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Chapitre |

Introduction

A long time ago in a galaxy far, far away.
Star Wars
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Depuis quarante années le pétrole représente plus de 45% de I'énergie mondiale caori3emmeée
plus, cette consommation d'énergie est passée, dans cette méme période, de 4672 Mtep (millions de
tonnes équivalent-pétrole, 1 tep = 11630 kWh) en 1973 a 8677 Mtep (Agence Internationale
G 1 e Q H LeJgétfole reste donc une source d'énergie irremplacable, plus particulierement pour les
pays producteurs, mai$ est également une matiére premiere indispensable pour de multiples
d'industries, les transports et les industries de transformation. On voit donc que la demande de
pétrole ne cesse d'augmenter et la production doit suivre malgré l'augmentation des colts de
production. De nouveaux gisements sont sans cesse découverts. La plupart concernent des
JLVHPHQWY RIIVKRUHY HQ HDX[ SURIRQGHV HW GHV JLVHPHC
lourdes. Pour toutes ces raisons, les entreprises pétroliéres et les entreprises de services essaier
sans cesse d'améliorer les techniques d'exploration et de production.

/ID SpWURSK\VLT X Hpet@X btheldF HRV 23phl/si§ « nature », edt science qui
étudie les propriétés physiques et chimiques des roches pétrolieres et leurs interactions avec les
fluides (TIAB, 2011). Autrement dit, c'est I'utilisation des techniques physiques et chimiques pour
I'estimation des réserves et la sélection des processus de récupération. Il y a desesmimsures
physiques effectuées dans les puits et dans les laboratoires d'analyses degoalmtées dans
ces puits. Parmi ces mesures physiques, il y a la résonance magnétique n&N@dicpu{ a connu
ces derniers temps un essor important.

A I'heure actuelle, les mesurB8IN & une dimensiom situ dans les puits (diagraphie) donnent
des informations indirectes sur les saturations en hydrocarbures. Mais, la qualification de ces
valeurs de saturation reste incomplete. Il est d'ailleurs difficile de distinguer I'eau, I'huiletbeute
filtrat de boue de forage. Par ailleurs, les diagraphies conventionnelles combinant les mesures de
porosité et de résistivité permettent d'estimer par calcul les saturations en fluides, mais cela
nécessite la connaissance des salinités d'eau de formation ainsi que des valeurs d'exposants de
résistivité, a savoir les exposants de cimentation et de saturation. L'incertitude sur ces calculs de
saturations en fluides devient alors critique dans les deux cas suivants. Lorsque I'eau de formation
est inconnue et trés faible ou lorsque le réservoir imprégné d'hydrocarbures a subi un balayage
ultérieur, entrainant une hystérésis sur la valeur de I'exposant de saturation.

"IfDXWUHV TXHVWLRQV RXY HUWihie dshuid MViekl €I88-MmEXes. PdD S K
exemple, est-il possible de caractérigesitu la mouillabilité qui reste un parametre clé dans la
récupération du pétrolComment savoir la nature du fluide en premier voisin de la surface des
pores micrométriques de la roch€@mment mesurem situ la perméabilité en puits qui reste
difficilement accessible ? La composition chimique des huiles brutes est aussi un sujet en lui-méme,
car le pétrole est un milieu complexe composé de plusieurs dizaines de milliers de molécules.
Plusieurs techniques de laboratoires, comme les chromatographies en gaz ou par perméation de gel
SHUPHWWHQW GH PHVXUHU OfpWHQGXH WUV ODUJH GF
GIK\GURFDUEXUHV ODLV FRPPHQW WUDLW Lh ¢obj\Waispie @&W L T X
ces techniques de chromatographie avec la spectrométrie de masse en haute résolution permet auss
de donner des renseignements précis sur la teneur en métaux comme le nickel, le vanadium mais
DXVVL OH VRXIUH HW O 1R Esbquiesi conienSedteGalkmétt d&$iprogoXidan® non
QpJOLJHDEOHY TGXIDVEBRDWO HIEYH ROpFXOHV SO X\gRgenPRLQV S
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interaction S S&HV PROpFXOHYV GIDVSKDOWgqQHV VRQW SULQFLSDO
(acinqouasix)y DYHF OD SUpVHQFH GTKpWpURDWRPHV FRPPH OH VR
aromatiques planes se prolongent par des chaines aliphatiques de longueur variables qui favorisent
la création de nanoagrégats voire de macroagrégats. Mais les raisons de ces agrégations sont encor
mal connues. Des études précédentes de diffusion aux petits angles deXrayoms neutrons
(EYSSAUTIER et al., 2012) ont cependant perre§timer les tailles et les facteurs de structures

de ces nanoagrégats. Cependant, différents modeéles contradictoires de stiMtur& fRUJD QL V[
spatiale de ces molécules organiques persistent et la polydispersité reste importante. La recherche
académique et inAVWULHOOH VXU FHV PRDMESXESIREY réstf Dras actieOcw g3 H
FRPSRVpV PDO GpIlLQLY DXURQW WHQGDQFH j ERXFKHU OHYV .
géneront la récupération du pétroleQILQ WUqV SHX GIpWXGHV VH VRQW LC
PROpFXOHYV G 1DV Srnabique/adp® h/irovaroure® dd s@ \eur interaction potentielle avec

les solvants (maltene).

8QH DXWUH SUREOpPDWLTXH FRQFHUQH OYDVSHFW LQYDVL
mesures directement dans les puits. Cela limite fortement le nombre de techniques utilisées. Les
outils de diagraphie par résonance magnétique nucléivi@l)( dont la réponse est indépendante
de certains parametres pétrophysiques comme la salinité d'eau et de l'exposant de saturation,
permettent de contourner ces limitations. Ces outils sont utilisés dans ce but depuis plusieurs années
dans l'industrie pétroliere. Des progrés récents réalisés par des sociétés de service montrent l'intérét
d'une approche paRMN multidimensionnelles (a deux et trois dimensions) qui permettent de
corréler des observabl&&MN comme les coefficients de diffusion et les temps de relaxation. Les
mesures réalisées en puits sont néanmoins trés perturbées par les boues de forag®etplsées.
les informations recueillies ont une portée limitée dans la formation rocheuse. Les outils les plus
SHUIRUPDQWY GRQQHQW c& Ki\n)RIEINg Xdtteformdtddn. Efifi,j ces diagraphies
RMN sont trés bruittesFDU LO QTHVW SDV S&VV aufl@iHpesoRDdt mErea@m U
suffisamment de résultats pour obtenir un signal sur bruit acceptable. Les spectres de corrélation
RMN étant obtenus par des méthodes de transformation de Laplace inverse sont fortement affectées
par le brut LO VHUD GRQF QpFHVVDLUH GTXWLOLVHU eGd¢yY SUR.
techniques de filtrage adaptées.

Nous avons essayé de répondre a la plupart de ces questions ouvertes au cours de cette these e
engageant un travail sur l'identification des saturations en hydrocarbures des roches pgolieres
résonance et relaxation magnétique nucléair@ H W U D Ydivis®© esgdhkiellenvient en quatre
grands chapitres.

Nous présentondV R X W @& EeRIEU&@éme chapitre un état de I'art non exhaustif sur le
pétrole et son exploration. Les différentes techniques physiques utilisées, dans l'industrie pétroliere
dans le puits, sont ensuite exposées mais nous nous sommegdg@badiparticulierement sur la
résonance magneétique nucléaire. Cette partie se termine par l'adaptation nécessaire de cette méthod
en liant les mesurdBMN en puits et au laboratoire.

Un troisieme chapitre a pour but d'exposer le systeme physique et la méthodologie que nous
avons choisis. Une présentation des techniques expérimentales, utilisées en amont, nous a permis
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d'apprécier la difficulté mais aussi l'intérét des choix sur le type de roches et les dhoiss.

Seules les techniqueRMN utilisées ont été décrites. Nous avons décrit ces techniques de
caractérisation et de préparation des échantillofiD&ED SWDWLRQ GH OYDSSDUHLO
mesures et, enfin, du traitement des données acquises. La maitrise de ces techniques et la
compréhension de la physique sont indispensables pour une mesure réussie.

