et de la fréquence d’éveénements extrémes tels
que les fortes précipitations et les sécheresses est attendue [237], [238]. Or, ces phénomenes auront
vraisemblablement un impact sur les sites contaminés. En effet, ils impliquent une évolution des
cycles d’imbibition - drainage du fait des battements de nappes successifs dans la zone non-saturée,
et par conséquent du piégeage et du lessivage des contaminants. Par ailleurs, les propriétés
physiques des contaminants (viscosité, capacité de sorption, etc.), comme les NAPL, et leur
interaction avec le sous-sol (e.g. dissolution, biodégradation, volatilisation, etc.) sont dépendantes

de la température [241].

e Impact du changement climatique sur le transfert de contaminant en zone non saturée

Une premicre étude expérimentale s’est donc intéressée a 'impact de deux scénarios climatiques
(actuel et avec prise en compte du changement climatique) sur la contamination résiduelle en zone

non-saturée.

Cette étude permet, entre autres, de mieux comprendre les transferts de contaminants par drainage
vers la nappe, grace a I'analyse des effluents. Cette étude a été réalisée sur une colonne de taille
intermédiaire (diametre 30cm, hauteur 50 cm) permettant le suivi de plusieurs propriétés
physicochimiques dont la succion, la température, la teneur en eau, le pH, les conditions redox ainsi
que des caractérisations plus completes des effluents tout au long de Pexpérience (Figure 30a). Les
scénarios climatiques couvraient plusieurs cycles été — hiver incluant la simulation de pluie et une
thermorégulation du sol (Figure 30b). Un sol de cokerie contaminé par des HAP (Hydrocarbures
Aromatiques Polycycliques), sous forme solide, et aux métaux a été utilisé. On notera que, dans
cette étude, il n’y a pas de phase NAPL distincte. Les premiers résultats semblent indiquer une
amplification par le changement climatique des tendances observées sous le climat actuel (Figure

30b). Cependant, au regard du nombre de parametres observés pour seulement deux scénarios, il
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est nécessaire d’obtenir plus de données pour pouvoir établir des corrélations de manicre plus

certaine.
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Figure 30 a) Colonnes de mesure. b) Evolution du taux d’humidité d’aprés les tensiomeétres pour chaque
essai (haut : climat actuel, bas : avec changement climatique)

e Impact du changement climatique sur le transfert de contaminant dans la zone de battement

de nappe

Un autre impact du changement climatique, mais aussi de 'augmentation de la pression sur la
ressource en eau, est lintensification des battements de nappe [237], [242], [243]. Cette
augmentation attendue des variations de niveau piézométrique impacte le relargage de LNAPL
[244], [245], [246] ainsi que la capacité d’atténuation des sols [247]. En particulier, les battements
de nappes saisonniers provoquent un étalement du LNAPL dans la frange capillaire [248] et, par
conséquent, augmentent les interfaces d’échange entre le LNAPL et les phases aqueuse et gazeuse
du sol [249]. Dans I'objectif de mieux comprendre le lien entre le relargage des contaminants et les
variations de niveau piézométrique, en particulier dans un contexte de changement climatique, une
¢tude en lysimetre a été mise en place. Les travaux présentés ci-apres ont fait objet de la

publication suivante :
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Cavelan, A., Faure, P., Lorgeonx, C., Colombano, S., Deparis, ]., Davarzani, D., Enjelvin, N., Oltéan, C.,
Tinet, A.]., Domptail, F. & Golfier, F. (2024). An experimental multi-method approach to better characterize
the LNAPL fate in soil under fluctuating groundwater levels. Journal of Contaminant Hydrology, 262, 104319.

