Etude de l’évolution des propriétés de transport liée à la dissolution des roches carbonatées
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La dissolution des roches carbonatées est un processus important qui contrôle l’évolution des propriétés hydrodispersives (perméabilité, dispersivité) des aquifères fracturés. Ces modifications, dont les conséquences sont observables à l’échelle macroscopique (ex : karstification) sont reliées aux transformations microstructurales des fractures.

Ce travail est focalisé sur l’évolution de fissures dans les roches à dominante carbonatée. La phase expérimentale repose sur l’utilisation de l’imagerie tomographique RX pour caractériser l’évolution des structures et de la porosité au cours de réactions de dissolution. Ces modifications sont obtenues sur des échantillons cylindriques de carbonates fissurés (12*6 mm), placés dans une cellule de percolation traversée par un fluide acide (enrichi en CO2 dissout). L’objectif final est de caractériser les relations entre les réactions géochimiques du système, l’évolution des structures et celles de propriétés de transport.

Nous nous intéresserons dans cette présentation à deux échantillons, l’un composé uniquement de calcite, l’autre contenant des argiles (85% calcite, 10% dolomite, 5% argiles dont 6/10 kaolinite, 3.5/10 illite-smectite, 0.5/10 illite) ; la composition minéralogique moyenne des échantillons est obtenue grâce à des analyses diffractométriques RX (roche totale et argiles), calcimétrie, ICP...

Dans une première étape, nous nous sommes attachés à la description des états d’équilibre et à la répartition des différentes espèces grâce au modèle géochimique statique CHESS. Ce logiciel de spéciation conduit à la recherche des espèces thermodynamiquement les plus abondantes, chaque élément pouvant être contrôlé par un minéral. Cependant, il faut exclure les minéraux, bien que stables, qui n’ont pas été observés dans les échantillons analysés ou  qui ne peuvent pas se former dans le contexte géologique sédimentaire (minéraux du métamorphisme, zéolites…).

CHESS peut en outre être utilisé de façon pseudo dynamique (titrage, flushing) dans le but d’étudier l’évolution du système chimique en fonction de la variation de certaines contraintes d’équilibre (pH, PCO2), de la surface réactive ou encore de la loi cinétique. 

Dans une seconde étape, l’utilisation du modèle couplé chimie – transport HYTEC permet une étude réellement  dynamique. Cette approche des écoulements en milieu fissuré par un milieu continu équivalent constitue une première approximation. Le système, assimilé à la fracture entourée de calcite (porosité=1, [calcite]=2,7kg/l), est représenté par une colonne 1D de 12.24 mm de longueur, subdivisée en 51 mailles ; l’injection de CO2 se fait dans le première maille ; les coefficients de diffusion et de dispersivité sont choisis respectivement 7 10-10 m2/s et 0.1mm. La loi de dissolution cinétique utilisée est 
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 ; il s’agit d’une bonne approximation entre pH 4-4.8 et pour une PCO2=1 atm de la loi proposée par Plummer et al. (1978).

Les seuls paramètres d’entrée disponibles (issus de l’expérimentation) sont les pH d’entrée (eau en équilibre avec une PCO2=1atm) et de sortie, et le débit Q traversant l’échantillon. Dans ce contexte, il est possible de simuler le transport réactif en prenant des valeurs approchées de la surface réactive (estimée égale à la surface des deux épontes de la fracture plus la surface supérieure de l’échantillon) et de la vitesse de Darcy. On remarque que le pH en sortie est sensible à ces deux derniers paramètres. Il sera nécessaire par la suite d’accéder à ces paramètres, car pour un même profil de pH et de concentration ionique, le profil de dissolution de la calcite peut considérablement varier (puisque le débit est fonction de la vitesse de Darcy).

Il ne nous a pas été possible, jusqu’à présent, d’utiliser le modèle pour l’échantillon contenant les argiles. Cependant la présence d’argiles ne semble pas, à cette échelle de temps (1 jour), avoir une influence sur l’évolution géochimique du système, car leur cinétique de réaction est très faible (de 5 à 10 ordres de grandeur inférieurs à celle de la calcite). Le résultat de la simulation menée en batch avec CHESS montre que les concentrations totales en K+, SiO2 et Al3+ (signature des argiles) sont très faibles (10-9 à 10-11M). Cependant on peut supposer que ces argiles peuvent exercer une influence au niveau de la surface réactive des carbonates (diminution par tapissage), et dans le cas de colmatage également.

Enfin, le traitement des images tomographique RX a débuté. Jusqu’à présent, l’application d’un filtre médian a permis d’éliminer les points chauds sur les images radiographiées, avant la reconstruction. En effet, l’existence de ce bruit (qui génère des rayures lors de la reconstruction) peut venir perturber les traitements d’image futurs.

Les perspectives pour les semaines à venir s’orientent sur la poursuite de l’application de l’imagerie à la caractérisation de l’état initial de la fracture, puis l’évolution des structures et de la porosité fissurale au cours des stades diagénétiques de dissolution.. Ces résultats seront à comparer aux simulations actuelles, et fourniront de nouvelles contraintes (surface de la fracture en relation avec la vitesse de fluide, tortuosité).

Il faudra également essayer de résoudre le problème lié aux argiles et réaliser une étude de la sensibilité des paramètres géochimiques (PCO2, pH entrée, surface réactive, loi cinétique…) et hydrodynamiques (vitesse de Darcy, dispersivité) d’entrée du modèle sur le profil et le taux de dissolution, et proposer une instrumentation adaptée (précision capteurs pH, type de mesures à effectuer) afin de calibrer au mieux les travaux expérimentaux futurs.
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