Le quatrieme chapitre est consacré a la présentation détaillée des résirigls aene et deux
dimensions. Nous montrons que le sSigRMN SHUPHW GYfREWHQLU OH YROXPH !
IOXLGH GITXQH FDURWWH H[WUDLWH G InGrés partévsvr M in€sureD O W
RMN & deux dimensions est plus particulierement exposé. Nous avons insisté sur les mesures par
RMN multi-échelles donnant des informations sur la structure et la dynamique des fluides pétroliers
en volume et en confinement. Toutes ces mesures ont pu étre réalisées dans des expérience:
G T L P E Ldrdindde RaQempérature et pression variables en présence de trois fluides pétroliers
(saumure/huile brute avec asphaltene/boue de forage). Les spectres de corrélation de nes différe
fluides sont suffisamment différents pour pouvoir quantifier continument les saturations et les
FRHIILFLHQWY GH GLIIXVLRQ GH FHV WURLYV IOXLGHV SpWUR
Ceci, constitue une premiére dans le domaine pétrolier qui nous a permis de répondre au cahier des
chargesLPSRVp SDU OTHQWTtdISULVH LQGXVWULHOOH

Enfin, le cinquiéme chapitre a regroupé une discussion générale sur I'ensemble des résultats
obtenus. 1RXV DYRQV PLV HQ pYLGHQFH OfDIILQLWp G\QDPLTXH
des nanoagrégat& fDVSKDOWgQH SDU GLIIpUHQWHY WHFKQLTXHV FF
RMN a champ magnétique variable. Nous avons également montré comment on pouvait obtenir des
informations chimiques différentes pour les hydrocarbures a courtes et longues chaines en utilisant
les spectres de corrélatifD-T,) entre les distributions des coefficients de diffudibet les temps
de relaxation transverde. Nous avons observé des relations anormalest pour lesT, courts et
D vC*® pour lesT, longs dans le cas des huiles brutes avec asphalténe. Un scaling non-linéaire
T,: &= D PRQWUp TXH F{HVW DX QLYHDX GH OD G\QDPLTXH PR
des hydrocarbures de longues chaines moléculaires que résident les principaux effets de
OfDVSKDOWgQH /H FRPSEUWHPHQWUBRMYHDX Xp HQ WHUP|
G\QDPLTXH WUDQVLWRLUH HQWUH OHV SHWLWV K\GURFDUE)
compatible avec les dépendances bilogarithmiques des variations de la vitesse de relaxation
longitudinale moyenne avec la fréquence de Larmor que nous avons ebstané le cas des
huiles brutes avec asphalténe.

En conclusion, nous rappelons le bilan du travail accompli. Nous proposons également quelques
perspectives dans le but d'améliorer les techniques en utilisant des huiles a teneurs croissantes
d'asphaltenes et d'autres types de rochesV DPpOLRUDWLRQV GDQV OD WHFKQ
sont aussi proposées.
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Chapitre Il

Bibliographie VXU OfpWDW RMN OTDUW GF
GDQV OTH[SORUDWLRQ SpWURC

Under the circumstances, | should perha
say explicitly that the references in th
afterword are genuine. The rest of the nov
including its introduction, text, footnotes, ar
bibliography, should properly be viewed :
fiction.

M. Crichton, Eaters of the Dea

Nous présentons dans ce chapitre un état de I'art non exhaustif sur le pétrole et son exploration.
Les différentes techniques physiques utilisées, dans l'industrie pétroliere dans le puits, sont ensuite
exposées mais nous nous sommes focalisés plus particulierement sur la résonance magnétique
nucléaire. Cette partie se termine par I'adaptation nécessaire de cette méthode en liant les mesure:
RMN en puits et au laboratoire.
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/IfTXVDJH GX SpWUROH UHPRQWH | OY$QWLTXLWp PDLV
DIIOHXUHPHQWYV QDWXUHOV GH SpWUROH HW DX SpWUROH
SRWDEOH RX GH OD VDXPXUH /HV FLYLOLVDWLRQV PpVRS
pharmaceutique, cosmétique, comme combustible pour les lampes a huile et dés 6000 av. J.-C. pour
OH FDOIDWDJH GHVY EDWHDX[ /HV eJ\SWLHQV HPSOR\DLHQW
Strabon écrivent que du bitume était utilisé dans la construction des jardins suspendus de Babylone
(TRACY, 1989); le cylindre de Cyrus en atteste également. Hérodote signale une source de bitume
a Ardericca (GIGUET, 1864), prés de Suse (PLA, 2008) ; on en trouvait a Zacynthe (iles loniennes,
Grece), et a proximité de I'lssus, I'un des affluents de I'Euphrate.

Dans de nombreuses langues d'Asie et du Moyen-Orient, on retrouve la nmaftioel neft
(naphte), qui, donnée comme nom a un village, indique fréquemment la présence d'hydrocarbures a
proximité.

En Asie, certaines sources indiquent que des puits étaient forés en Chine desideld\avec
des tiges en bambou (TOTTEN, 2004) ; au®glécle, le pétrole était connu comme I'« eau qui
brlle » au Japon. Shen Kuo au€Xiecle utilise le premier le tern®¥éYs (Shiyoy littéralement
« huile de roche ») dans son encyclopédie Mengxi Bitan pour désigner le pétrole, dont il pensait
qgu'il y avait un afflux continuel venant des profondeurs de la terre, au contraire du afetbms
dont I'abus entrainait la déforestation déja a son époque.

Au IX€siecle, Al-Razi décrit la distillation du pétrole au moyen d'un alambic, produisant du
pétrole lampant ; ce dernier a été utilisé par les Byzantins, puis les Vénitiens, et on peut supposer
gue le « feu grégeois », qui incendiait les navires ennemis, en contenait.

Les Amérindiens utilisaient du pétrole pour calfater les embarcations et pour ses supposées
vertus medicinales.

En 1440, un document atteste la propriété d'une « fontaine de poix noire » dans le village de
IXF FHOWL FRQVLGpUp FRPPH OH EHUFHDXIAEGH eOMUNDTELEY WU L H
2007).

A. Le gisement de pétrole :

Une opinion généralement répandue est de considérer les gisements d'hydrocarbures comme des
lacs dans des grottes souterraines, qu'il suffit d'atteindre par un forage pour que le pétrole jaillisse
sous l'effet de la pression exercée par le gaz présent dans la grotte (J. Verne, vogage de la
terre ; Morris & Goscinny, Lucky Luke, A I'ombre des derricks, Dupuis, 1962 ; A. Uderzo,
L'odyssée d'Astérix, 1981). La réalité est nettement différente. Le pétrole est piégé dans des
formations de roches poreuses souterraines appelées réservoirs.

Le gisement d'hydrocarbures est composé d'un ou plusieurs de ces réservoirs (COSSE, 1988).

1. Formation du pétrole : (BIJU-DUVAL, 1999)

Le pétrole est nSURGXLW GH O KLVWRLUH JpRORJLTXH GfXQH
succession de plusieurs conditions qui sont l'accumulation de matiére organigégétale
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essentiellement, ainsi que de sa maturation en hydrocarbures et de son piégeage. Ensuite, comme ul
JLVHPHQW GH SpWUROH HVW HQWUDVQp GDQV OD WHFWRQLT
étre enfoui plus profondément et se pyrolyser a nouveau et perdre ses fractions, en donnant parfois
un gisement de gaz naturel. Le gisement peut également « fuir », et le pétrole migrer & nouveau,

vers la surface ou un autre piége. Il doit y avoir un concours de circonstances favorables pour que

QDLVVH XQ JLVHPHQW GH SpWUROH FH TXL H[SOLTXH GTXQF
RUJDQLTXH IRUPpH DX FRXUV GHV qUHV JpRORJL T>GND OW WHr
part, que ces précieuses ressources soient réparties de maniere trés disparate dans le monde.

a) Accumulation de matiére organique

En régle générale, la biosphere recycle la quasi-totalité des sous-produits et débris. Cependant,
une petite minorité de la matiére « mofteVp GLP H QaAGIL UFHTAHXWHOOH V DFFXPXO|
reste enfouie au sein de la matiére minérale, et dés lors est coupée de la biosphére. Ce phénomen
concerne des environnements particuliers, tels que les endroits confinés, surtout en milieu tropical
et lors de périodes de réchauffement climatique intenses, ou le volume de débris organiques excede
la capacité de «recyclage GH OfpFRV\VWqPH ORFDO &THVW GXUDQW
ULFKHV HQ PDWLqUHV RUJDQLTXHYV VIDFFXPXOHQW

b) Maturation en hydrocarbures

Au fur et a mesure que des couches de sédiments se déposent au-dessus de cette strate riche e
matiéres organiques, la « roche-meére », croit en température et en pression. Dans ces conditions, la
matiére organique se transforme en kérogene, un « extrait sec » disséminé dans la roche sous forme
de petits grumeaux. Si la température devient suffisante (le seuil est aularbofi@ généralement
plus selon la nature de la roche et du kérogene, et si le milieu est réducteur, le kérogene sera
pyrolysé extrémement lentement. Le kérogene produit du pétrole et/ou du « gaz»naiiisbnt
des matieres plus riches en hydrogéne, selon sacdrhgpW LRQ HW OHV FRQGLWLRQV ¢
SUHVVLRQ GHYLHQW VXIILVDQWH FHV |OXdr&ioh\privi§ieMEKRD S SH C
général, la «roche-meére® SOXVLHXUV GL]IDLQHYV YRLUH FH@W DL QHYV
migration se produit.

c) Piegeage de ces hydrocarbures

A4XDQW DX[ K\GURFDUEXUHYV H[SXOVpV SOXV OpJHUV TXH
MXVTXYj OD VXUIDFH GH O D ouBibdddiades, rhas\uny guantité mnide &st
piégée : elle se retrouve dans une zone perméable (généralement du sable, des carbonates ou de
GRORPLWHYVY TXTR©QheDESSHWOOHWOMRH SHXW VipFKDSSHU |j FD
LPSHUPpDEOH FRPSRVpH G9YDUJL O HrockeHiédgé K loimahH airklMun& H  J\
structure-piége. Il existe plusieurs types de pieges.