Le lysimetre (1 m de diamétre, 2 m de hauteur) (Figure 31A), est équipé d’un systeme de régulation
du niveau piézométrique, de génération de pluie ainsi que de multiples équipements de mesure
permettant 'acquisition de données de poids, pression capillaire, teneur en eau, température,
permittivité, pH, conditions redox, mais aussi de mesures des effluents liquides et gazeux ainsi
qu'un contréle du niveau d’eau et de LNAPL dans le piézometre central (Figure 31A). Deux

scénarios climatiques, dont le scénario actuel, présenté dans [250], ont été étudiés (Figure 31B).
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Figure 31 A) Colonne lysimétrique instrumentée. B) Scénarios de battement de nappe et de précipitations
pour le climat actuel (issu de /250))
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Figure 32 Evolution des distributions de NAPL total (St), piégé (St et Se) et libre (Sf), et de la saturation en
eau (Sw) lors de la saison seche pour le climat actuel (issu de /250))

Les données sur I’étude du battement de nappe pour le scénario actuel confortent et completent
les résultats de la littérature. Les variations du niveau piézométrique favorisent en effet un étalement

du LNAPL mais cet effet est plus marqué pour la saison séche que pour la saison humide

(Figure 32).

La comparaison entre les deux scénarios climatiques montre que 'augmentation des battements de
nappe génere un plus grand étalement des LNAPL et par conséquent des interfaces avec les phases
aqueuses et gazeuses (Figure 33). Ceci a pour effet des plus grands taux de volatilisation et de
dissolution et implique donc une augmentation des risques pour la qualité de I'air et de 'eau a court

terme mais aussi une baisse de la durée de vie de la pollution.
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Figure 33 a) Evolution des concentrations de LNAPL mesurées en phase dissoute a la base de la colonne
d’eau. b) Masse de LNAPL totale perdue dans la colonne (d’apres /257))
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Au-dela de la compréhension de I’évolution de la contamination du sous-sol, les études a grande
échelle, en particulier de modélisation, peuvent permettre d’évaluer les techniques de remédiation.
A ce titre et dans le cadre du projet Ademe Gesipol PURERECUP, un mod¢le numérique a été
développé sous Comsol Multiphysics. Ce modcle, impliquant un systéme triphasique (eau, air,
NAPL), des réactions aux interfaces dont la volatilisation en particulier et un couplage avec les
effets thermiques, avait pour but d’évaluer les techniques de remédiation thermique de la zone
source pour des DNAPL (solvants chlorés) [252]. Ces techniques impliquent en particulier
I'injection d’air chaud, de vapeur d’eau ou d’une mixture favorisant des réactions exothermiques,
dans le but de volatiliser le DNAPL, permettant alors une extraction des gaz. Le modele numérique
développé a été évalué avec succes vis-a-vis de résultats de la littérature sous différentes conditions :
modélisation de l'injection d’air, sans couplage thermique [253], volatilisation de ’eau dans un

systeme diphasique chauffé (expérience de Mascilia, [254], [255]) (Figure 34).
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Figure 34 a) Comparaison avec les résultats de /253] des champs de saturation en air (bleu = modéle
COMSOL). b) Comparaison des champs de température selon ’axe horizontal (haut) et vertical (bas) pour
Pexpérience de Mascilia

5.4 Conclusion

Les résultats présentés montrent les enjeux aux différentes échelles autour de la contamination des

sols aux NAPL.
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A Déchelle des pores, I'expérimentation en micromodele et la modélisation permet de mieux
comprendre a la fois le déplacement des différentes phases mais aussi les échanges entre phases ou
encore la biodégradation [172]. Cependant, le champ d’investigation reste vaste. Des premiers
mode¢les numériques se sont déja intéressés a 'hétérogénéité tant pour les propriétés géométriques
que pour la mouillabilité [256], [257] mais la corrélation entre propriétés morphologiques et
paramétrisation des courbes de rétention et de perméabilité relative reste a déterminer. Par ailleurs,

les interactions dans un systeme a trois phases fluides restent encore peu étudiées en milieu poreux

(e.g. [258]).

A Téchelle continue, des outils expérimentaux fortement couplés ont été mis en place et des
premicres études réalisées. Cela ouvre la porte a d’autres travaux, qui pourront renforcer les jeux
de données et donc la compréhension de I’évolution des sols contaminés en particulier sous
contexte du changement climatique. Enfin, une extension a I’échelle de terrain est essentielle pour

intégrer d’autres d’incertitudes.

72



6 Perspectives

Les travaux présentés ont permis des avancées dans la compréhension de différents mécanismes
avec un focus particulier sur Péchelle des pores par 'approche Digital Rock Physics (Image and
Compute) ainsi qu’une ouverture vers les échelles supérieures, tant par une approche de
changement d’échelle numérique a partir des simulations directes que par le développement
d’expériences a différentes échelles, des pores au terrain. Ces travaux sont amenés a étre poursuivis,
permettant, entre autres, ’acquisition de plus de données et, donc, des interprétations plus robustes.

Par ailleurs, plusieurs perspectives d’études émergent :

1) Complexification des modélisations a I’échelle des pores

Les méthodes numériques a Iéchelle des pores, et en particulier la méthode Lattice Boltzmann,
permettent de représenter des physiques diverses (écoulement mono et diphasique, transferts de
masse, de chaleur, etc.) ainsi que présenté dans les travaux précédents et la littérature. Des
problémes couplés, en particulier des couplages hydromécanique et relevant du transport réactif
ont aussi été développés. Cependant, il reste encore un espace de recherche significatif pour I’étude
de systemes couplés, plus complexes, qui peut permettre non seulement de décrire des
comportements a I’échelle continue, via, par exemple, I'établissement de corrélations ou
I’évaluation par changement d’échelle numérique de propriétés effectives, mais aussi de mieux
comprendre les croisements et les compétitions entre différents mécanismes. I’évolution des
techniques d’imageries, comme par exemple I’association entre microtomographie et cartographie
chimique, est trés prometteuse quant a 'acquisition de nouvelles données expérimentales d’intérét.

On notera, plus particulierement, les problématiques suivantes :

e Compréhension des mécanismes diphasiques en nanopores: Ainsi que développé
précédemment, les mécanismes diphasiques sont aussi encore un sujet de recherche actif.
Les simulations de dynamiques moléculaires sont un appui fort pour mieux comprendre
les phénomenes a 'ceuvre, comme le réle de la double couche électrique [13], [259], les
mécanismes de glissement de 'eau [215] ou la transition entre les phases eau et gaz, générant
une viscosité effective [260]. Il existe donc une nécessité de développer des couplages
associant écoulement diphasique, incluant les phénomenes spécifiques aux nanopores, et
électroosmose. Si des premiers travaux existent, par exemple pour la prise en compte des
mécanismes spécifiques aux nanopores [260], [261], les développements numériques sont
le plus souvent limités a des géométries simples (e.g. capillaires droit, milieu modele 2D) et

I'extension a des systemes poreux réalistes reste un défi. Une premicere collaboration avec
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des modélisateurs en dynamique moléculaire a d’ailleurs déja été établie dans le cadre du

projet NEEDS MECHE.

Modélisation du transport réactif : Si des modeles de transport réactifs existent, incluant
des réactions avec ou sans modification de la structure porale, avec plusieurs espéces ou
encore en conditions diphasiques, y compris incluant un changement de phase (en général
monocomposants), il s’agit encore d’un domaine de recherche actif [3]. Les applications en
systeme ternaire (avec trois phases fluides) en milieu poreux restent peu développées, ainsi
que le couplage avec des réactions géochimiques plus complexes [170].

Couplage entre écoulement multiphasique et géophysique (conductivité et permittivité
¢lectrique) : Les méthodes DRP ont déja été appliquées pour évaluer la conductivité
électrique (e.g. [11]), mais uniquement dans un systeme saturé. Par ailleurs, le couplage entre
écoulement et équation d’onde, permettant notamment 1’évaluation de la permittivité, est
plus rare (e.g. [160]). Des travaux sont d’ailleurs déja prévus sur cette thématique dans le

projet ANR BatNap.