B. Caractéristiques des roches réservoirs :

L'évaluation des réservoirs pétroliers nécessite la connaissance de plusieurs parametres pour
mieux les estimer et les exploiter le cas échéant. Les volumes en place (porosités, saturations) et les
propriétés de transport des fluides (perméabilité, tortuosité) (MONICARD, 1975). Ces
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caractéristiques sont influencées par la composition des roches (minéralogie et contenance d'argiles)
et les interactions liquide-solide aux interfaces (capillarité, affinité). Ces caractéristiguestpe
étre estiméem-situ et en laboratoire.

1. Le terrain et la caractérisation des roches :

a) Le forage: (NGUYEN, 1993)

Le forage pétrolier est I'ensemble des opérations qui permet d'atteindre les réservoirs pétroliers
Tout forage se fait en plusieurs étapes. Un premier trou de grand diametre 30" (~76 cmpdepuis
surface jusqu'a quelques dizaines de metres pour stabiliser le sol de départ, ce premier trou sera
consolidé par un tubage (casing) de 26" et cimenté pour assurer la cohésion entre le terrain et le
tube (tubage conducteur). Ce tube servira de guide pour le trépan suivant de diametre 20" (~50cm),
qui ira plus profond, sera a son tour tubé puis cimenté (tube de surface). Suivant la profondeur a
atteindre jusqu'a 5 trous de diamétres de plus en plus petits peuvent étre forés. Cette technique
permet d'isoler les zones et donc se prévenir de toute contamination des nappes phréatiques de
surface par exemple. Souvent le dernier trou est foré en diametre 8,5" (~21cm), mais peut aussi étre
plus petit. Pour évaluer le potentiel du forage, lesittings» sont analysés en continu. Dans ce
trou, non encore tubé, des outils sont descendus au bout de céables électriques, pour permettre
d'évaluer les possibilités des roches rencon{i@esline logging. Les informations recueillies
permettent de recaler les données sismiques en temps réel par rapport a des données de profondeu
d'évaluer la hauteur de zone productive et d'évaluer sa porosité.

Il est aussi possible de prendre des carottes de terrain lors du forage par un trépan spécial. Cette
possibilité existe aussi au bout du céble électrique pour des carottes latérales, ou grace a des outils
spéciaux pour récupérer du fluide la ou on le veut. Si le puits est considéré comme valable pour la
production, il regoit un dernier tubage cimenté sur place. Puis on descend au bout du céble
électrigue un canon contenant des explosifs sur le principe de la charge creuse en face de la zone de
production prévue et I'on perfore le tubage et le ciment pour mettre en relation la roche mére et le
puits.

b) Diagraphie :

Le 5 septembre 192Tes premiéres mesures électriques ont été faites dans un sondage n° 2905
tour n° 7, au S-E de Dieffenbach-Les-Woerth. Une technique mise au point par Marcel et Conrad
Schlumberger& 1 p W D L W |© diagpeBHre. Gk diagraphiedll log) consiste a mesurer, a l'aide
de difféerentes sondes, les caractéristiques des roches traversées lors d'un forage en fonction de le
profondeur. D'une maniere générale, on appelle diagraphie tout enregistrement d'une caractéristique
d'une formation géologique traversée par un sondage en fonction de la profondeur. Une diagraphie
instantanée enregistre les caractéristiques de la formation pendant le limgggey (while drilling
soit LWD) tandis qu'une diagraphie différée détermine les caractéristiques de la formation aprées le
forage, les outils et supports de forage ayant été retirée du puitsslisten). Les outils de
mesures sont alors connectés a un cable électugrediie logging et descendus dans le sondage,
la stabilité étant assurée par le fluide de forage.

En plus de la détermination de la nature des fluides en place, des saturations en eawgaauile et
(ALLAUD et al, 1976), les diagraphies permettent de déterminer plusieurs paramétres
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pétrophysiques fondamentaux tels que la densité des roches, leur porosité, leur minéralogie, les
types d'argile, la présence de fractures, la nature des éléments radioactifs naturels, la distribution des
tailles de pores, la perméabilité...

Les phénoménes physiques exploités sont nombreux (CLARK et al, 2002). Nous citerons les
courants électriques, la propagation des ondes électromagnétiques, le ralentissement des neutrons, I:
radioactivité naturelle et artificielle, la spectroscopie gamma, l'absorption des neutrons thermiques,
I'absorption photoélectrique, les ondes sismiques, les ondes soniques, la dispersion Compton et la
résonance magnétique nucléaire (TITTMAN, 1986, TIAB et al, 011

La résonance magnétique nucléaire est notamment « potentiellement utilisée » pour déterminer
les parametres pétrophysiques suivants : la porosité, la saturation, la distribution des tailles de pore,
la perméabilité et les viscosités des fluides. (COATES, 1994; SLIJKERMAN, 1998)

Figure 11.1: L'Appareil CMR de Schlumberger qui per

d'effectuer des mesures RMN dans le puits.

c) La RMN dans l'industrie pétroliere, sur le terrain :

L'un des objectifs de la géophysique appliquée est de fournir des estimations détaillées et exactes
de la perméabilité dans le puits. Cependant, aucune diagraphie pétrophysique développée jusqu'a
présent ne mesure la perméabilité directement (NELSON, 1994).

Durant les années 90, RIMN (ABRAGAM, 1961 ; SLICHTER, 1996) est devenue un outil a
succes pour I'examen des roches poreuses (HAMADA et al, 1999 ; AKKURT et al, 2001). Des
applications routiniéres de RMN incluent la caractérisation de la porosité et la distribution des
tailles des pores, la détermination de la perméabilité, la détermination des types de fluides présents
dans les pores et leur diffusivité et viscosité (KLEINBERG et al, 1996 ; KENYON, 1997;
MORRISS et al, 1997 ; CEN S. et al, 1998b; COATES et al, 1999 ; ALLEN et al, 2000
HIRASAKI et al, 2005, 2006

Nous résumons, dans la table 1l.1, I'histoire d®MN et de ses applications da@LQG XV WU
10
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pétroliereau XXe siecle. Pour la caractérisation des formations des rochebjNea été appliquée

des la fin des années 50 (BROWNagt1960). Les premieres applications pour le puits utilisaient

le champ magnétique terrestre alors qu'aujourd’hui, les champs magnétiques artificiels sont
employés dans la majeure partie des applications.

La RMN est devenue une application de routine dans l'industrie pétroliere et particuliérement
pour la caractérisation des roches siliciclastiques (le gres p. ex.) (EHRLICH et al, 1991). Elle est
incluse dans les appareils de mesures lors du folaggir{g-while-drilling pourLWD) (MORRISS
et al, 1993 KRUSPE et al, 2002 ; APPEL et al, 2002 ; PRAMMER et al, 2000). Elle consiste
essentiellement en la mesure de la décroissance de l'aimantation nucléaire des protons des liquides
saturant le milieu poreux aprés une excitation temporaire de radio fréquence. La mesure est
généralement effectuée sur I'aimantation transversale (CARR et PURCELL. ME3BOOM et
GILL, 1958 ; KENYON et al, 1986, 1995 ; PRAMMER, 1994, 1995). On en déduit plus ou moins
directement les caractéristiques générales du milieu (CHEN S. et al, £p98aporosité est, par
exemple, déduite de I'amplitude initiale du signal de relaxation magnétique nucléaire (FID) qui est
directement liée au nombre de protons libres du fluide. Si ce signal est multi-exponentiel, il peut
étre décompose, par des programmes de résolution du probléme inverse, suivant une distribution de
temps de relaxation. D'autres parameétres pétrophysiques peuvent en étre déduits (TIMUR, 1968,
1969 ; KLEINBERGet al, 1990, 1994 ; MILLER, 1990VOGELEY et al, 1992 STRALEY et a
1997). Nous représentons sur le schéma de la figure 11.3 un exemple de l'exploitation de mesure
RMN en puits.