Prise en compte de I’évolution des propriétés fluides et de la microstructure: Les propriétés
des fluides (masse volumique, viscosité) sont dépendantes de leur composition, de la
température, etc. La prise en compte de ces dépendances et leurs impacts sur les transferts,
les échanges aux interfaces ainsi les propriétés effectives reste rare [2], [261]. Par ailleurs, la
microstructure est hétérogene, tant d’un point de vue géométrique que de ses propriétés
physico-chimiques (e.g. matiere organique et inorganique [261]). L’impact de 'évolution de
ces propriétés, dans 'espace et dans le temps, est particulicrement intéressant. Par exemple,
la mouillabilité dépend de la répartition entre matiere organique et inorganique [261] mais
peut évoluer du fait de la dégradation de la mati¢re organique, de 'adsorption d’une phase
liquide organique ou encore de I'action de surfactant ou biologique [260]. C’est par exemple

le cas lors du stockage d’hydrogene [8].

2) De I’échelle des pores a échelle continue pour des systemes couplés

L’étude des systemes couplés via des approches a plusieurs échelles, que ce soit expérimentalement

ou numériquement, reste un enjeu important. Il est cependant essentiel de faire communiquer les

différentes échelles et de ne pas rester sur une approche « en silo ».

En ce qui concerne plus particulierement les échanges entre échelle des pores et échelle continue,

lotsque que I’hétérogénéité (dans sa structure et/ou ses propriétés locales) du milieu étudié est

accrue, ou encore lorsque les mécanismes étudiés sont complexes et/ou couplés, le VER peut voir
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sa taille considérablement augmenter voire son existence remise en question [262]. Par exemple,
un diagramme qui permet d’identifier quand un modele de transport réactif multiéchelle est
nécessaire, par opposition a un modele équivalent, a été établi [10]. Par ailleurs, les modeles a
I’échelle des pores restent couteux numériquement, que ce soit en temps de calcul ou en espace
mémoire. Ce cout numérique dépend des mécanismes étudiés, par exemple, lorsque des
mécanismes en proche surface sont significatifs (e.g. film d’eau ou double couche), la résolution
utilisée doit étre plus fine et donc le cout plus important. En effet, la préservation des processus
mis en jeu a petite échelle est souvent essentielle sur le comportement macroscopique [3]. Ces
enjeux posent alors la question de I'applicabilité d'un changement d’échelle numérique direct a
partir des résultats de modélisation pour les problématiques couplées. La seule amélioration des
ressources numériques ne peut permettre de répondre a ces défis 2], il s’agit donc de développer

des approches alternatives, avec différentes stratégies, pouvant étre éventuellement combinées.

a) L’utilisation d’une échelle intermédiaire

Une approche de modélisation intermédiaire, permettant de représenter un domaine de taille plus
importante, peut permettre d’atteindre le VER et/ou intégrer une plus large gamme
d'hétérogénéités tout en étant performant numériquement. Les modeles de réseaux poreux (ou
PNM) répondent a ces enjeux. Les PNM sont fondés sur des simulations sur des géométries
simplifiées du milieu, les réseaux poreux, composés d'une association de pores et de liens. Les
simulations quant a elles utilisent une représentation simplifiée des physiques en jeu en général
basées sur des corrélations théoriques ou empiriques, comme la relation de Hagen-Poiseuille pour
I'écoulement ou la loi de Laplace pour évaluer la pression capillaire d'invasion [30]. Ces corrélations
ont cependant leurs limites en particulier en ce qui concerne les impacts de particularités
géométriques (e.g. rugosité [30]), la prise en compte de certains comportements (e.g. films d'eau,
courbure des interfaces [263], [264], glissement, interactions fluide-solide (mécanique ou réactive),
double couche, etc.), la limite d'applicabilité des corrélations et la prise en compte des couplages et
de leurs compétitions. Les modeles directs, sur des géométries plus restreintes ou simplifiées,
peuvent donc enrichir les PNM, soit indirectement via l'amélioration des corrélations, soit

directement via l'utilisation de modeles hybrides.