Figure 11.2 : Exemple d'une diagraphie RMN. La profondeur est indiquée sirdal@ne. La 2 colonne
contient les perméabilités calculées et les moyennes,dea F colonne représente les tailles des pore
noir, les plus petits et en vert les plus larges. Ladbonne présente les distributions desf fonction de |
profondeur. Représentation des lignes de niveau g€Sdurce : Petrolog.net)
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1946 Premiéres mesur@dVIN de laboratoire par Purcell et Bloch

1947 N. Bloembergen invente la relaxation magnétique nucléaire et vérifie la loi de
ouT,etT; U/ K

1950 +DKQ GpYHORSSRMNAUKES ditd & écQordd spins

1956 MesuresRMN sur des empilements de sable
1960 Premier logRMN parChevronutilisant le champ magnétique terrestre
1965 Seevers relie les donnéRMN a la perméabilité

1978 SchlumbergeimtroduitNML-C

1990 Numar commercialiseMRIL : premier outil aRMN pulsée +opération jointe ave
Baker Atlas

1995 L'outil CMR commercialisé paschlumberger

1996 Le serviceMRIL amélioré adoggingde porosité totale

1998 Premier outil multi-fréquencedRIL-Prime introduit

2000 Présentation d'un outil expérimenRVIN LWDparNumar

2002 Publication de la mesure a deux dimensions par HURLIMANN.

Table II.1: Récapitulatif des grands moments de la RMN dans l'industrie pétroliere

Figure 11.3: Utilisation générale de la relaxation RMN dans le domaine pétrolier
Une nouvelle et puissante approche (HURLIMANN, 2002a, b) a été développée pour répondre
aux environnements multi-fluides complexes. Cette méthode consiste a analyser les séries de
donnéesRMN en termes de distributions a deux dimensions des temps de relaxation et des
coefficients de diffusion moléculaire. Elle permet de corréler les distributions des coefficients de
diffusion de translation, qui peut étre mesuré de différentes manieres (STEJXSKALL965;
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KARLICEK et al, 1980 ; COTTS et al, 1989 ; LATOUR et al, 1993 ; PRICE, 1997, 1998, 2009),
aux distributions des temps de relaxation transversaux. Cette méthode est basée sur la séquence
RMN appeléeCPMG (CARR et PURCELL 1954 MEIBOOM et GILL, 1958 qui permet d'obtenir
lesdistributions @stemps de relaxation transverdes Cette nouvelle méthode permet d'obtenir le
spectre illustré sur la figure 11.4. Bien que cette méthode soit récente, la littérature au sujet de son
utilisation et de ses améliorations est trés répandue (HURLIMANN, 2002a-b, 2004 ; ANAND et al,
2005-2007 ; FLAUM et al, 2005, CHEN et al, 2004, 2006 ; AICHELE et al, 2007).

Figure 1.4 : Spectre D-7 obtenu dans un puits de la mer du Nord utilisant I'appareil CM
Schlumberger. (FREEDMAN et al, 2004)

2. L'analyse de la carotte au laboratoire :

Le passage d'un puits d'exploration a un puits de production nécessite le passage par l'analyse des
carottesau laboratoire. Il existe plusieurs bancs de mesure qui permettent de mesurer les parametres
pétrophysiques des carottes extraites d'un puits et de leur contenu (SCHON, 1998).

Figure 11.5: Carottes extraites et identifiées (source:Wikipédia)

Les mesures pétrophysiques sont effectuées sur des échantillons prélevés sur les carottes.
Lorsqu'il y a nécessité de mesurer le volume poreux et le volume solide d'une carotte ou d'identifier
les fluides saturant les pores, les mesures deviennent destructives ou invasives dans la mesure ot
I'état dans lequel était la carotte ne sera plus le méme apres la mesure.
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Paur identifier et quantifier, par exemple, les fluides saturant le milieu poreux d'une carotte, la
WHFKQLTXH OD SOXV XWLOLVpH HW OD SOXV VLP&Sedh-j PHW
Stark» (DEAN et STARK, 1920). Cette méthode est basée sur l'extraction des fluides saturants.
Des recherches sont faites pour remplacer cette méthode qui affecte la mouillabilitéagéill@a
de carotte et peut altérer les propriétés de son milieu poreux. La méthided Eescher peut étre
utilisée pour avoir une meilleure estimation de la saturation en eau. Qu'en est-il des huiles et des
autres fluides ? L'utilisation de la tomodensitométrieCduscana rayonsX (CT pour computed
tomography est une S D UW L &lter@ative QWELLINGTON et al, 1987). L'autre partie de
Q@lfernative est l'utilisation de RMN. Celle-ci a I'avantage d'étre une technique non-destructive et
non-invasive. Elle fait partie maintenant des mesures de routine de la pétrophysique de laboratoire
(KENYON, 1992 ; STRALEY et al, 1995). Comme dans le cas deM& du LWD, ses résultats
sont reliés a d'autres parametres tels que la porosité et la perméabilité (BANAVAR et al, 1987
MILLER et al, 1990 ; DUNN et al, 1994, 2002 ; CHEN S. et al, 1997). D'autres paramétres, comme
la pression capillaire, sont reliés également a cette méthode (BALDWIN et al, 1991).

Figure 1.6 : Schéma d'un appareil Dean-Stark et son utilisation.

La RMN de laboratoire n'est pas sans lien aveRNHN du puits (STRALEY et al, 1995). Elle est
utilisée d'une part pour valider et calibrer celle-ci mais également pour développer la recherche dans
cette méthode. Au aldDWRLUH FTHVW SDUWLFXOLqQUHPHQW OD GL
transversal€el, qui est exploitée en la reliant a la distribution de tailles des pores. La nouvelle
approche appliquée a la diagraphie (HURLIMANN, 2002a) a été élaborée en laboratoire avant
d'étre testée et validée dans le puits. Une importante littérature étendue s'est attachée a étudi
l'utilisation mais également les améliorations de cette nouvelle nfebi¥& deux dimensions.

Les applications de cette nouvelle méthode de laboratoire sont lig@¥eaprétation des
résultats du puits (HURLIMANN, 2002a, b ; FREEDMAN, 2004 ; HIRASAKI, 2007). Le spectre
de corrélationD-T, permet de caractériser qualitativement les fluides saturant un milieu poreux
comme illustré sur la figure I1.7. Néanmoins, une caractérisation quantitative reste indispensable.
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Figure I1.7 : Spectre de corrélation D2 GTXQ pFKDQWLOORQ GH URFKl
GH O KX DRAFAKDEVAH2007)

Il existe également d'autres mesurRdN a deux dimensions reliant deux parametres telles que
les temps des relaxations longitudinale et transveiBale (ENGLISH et al, 1991 ; LEE et al,
1993; HURLIMANN, 2002b ; SONG et al, 2002 ; MCDONALD et KORB, 2005), les temps de
relaxation transversal@,-T, (MONTEILHET et KORB, 2006 ; WASHBURN et al, 2006) et
finalement les coefficients de diffusi@D (CALLAGHAN et al, 2004).

3. Conclusion

&HWWH pWXGH ELEOLRJUD S Kéxhastive) bLg \AvoksHsunplddneQ Mdald Q W
PRQWUHU OHV JUDQGHV WHQGDQFHV GRNN SR UG PRBLYGIRG I
pétroliere. Nous avons insisté plus particulierement sur le renouveau suscité dans les années 2000
par les diagraphiecRMN PXOWLGLPHQVLRQQHOOHY QRWDPPHQW SDU C
D-T, corrélant les distributions des coefficients de diffusien des temps de relaxation
transverales. Cependant les séquences utilisées pour éditer la diffusion restent basées sur des
mesures trés anciennes (ABRAGAM, 1961) de temps de relaxation traissetans lesquelles on
varie le temps inter-écho& HFL VXSSRVH TXH OfRQ SXLVVH VpSDUHU W
ODFTXLVLWLRQ GHV YLW HaeY, l\savdiHlet) ¢drib{ithhds LoRppresNau flu@eé/ Y H U
celles dépendant du rapport surface/volume de la roche et enfin celle dépendant des gradients
inhomogénes internes au milieu poreux. Il faut savoir que seule cette derniere dépend de la
diffusion. Il existe des techniques de mesures des coefficients de diffusion plus élaborées utilisant
des gradients de champ pulséX{LO HVW LPSRVVLEOH | OfKHXUH DFWXH
Nous détaillerons dans les chapitres suivants les principales applications de ces techniques pour la
séparation des saturations et des dynamiques des différents fluides pétroliers confinés dans les
roches.
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Chapitre Ill

Matériels, méthodes et techniques de caractérisation
de la roche et des fluides pétroliers

<RX VHH LQ WKLV ZRUOG
people, my friend. Those with loaded gt
and those who dig.