b) L’hybridation de modele

Le principe général de I’hybridation est d’associer deux ou plus modéles numériques avec pour but
soit 'amélioration des performances numériques, en associant un modele plus performant sur une
partie du probléme a un modéle moins performant, soit 'augmentation de la taille de I’échantillon

modélis¢ (ou Field Of View FOV) grace a une approche multiéchelle. L’hybridation est
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particuliécrement utilisée pour la modélisation de la porosité sous-résolution (e.g. [179], [265]), des
systemes fracturés (e.g. [178]), du transport réactif ([10], [266]), des écoulements multiphasiques
(e.g. [265]) et en particulier du déplacement d’interface (e.g. [264]) ou encore des couplages

hydromécaniques. Soulaine et al. [267] classifie les méthodes hybrides selon deux catégories :

e Les méthodes a deux domaines. Les différents modeles numériques sont alors associés a
différents domaines géométriques. Une configuration assez classique est les systemes
fracturés, un des domaines représentant la matrice poreuse et un autre les fractures. La
modélisation de 'interface entre matrice et fracture est alors essentielle [261]. On peut noter
aussi la possibilité de superposer les deux domaines, en particulier pour la représentation
d’un grand nombre de fractures (e.g. [268]).

e Les méthodes a un domaine. Dans ce type de méthode, les conditions d’interfaces sont
intégrées a écriture des équations. Les modéles de microcontinuum [265], [267] font partie
de cette catégorie. En ce qui concerne la méthode Lattice Boltzmann, les modeles
« Grayscale LBM » ont été¢ développés pour la simulation de I’écoulement de Darcy-
Brinkman et ont depuis été appliqués aux systemes multiphasiques [179]. Leur extension

a d’autres applications reste ouverte.

c) Les méthodes d’apprentissage (Machine Learning — ML)

L’intelligence artificielle (IA) est une thématique de recherche tres active avec de nombreuses
applications. Son utilisation, et particuliecrement les techniques d’apprentissage (Machine Learning
— ML), dans le contexte des milieux poreux fait I'objet de plus en plus d’études (e.g. [269], [270],
[271]). Des premiers travaux dans le domaine de I'TA sont prévus dans le cadre du WP HERMES
du projet EURAD2 (interactions avec des modélisateurs IA) et dans le cadre du PEPR Sous-Sol —
Digital Earth.

Les méthodes de ML peuvent étre classifiées selon qu’elles soient :

e DBasées sur les données (data-based ou data-driven) : Les méthodes data-based les plus
courantes sont les approches par réseaux neuronaux : CNN (Convulational Neural
Network) (e.g. [44], [272], [273], [274] etc.), ANN (Artificial Neural Network) (e.g. [45],
[275], [276], RNN (Recurrent Neural Network) (e.g. [277]), etc.

e Basées sur la physique (physic-based) : Les méthodes les plus courantes sont les PINN
(Physics-Informed Neural Network) (e.g. [278], [279]) ou encore les TgNN (Theory-guided
Neural Network) [271]
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Les approches ML sont entre autres utilisées dans un contexte de modélisation multi-échelle dans
de nombreux contextes tels que les écoulements multiphasiques [270], le transport réactif [277]
appliqué a la séquestration de CO2 [3] ou encore au stockage de déchets radioactif [2], [275]. Des
modeles a réseaux de neurones (principalement CNN et ANN) ont par exemple été utilisés pour
Iestimation multiéchelle de la perméabilité (e.g. carbonates [280], milieu fracturé [274], [281],
réservoirs [282], [283]), de la perméabilité relative [45], de la diffusion effective ([273], [277], [284]),
de la conductivité thermique effective [285], de la surface spécifique [277] mais aussi pour
Pestimation des champs de vitesse [283], de concentration [284], de saturation [286], des états

d’équilibres géochimiques [275], [287].