Blondie; The Good, The Bad and The Uc

Cechapitre a pour but d'exposer le systeme physique et la méthodologie que nous avons choisis.
Une présentation des techniques expérimentales, utilisées en amont de laR$uteus a pe
mis d'apprécier la difficulté mais aussi l'intérét des choix du type de roches et des Jeides.les
techniquesRMN utilisées ont été décrites. Nous avons décrit ces techniques de caractérisation et de
préparation des ecligWLOORQV GIDGDSWDWLRQ GH OYDSSDUHLO HW
traitement des données acquises. La maitrise de ces techniques et la compréhension de la physique
sont indispensables pour une mesure réussie.



&K ,,, ODWpULHOV PpWKRGHVY HW WHFKQLTXHV GHWDUDFW

A. Choix des roches et mesures :

Les gres et les carbonates sont les deux principaux types de roches des réservoirs de pétrole
(EHRENBERG et al, 2005). Les gres représentent pres d'un tiers et les carbonates le réste des
servoirs d'’hydrocarbures mondiaux (site slb.xom

Les deux différences fondamentales entre les roches de réservoirs, gres et carboné)ele, sont
site de production de sédiments (allochtone pour les grés et autochtone pour les carlionkes)
grande réactivité chimique des minéraux des carbonates. Cette derniére diffuarcerafonde
signification pour la diagenése et la qualité du réservoir, de telle maniére que les strates-silicicla
tiques, pour la majeure partie, montrent uniquement des effets mineurs des diagénéses éogénétique:
autres que les concrétions des carbonates et le développement du sol, alors que les carbonates sor
caractérisés par une lithification précoce extensive et une modification de la porosité.

L'acquisition et l'interprétation des donnéd&glN sur les carbonates sont plus difficiles que sur
les gres, ou la technologie est tres bien établie (WESTPHAL et al, 2005). La distribution hétérogene
de la porosité, la disparité des tailles de pores, la large variété des textures complexes, et la faible
relaxivité surfacique se combinent pour considérablement compliquer l'image.

Afin d'avoir un systeme physique simple et nous défaire des imprévisibles possibilités-des ca
bonates, nous avons choisi les grés. Cependant, il nous a fallu identifier, parmi une sélection de plu-
sieurs roches (grés), celle qui sera une composante du systéme physique de notre étude.

La roche est donc la premiere composante de notre systeme a identifier et a earattgrés
des conditions nécessaires et suffisantes pffimer notre sélection préalable. Tout échantillon de
cette roche doit étre un gres d'affleurement de préférence sachant qu'il dorepstsentatifG X Q
échantillon pétrolier. Il doit étre poreux avec une porosité supérieure aeR0f& perméabilité au-
dessus de 100 mD. Il doit avoir une certaine minéralogie, en particulier une teneur €efi inféFe
rieure a 0.5 %. Il doit étre trés peu argileux afin d'éviter les réactions aveetl'éae homogene a
I'échelle de I'échantillon. Il doit, enfin, avoir une dimension physique individuelle de 38 mm de
diamétre et de 50 mm de longueur (hauteur si I'échantillon est posé sur sa section).

Les grés dont nous disposons appartiennent aux catégories : « Bentheimer, Béréa, BriarHill et
Dausse (1, 2 et 3) ». Les caractéristiques pétrophysiques et la minéralogie de ces gappaont
tées dans la tablel.A.1.

SURSULpPpWpPV F %HQWKH %pUpD %ULDU+L 'DXVVH

N
J P
.Z P 1$ 1%
I J FiP 1%
OLQpUD| 6L2
$UJLC
PLFDV
0Q2
) H2

& (&

Tablelll.A.1 : Différents types de gres, leur parametres pétrophysiques et leur minéralogie
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3RXU GHV UDLVRQV GH GLVSRQLELOLWp HW GH GpODLV GH
OHV JUQV %HQWKHLPHU )LEIJXUKXUHS$, D $SHBE 'DRXVHGpVLIQHL
GDQV OD VXLWH SDU 'DXVVH

D E

Figurelll.A.1 : Grés de Bentheimer (a) et de Dausse (b)
Notons que, sur les deux Tables llIl.AHW OHV FRQWHQDQFHYV HQ LPSXUHYV
a-direMn?* et Fe** peuvent étre estimées a partir des contenanckmeéret enFe,Os. Toutefois,
ces mesures ont été effectuées au c&mEIFalors que celles effectuées au service centrahd'an
lyse duCNRSsont différentes de celles-la. EISSRQQHQW GHV WDX[ GITINBUBXUHW
reportons ces derniéres valeurs sur la Table IIl.A.2. Les méthodes utilisées pour déterminer cette
minéralogie sont différentes.

OLQPUDORJ
*UqV GRQW ,PSXU OHVXUH 727$ OHVXUH &156

SDUDPDJQpPW

0Q SSP
%HQWKHLPH

)H

0Q SSP
'DXVVH

)H

Tablelll.A.2 : Comparaison de minéralogie partielle
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PDVVH %HQWK 'DXVVH

1D2

0J2

s

6L2

32

62

.2

&D?2

7L2

0Q2

%D 2 1%

) H2

12,
& (&
$UJLOHN\
PLFD
Table I1I.A.3 : Compositions minérales des deux types de gres
L'une des conditions de sélection est la faible teneur en argile. Le grés « Bentheimernt conti
moins d'argile que le grés « Dausse ». La formation, c'est-a-dire la structure porééisleadd-
lon, peut étre endommagée par la dispersion et la migration des argiles en contaat (BR&Y
et al, 1968.

1. Mesures RMN a champ magnétique variable sur les grés

« Bentheimer et Dausse » :

Sans nous contenter de cette étude comparative basée sur la minéralogie et la structure, nous
avons réalisé des mesures de relaxation longitudib/dl€ Z) a champs magnétiques variables.
Cela nous a aidég PLHX[ FKRLVLU OD URFKH VXVFHSWLsEdans desfIDYRL
expériences de relaxatiG®®MN a bas champ. Nous avons effectué ces mesures sur un relaxometre
STELARdu laboratoir®PMC 3K\VLTXH GH OD 0DW LEddIelP&RQMBIHO VpH GH O
La fréqguence de Larmog étant proportionnelle au champ magnétigge %, ou est le rap-
port gyromagnétique, nous obtenons ainsi des profils de disp&r3i¢iag) a fréquences de Larmor
4ZYDULDEOHV /LQWpUrW SULQFLSDO GH FHV H[Spdcbi#fQFHV H
butions de relaxation venant des processus dynamiques de slffaggiac{ £) qui dépendent du
champ, de ceux venant de la dynamique de vollffig,ux qui sont indépendants du champ champ
(FUKUSHIMA et al, 1981).
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Nous montrons sur la figure 1ll.A.2,3, que dans les circonstances de mouvements de diffusion
rapide (haute température et faible quantité de sources de relaxation paramagnétiques) la vitesse d
relaxation longitudinald/T;( Z) G H Orfiddidé¢ est une combinaison linéaire des contributions de
surface et de volume pondérées par leurs fractions volumiques respectives :

5| Uaxo E__baviiie

[ i_aiaxo T.apaviiig;

DYHF
BerE Beal s

5 5 5
—— L E Beavopy F-

. 1,
i aiaxo abaYNIIa I.aiaxo

6DFKDQW TXH
GaoekbBaxeau

nous pouvonspFULUH OD UHODWLRQ JpQpUDOH GTpFKDQJH ELSKD
composantes de surface et de volume :

i PPN E %eauqbz
- -alaxo apaYNITH »

ou la fraction volumique de surfadetace 0 6, Peut s'écrire en fonction de la surf&et du vo-
lume des pore¥ DLQVL TXH GHO®@MYQGBLNVRXKKH PROpPpFXODLUH WUDC
surface des pores (BROWNSTEIN et al, 1979).

La contribution de relaxation de surface était nettement plus importante que celle de volume a
basse fréquence (KORB et al, 1998ans notre cass? § g g st de 'ordre de 0.5 & T alors que
SO G 400468l 'ordre de 15 & 20.4.a fraction volumique de surface étant proportionnelle & la
GHQVLWpP GILPSXUHWpPV SDUDPDJQPWLTXHV BWOXAQNDESRUW
nous en déduisons immeédiatement Gug.race€St proportionnel a la taille moyenne des poggs.

5 5

l.apavNiip;

Nous pouvons ainsi en mesurant les courbes de dispersiti 4 REWHQLU GTXQH SDU
bution desWDLOOHV GH SRUHV HW GY{DXWUH SDUW VXLYUH-OH FR
faces solide/liquide.

Nous avons pu également caractériser la distribution des tailles de pores et la dynamigue de su
face observées a la fréquence fixe, 2.5 MHz, de notre spectrdrii¢CSTJIF Totgl qui corres-
pond exactement a la fréquence de travail desRMHBl (2.5 MHz). Ces expériences de profils de
1/T1( 4) nous ont donc permis de choisir parmi les deux grées sélectionnés.
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Figure III.A.2 (a) Distribution du temps de relaxation longitudinalet donc de la taille moyenne des pores
a différentes fréquences de Larmor de la saumure saturant le grés de Benthei@egyr{i® de dispersion
du temps de relaxation longitudinaj dvec la fréquence de Larmor de ce liquide confiné.

Figure Il.A.3: Distribution du temps de relaxation longitudinal T1 et donc de la taille moyenne des
a différentes fréquences de Larmor de la saumure saturant le gres de Dausse.

Nous voyons bien sur les figures IILA.HW ORTJUpTXHQFH GH WUDYDLO
TXTXQH WDLOOH GH SRUH SULYLOpJLpH SRXU OH JUqV %HQW
QRXV REVHUYRQV TXH OD WUDQVLWLRQ GYXQH UHOD[PWLRQ
en dessous de 1 MHz (Figure Ill.LA.2.b

/9D O O X U H 1G:K&pdRudigihages de notre fréquence de travail, 2.5 MHz, est auissi ¢
racWpULVWLTXH G{XQ IDlem ¥dh&bke Kplde Rvkg @ Hurface (Figure IlI.A.4) dans le
cas du gres de Bentheimer. Par contre, la dispersidiTgde&) est plus marquée dans le cas du
grés de Dausse car la porosité est plus fine et le rappdptus grand.
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Figure I1l.A.4: Distributions des relaxations longitudinales de la saumure
des gres Bentheimer et Dausse

1RWUH FKRL[ VIHVW GRQF SRUWp VXU OH JUqV SRUHX[ KRF
leux et a faible teneur en ions paramagnétiques a base de fer.

Etant donné ques® @: fiy; B 9 Baeatdlonet SPBamcaudionB OFO0 AR, B o
Ns HVW OH QRPEUH GHV PROpPFXOHYVY GX OLTXLGH TXL GLIIXVHC
surface du pore éf le nombre de molécule du liquide en volume, nous pouvons en déduire que le
rapport entre les relaxations dans les pores des grés du Dausse et du Bentheimer est équivalent au:
rapports des impuretés paramagnétiques entre les deux.

5 ) 5 ) 3
———— 8,0ca¥p———, 804c000a044z
Caravniin @4 20T Tl oy 3oac0oUand

La teneur en ions paramagnétriquee®( etMn?*) a été mesurée par nos études de relaxation en
FKDPS YDULDEOH HQ ERQ DFFRUG DYHF OHV PBWKHCMR&AU pDOL
Vernaison. Ces derniéres donnent des valeurs de 0.13 % de fer pour le grés Bentheimés et 0.80
pour le gres Dausse. Le rapport des deux est égal a 6. Néanmoins, toutes les impuretés de fer ne
sont pas paramagnétiques, c'est-a-dire lesfeffssans oublier la contribution des idvs 2.

2. Caractérisation et mesures pétrophysiques sur le grés

Bentheimer :

Le choix ayant été porté sur le grés Bentheimer, une demande a été effectuée daprés-de
theque du centr€STJFa Pau qui nous a fourni plus de cinquante échantillons.

Des scans aux rayosont été faits sur I'ensemble de ces échantillons. Ces scans nqas ont
mis d'écarter un certain nombre qui présentent des taches blanches sur leRinagésantla
présence d'oxydes de fer en exces. L'observation de cet élément en exdesenégdé reliéa
des taches rouges a la surface de nos échantillons.

Les échantillons montrant ces observations ont été écartés par prudence. Nous décrivons ci-
dessous la nature des échantillons écartés.
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Figure 1ll.A.5 : L'échantillon écarté n° 18
Nous pouvons, dailleurs, constater que sur cet échantillon, notre hypothese sur l'origine des
taches blanches sur les imageX se vérifie. La tache blanche correspond exactement a la tache
rouge présente a la surface.

Figure 111.A.6 : L'échantillon écarté n° 21

Figure IlI.A.7 : L'échantillon écarté n° 47
L'échantillon n° 18, illustre les deux critéres sur lesquels nous nous sommes basés pour écarter
ceux qui pourraient perturber nos expériences : les taches blanches sur leRi¥egks taches
rougeétres a la surface. En nous basant sur ce dernier critére, d'autres échantillonsajetéstég
écartés. Ce sont les suivants :

(FKDQWLOORQ Qf (FKDQWLOORQ Qf

Figure Ill.A.8 : les échantillons écartés n°13 et n° 14
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(FKDQWLOORQ Qf (FKDQWLOORQ Qf

Figure Ill.A.8 : Les échantillons écartés n° 16 et n° 32
Apres cette sélection visuelle, nous avons effectué des mesures pétrophysiques de caractérisation
multi-pFKHOOHY VXU OD FLQTXD Q \pab &t6 étadés plek praphiétéOm@ioghy T X |
sigues a mesurer sont la porosité, la perméabilité au gaz, le volume poreux ainsi que la masse volu-
mique du grain. aTable Ill. A. 4 contient tous les résultats de ces mesures concernant :

a) La porosité :

La porositeGTXQ pFKDQWLOORQ GH URFKH HVW OH URPBRUW GX
1930). Elle est notée. Le volume poreux est mesuré en utilisant un banc dédié a cela (voir Annexe
B) qui est également utilisé pour mesurer la perméabilité au gaz. Le volume solide est quant & lui
mesureé en utilisant un pycnométre.
SoientV, le volume poreux e¥s le volume solide, la porosité est donnée par la relatien su
vante :
O L2

i o> .I.p

Une autre méthode, moins précise mais plus rapide, consiste a utiliser les mesures géométriques.
Le volume géométrique peut étre considéré comme étant le volume total.

/ID SRURVLWp HVW (®f MaDl¥L.H.B Lette valeur est la moyenne sur les échan-
tillons gardés.

b) La perméabilité au gaz :
NotéeKy, OD SHUPpDELOLWpP DX JD] HVW PHYVXadrAHNexXA) eXeQ EDQF
donne une idée sur la connexion qui existe entre les pores (DARCY, 1856 ; KLINKENBERG,

1941). Nous observons une grande perméabilité de I'ordre de 2500 mD. Cette valeur est également
la moyenne sur la cinquantaif@fpFKDQWLOORQV DQDO\VpV

c) Les dimensions géométriques :

Les dimensions géomeétriques ont été mesui@es P R\ HQpidalfa coulisse. Le carottage
ayant été effectué dans un autre atelier, appelé Carothéque, les dimensions y ont été&srespgctée
QRQ GRFXPHQWpPpHY ,0 \ D HX EHVRLQ GTRSpUHU FHWWH PH\
des parameétras, et V.
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d) Résultats de ZT aux rayonsX :

JLIXUH ,,, $ ,PDJH GH &7 DX[ 5; GX J
Les scans CT aux rayonsX ont été effectués dans un laboratoire de l'université australienne

ANU dans le cadre d'un contrat avec la compagnie Total. Elles sont faites sur un cube de 8mm de
cOté. A partir des images, la distribution des tailles de pore est obtenue. Celle-ci est centrée sur une
taille moyenne de 25n (BONDINO et al, 2011

e) Description de la table Ill.A.4, contenant les valeurs pétrophysiques des
échantillons :

Les propriétés pétrophysiques mesurées sur les échantillons non-écartés sont rapportées sur la
Table Ill.A.4. Elles sont mentionnées en colonnes alors que les numéros d'échantillonsisont ind
qués en ligne.