Les liens entre ML et DNS sont donc divers, selon les objectifs et 'approche utilisée. On peut

noter en particulier les interactions suivantes :

e Utilisation du ML en remplacement de simulations directes (DINS) pour alimenter
les modeles a P’échelle continue. Il existe alors différentes manicres d’entrainer la
méthode ML :

o Les méthodes ML sont entrainées directement par des images, par exemple, de uCT
ou de SEM, qu’elles soient brutes ou segmentées (e.g. [274], [280]). Les méthodes
DNS sont alors utiles pour valider les résultats issus des modéles d’apprentissage.

o Les méthodes ML sont entralnées a partir d’images et des propriétés
morphologiques issues de ses images. Au-dela de la validation des résultats, les
méthodes DNS peuvent aussi permettre de mieux choisir les propriétés
morphologiques les plus pertinentes (e.g. [276], [288]). 1l reste donc fondamental
de bien comprendre le lien entre comportement phénoménologique et
caractérisation morphologique.

o Les méthodes ML sont entrainées a partir des résultats de simulation DNS (e.g.
[283], [284]). Dans ce cas de figure, il n’est pas nécessaire de réaliser les simulations
sur un VER, mais le nombre de simulations DNS nécessaire peut étre significatif
pour parvenir a un résultat pertinent. Rabbani et al. [45] ou encore Wu et al. [273]
ont fait état de plusieurs milliers de simulations directes pour entrainer, valider et

tester leur modéle d’apprentissage.

e Hybridation entre modéle DNS et ML. Le mod¢le d’apprentissage remplace alors une
partie seulement de la modélisation a ’échelle des pores. Prasianakis et al. [275] ont par

exemple couplé un modele LBM d’écoulement avec un modele ML de géochimie, en se
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basant sur le fait que le couplage géochimique était le plus colteux numériquement,
permettant une accélération de 1 a 4 ordres de grandeur.
e Utilisation des données ML en entrée d’un modéle DNS pour accélérer les

simulations a 'échelle des pores [44].

Si les études sur les méthodes d’apprentissage basées sur les données sont de plus en plus

nombreuses, il existe encore de nombreux défis a relever :

e Lagrande diversité des approches, méme siles CNN semblent les plus courants, provoque
nécessairement la question du choix du « bon » modeéle d’apprentissage pour une

problématique donnée.

e Lien entre ML et modélisation physique: intégration de contraintes physiques lors de
I'apprentissage fait 'objet de plusieurs méthodes mais nécessite encore des développements
[269], par exemple Prasianakis et al. [275] reléve une absence de garantie de conservation

de la masse.

e Déterminer une bonne sélection des données d’entrainement. Plusieurs limitations
sont documentées quant au choix des données d’entrainement, tant en ce qui concerne leur
quantité [3] ou encore leur équilibre [269]. Pour améliorer le jeu de données, pouvant étre
difficiles ou couteuses a acquétrir, le développement de benchmark, ou encore la génération
accélérée de données [272] sont des solutions possibles.

e La capacité des modéles obtenus par ML a étre étendus au-dela de la gamme définie
par les données d’entrainement peut étre limitée. Par exemple, le modele développé par
[284] sur les sables n’est pas applicable aux tissus biologiques. Wang et al. [3] évoquent le
défi d’étendre des modeles entrainés sur des données générées automatiquement, parfois
en 2D, a des milieux poreux réalistes. Karimi et al. [277] insistent sur la nécessité de

développer des approches de calculs d’incertitudes.

e Application a des problémes complexes, comme par exemple des milieux hétérogenes,

des problemes non-linéaires, couplés, etc.

Enfin, si les modéles basés sur les données font 'objet de nombreuses publications, les modeles
basés sur la physique, bien que présentant des avantages certains (prise en compte des contraintes
physiques, plus grande capacité a étre étendus, moins de données nécessaires a 'apprentissage),
restent plus rares. On peut trouver plusieurs applications a I’échelle continue par exemple pour les
¢coulements multiphasiques [278], [279], les applications a I’échelle des pores restent rares (e.g.

[289]). L’extension a des problématiques plus complexes reste ouverte.
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