Dans l'ordre, nous trouvons le diamétre et la longueur de I'échantillon mesurés a la miain, expr
més en mm. La longueur désigne la hauteur de I'échantillon qui est de forme cylindrique. Ensuite,
dans trois colonnes distinctes, nous rapportons les valeurs de la porosité, exprimée en pourcentage,
calculée de trois manieres. La premiere, en utilisant le volume p¥peabtenu avec le bari, et
le volume du solidé/s obtenu avec le pycnométre. La deuxiéme, en utilisant le volume pggeux
obtenu avec le bari¢y et le volume totaV; en considérant comme tel le volume géométridué.a
troisieme, en utilisant le volume solit¥g obtenu avec le pycnométre et le volume géométigue
C'est apres la porosité que nous mentionnons la perméabilité exprimée en mD. Il y a l'allusion a
Klinkenberg dans l'appellation de ce parametre car le calcul final de la perméabilité a pris e
compte cet effet. Aprés, sont mentionnés dans des colonnes séparees les volumes géadrgétriques
poreuxV, et solidesVs exprimés en cms3. Le volume géomeétrique est calculé a partir dessvaleur
mesurées a la main de la longueur et du diametre. Le volume poreux est obtenu aveki/ell@anc
volume solide est obtenu avec le pycnometre.
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Ces mesures pétrophysiques nous permettent de mieux catégoriser et de mieux classer nos
échantillons maintenant que nous les avons caractérisés. Les principales propriétés pétrophysiques &
prendre en compte sont la porosité, la perméabilité au gaz et le volume poreux.

Nous pouvons constater a partir de ces mesures que nos échantillons ont les caractéréstiques ad
guates a propos de la porosité et de la perméabilité. La distribution des temps de relaxation longitu-
dinale est quasi-monomodale a 2.5 MHz. Nous connaissons avec une bonne précision les volumes
poreux accessibles et nous savons que les tailles des pores sont suffisammenJarg2S [n)
pour faciliter les expériences d'imbition-drainage et les interprétations. La quantité d'argileecontenu
par ce gres est faible.

'LDP /RQ{ 9S 9| 9S 9| 9V 9] ., oo/ ! 9, 9 9y
(Ff PP | PP| 1UD| 1UD| 1UD| P’ JFP | FP FP FP
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Table Illl.A.4: Paramétres pétrophysiques des échantillons du grés Bentheimer

'LDPg\ /RQJIXHE 9 9y : U 95 9y

PP PP P JFP FP FP
OR\HQQ
(F D WWS
$UJLO

Table IIl.A.5 : Caractérisations pétrophysiques du greés de Bentheimer
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B. Le choix des fluides

Apres avoir sélectionné la premiere composante de notre systeme qui est la roche, donc le milieu
poreuy, il nous est nécessaire d'identifier les fluides (les liquides) avec lesquels nous devons saturer
ce milieu poreux.

Une variété de fluides de viscosités supérieures a celle de I'eau se présentait etlétéhpox
té sur les fluides suivants : la saumure, le filtrat de boue de forage et I'huile. Les viscosités ont été
choisies de telle sorte que leurs rapports soient de l'ordre de 3 entre la saumure et le filtrat et de
l'ordre de 10 entre le filtrat et I'huile.

1. La saumure :

La saumure est une solution aqueuse d'un sel, dans notre cas du chlorure de sodium, de forte
concentration. Nous avons préparé la saumure, que nous utilisons dans nos expériences, dans le
ODERUDWRLUH (OOH HVW IDLWH | Bbc¥értatmfitde A5 GlpiealCEp UD O L\
59/ldeCaCh, &HWWH VDOLQLWp QIDIIHFWH SDV EHDXFRXS OD YL
['unité en centipoise {aumure8 CP). Sur la figure 111.B.10 (SHARQAWYA et al, 2010), nousupo
vons voir les variations de la viscosité en fonction de la salinité et de la température.

Figure I11.B.10 : Viscosité de I'eau en fonction de la température et de la pression.

Les unitésS| de ces variables somh{s?] pour la viscosité cinématiqueP4.4 pour la viscosité
dynamique etKg/m?3] pour la masse volumique. Dans l'industrie pétroliere, les unités les plus util
sées sont celles du syste@ES[cS{ ou [mm2s'] pour la viscosité cinématiquesH] ou [mPa.§
pour la viscosité dynamique &/¢m3j pour la masse volumique.

Si nous considérons notre saumure de salinité 50 g/l, nous lisons sur la figure 111.B.10 une valeur
de 1.114 cP pour une température de 20 °C et une valeur de 0.891 cP pour une température de
30 °C.

Nous utilisons la saumure, dans nos processus de saturation du milieu poreux en eau, car l'eau
déminéralisée ou distillée est connue pour modifier la structure argileuse dans les gres. (GRAY et
al, 1966). En agissant sur les argiles, I'eau fait effondrer la permeéabilité jusqu'a I'annuler.
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2. /1 K& de réservoir brute (I'nuile) :

Ce que nous désignons dans cet ouvrage par le mot « huile @uukehuile» est un pétrole brut
déshydraté, dégazé et désulfuré. Elle n'est pas native, donc elle est stable. Elle a donc perdu ses ga
dissous. Elle est @ VHUYpH GDQV XQ ELGRQ PpWDOOLTXH GDQV OH\
PDVVH YROXPLTXH QRWpH ! VD YLVFRVLWp G\QDPLTXH QR
varient en fonction de la température.

7 f& P3D V # PPV ' J FiP

Table IIl.LA.5 : Viscosités dynamique et cinématigue et masse volumique en fonction de la température.

Un appareil permettant de mesurer la viscosité dynamique et la masse volumique a été utilisé.
C'est un viscosimetre capillaire. Les valeurs de la viscosité cinématique ont été obtenues par calcul
en utilisant la relation entre les deux viscosités (HATSCHEK, 1928) :

aL-

En séparant la Table 1l1l.A.5 en deux parties, une contenant les températures croissantes de 15 °C
a 60° C et l'autre les températures décroissantes de 60 °C a 20 °C, nous créons deux tables. Nous
utilisons chaque table pour obtenir les valeurs des viscosités et de la masse volumique a 25 °C par
interpolation. Pour cette derniére, nous avons opté pour la bibliotiSipyede Python (voir An-
nexe D) dont nous avons utilisé la fonctistipy.interpolate.Barycentricinterpolatdscipy.org).
Cette fonction est basée sur l'interpolation barycentrique qui est une variante de l'interpolation par
les polyndmes de Lagrange. Nous obtenons pour la température de 25° C la table ci-dessous :
7 f& F6\ F3|! J FiF

SDUWLH VXSpULH
SDUWLH LQIpULHX
Table I1I.A.6 : Valeurs obtenues par interpolation barycentrique.
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Nous pouvons donc conclure que cette huile a une masse volumidgue. dezy w €= ? I, une
viscosité cinématique dé Ltudt ? %Pune viscosité dynamique d& Ltr&r 2.2

/91D Q DSARAREWELL et al, 1972) de cette huile a révélé la composition suivante %40.3
en masse de saturés, 44.0 % en masse d'aromatiques, 6.7 % en masse de résines et 9.0 % en mas
d'asphalténes. Rappelons que l'appellaB&iRAest un acronyme formé par les initiales des mots
saturates aromatics resinset asphalteneslLes saturés sont composés d'alcanes et de cyatopar
fines. Les aromatiques sont des hydrocarbures mono- bi- et poly-aromatiques. Les résines sont des
molécules polaires avec des hétéroatomes N, O et S. Les asphalténes sont similaires aux résines
avec des masses moléculaires plus gratdé¥ G HYV F-axoohatigBdR.GC\est une analyse trés
importante dans l'industrie pétroliére. Elle est systématiquement faite sur toutes les huiles. Il y a
trois méthodes principales d'analyS&ARA: la chromatographie par gravité (ASTM, 1993), la
chromatographie sur couche mince (SUZUKI, 1972) et la chromatographie en phase liquide a haute
performance (SUATONI, 1975).

3. Le filtrat de boue de forage (filtrat)

Le filtrat est une appellation réduite pour le filtrat de boue de forage a base d'méléaut pas
confondre, ici, I'huile au sens générique avec « I'huile » qui désigne, pour nous, le pétrele. Cett
ERXH HVW FH TXfRQ DSSHOOH GDQV Oétd¥ Rerizé®OBOICOL B GH O
sed Mud. Elle a été fabriquée a partir de composants propriétaires. Sa masse volumique est de
0.813 g/cm3 a 20 °C et sa viscosité est rapportée dans la Table IlI.A.7 en fonction de la température.
7 f&

F3

Table 11l.A.7 : Viscosités du filtrat de boue de forage en fonction de la température.

En utilisant la méme méthode d'interpolation que pour I'huile, nous obtenons une valeur de la
viscosité dynamique de 3.08 cP a 25 °C.

(QILQ OTKXLOH HW OH ILOWUDW RQW pWp FKRLVLYV VXU OD
OHV FRQGLWLRQV GH OfYH[SpPULHQFH
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C. Protocole expérimental :
1. RMN bas champ

a) Description du banc expérimental

La Figure 1l.C.1 représentde dispositif expérimental complet que nous avons réalisé. Onr décr
ra ci-dessous les différents éléments représentés sur cette figure.

Figure III.C.1 : Le dispositif expérimental dans son ensemble

i. Le spectrométre RMN bas champ utilisé:

Le spectrometr&MN bas champ utilisé pour faire de la relaxation magnétique est désigné par le
numeéro (1) sur la figure 1ll.C.1. C'est le principal appareil expérimental utilisé dans notre étude.
Celui-ci est unMARAN DRXfabriqué parOxford InstrumentsSa fréquence d'utilisation est
2.5 MHz. Il est composé de deux aimants permanents qui nous permettent d'avoir le cha@ap magn
tique constant de 58.72 mT, de deux plagues de gradient de champ magnétique entre les aimants e
la sonde de mesure qui est une bobine de signal radio-fréqirFce (

Le champ magnétique permanent est orienté suivant l'axe z. définissant le repére durtaboratoi
(de l'appareil) qui est ici horizontal et orienté de gauche a droite. Il est l'axantawsts et des
plagues de gradient de champ magnétique. L'axe y dans ce méme repeére est orienté detbas en ha
Il est donc perpendiculaire a I'horizontale. Il est I'axe de la sonde des impiR§iohaxe x est
donc %¥ntrant’ Hovienté Gafanten l'arriere. Le champ magnétique dd aux aimants permanents
s'atténue a l'extérieur de l'appareil dans les trois directions comme peuvent le montrer les figures
II.C.2 a, b et c. il s'atténue dans une sphere de rayon 50 cm. Ceci est en acdardhadétisation
des lignes de champ de 0.5 G (5°10. Cette derniére valeur correspond au champ magnétique
terrestre (0,5 Gauss). Nous présentons ci-dessous les cartes de champ magnétique induits pat
OfDLPDQW SHUPDQHQW DILQ GH SRVLWLRQQHU OHV GLYHUV



&K ,,, ODWpULHOV PpWKRGHVY HW WHFKQLTXHV GHWDUDFW

seront utilisés dans nos expérienceRMN a température et pression variables. Ces pompes do
vent étre placées a proximité de la sonde mais suffisamment éloignées pour ne pas perturber le
champ magnétique et les mesures.

0,07 0,07 0,07

0,06 0,06 0,06

0,05 "’ 0,05 W 0,05 -}

e
= 0,04
3

- -
5 0,04 S 0,04
2 ]

[ i

l l \
0,03 ‘ 0,03 ‘ 0,03 \
0,02 * 0,02 * 0,02 *

| | |

| l |
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D FKDPS PDJQpW E FKDPS PDJQpW F FKDPS PDJQpW
O D[H GHV | O D[H GHV \ O D[H GHV ]

Figure 11.C.2 : Variation du champ magnétique en fonction de la distance par rapport au centre
du relaxometre.

D YXH G HQ ID| D YXH GH F{Wp F YXHGHDXXV

Figure 11.C.3: Carte des lignes de champ de 0.5 G (3 ID

Au sujet du gradient de champ magnétique, nous disposons de deux bouchons démontables a
I'extérieur de I'appareil. lls sont désignés par le fabricant par lesSWétEICet NORMAL Ce-
taines de leurs caractéristiqgues sont rassemblées dans la table 111.C.1.

67$7,& 1250%/
9DOHXU PD[ G
* FP
BKLHOG 1RQ 2X L

Table I1I.C.1 : Propriétés des bouchons de gradient.

ii. Le PC de contrble :

Le PC de contrdle, désigné par le numéro (3) sur la figure III.C.1, est utilisé comme interface au
programmateur dpulseset comme interface d'affichage des données. Le spectroDRR¥eom-
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munique avec |€°C via un cableEthernet Ce cable sert aussi bien a charger les instructions au
programmateur qu'a lire les données acquises.

iii. L'armoire de contrble :

C'est le programmateur qui contréle la succession d'opérapaises REimpulsions de gr-
dient de champ magnétique et acquisition) durant une expeRMbBE Les taches sont exécutées
par le biais de lignes de commande sur le logRIBIMR
C'est I'armoire désignée par le numéro (2). Elle contient le module de cont@ifa@ificateur
de gradient, de margueechron en bas et I'unit®F juste au-dessus de ce dernier. Les boutons vert
et rouge correspondent aux boutons d'allumage et d'arrét du spectrometre. Cette méme armoire con-
tient également le synthétiseur de fréquence et les transmetteurs d&Bignal
Le synthétiseur de fréquence génére une onde sinusoidale a la fré§ee@dequi est ampt
fiée par les transmetteurs de sigR&l L'unité RF génere les pulsd®F dont nous pouvons moduler
les amplitudes et les phases.

iv. La hotte :

Nous entrevoyons sur la figure III.C.1, a I'endroit désigné par le numéro (5), a travers la vitre de
la hotte des cellules de type Hassler que nous utilisons pour saturer nos échantillons de gres de Be
theimer.

v. Le moteur du dispositif ErgoTech :

C'est le caisson désigné par le numéro (4). |l fait partie du dispositif livré par la comiagnie
goTech

b) Séquences de base :

Nous allons brievement présenter dans cette partie les séq&Mbede bases que nous avons
utilisées. Bien que ces séquences soient bien connues des utilisatBiMdl dé est important de
montrer leur spécificité dans le domaine pétrolier. De plus, il y a des procédures de réglages et
GIXWLOLVDWLRQ GH FHV VpTXHQFHY DYHF OHV pFKDQWLOOR

I. FID:

Le signalRMN est mesuré dans le domaine du temps comme une force électromotrice-décroi
sante et oscillante induite par I'aimantation en précession libre. Ce qui est connu sous l'appellation
FID (free induction decgdy(ABRAGAM, 1961).

Par transformée de Fourier, ce méme signal peut étre représenté dans le domaine de la fréquence
Le résultat de la partie réelle du domaine est une lorentzienne de largeur & mi-h4@E&yr La
lorentzienne doit étre centrée sur la fréquence de résonance.

La séquence permettant d'acquériFIR porte le méme nom. Elle est composée d'un p#ize
TXL SURMHWWH OYDLPDQWDWLREQxyYs DQV OH SODQ WUDQVYHU\

ii.  Relaxation longitudinale :

L'effet du pulseRF de résonance est de perturber le systeme des spins de son état d'equilibre
thermique. Cet équilibre sera rétabh,SUqV O 1D U U r WREK paKur pr&&seus cahiqu\sous
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le nom de la relaxation spin-réseau. Comme le nom l'indique, le processus implique un échange
d'énergie entre le systeme des spins et le réservoir thermique I'entourant, connu parx adsea

lequel il est en équilibre. L'équilibre est caractérisé par un état de polarisation avec I'aimisfiatation
orientée le long du champ magnétique longitudBalLe rétablissement de cet équilibre est égal

ment appelé relaxation longitudinale. La description phénoménologique de ce processus est donnée

par I'équation différentielle suivante :
%E L F/Ea\i?'ﬁE,

DYOEYROXWLRQ
li:RL/qgE:liir;Flq;$8 :FPs;6

T, est connu sous le nom de temps de relaxation spin-réseau ou temps de relaxatiom longitud
nale. (GORTER, 1942; BLOCH, 1945; PURCELL, 1946; ABRAGAM, 1961; WOLF, 1979;
LENK, 1986; SLICHTER, 1996 ; COWAN, 2005; KOWALEWSKI, 2006)

C'est, donc, lI'aimantatiol,(t) que nous mesurons directement sur I'appareil. La séquence pe
mettant d'effectuer cette acquisition est appelée inversion-récupgM@u et al, 1968). Cette
séquence est constituée d'un pulEd W @Uis¢ (E d'acquisition appliqué aprés le temps d'évolu-
tion t;. Nous utilisons cette séquence au lieu de celle de la polarisation car notre appareil est a
champ permanent.

'DQV OH FDV GH OD VpTXHQFH GH SRODULVDWLRQ O DLPDC

| :P; L{:sF$S":ER;6
FDOTDLPDQWDWLRQ LQLWLDOH HVW GRQQpH SDU OD YDOHXU
[ :r; Lt
'DQV QRWUH FDV FHOXL GHWFX ¥YpUXWQRB GJ LDLPHWOWRWYL R
[i{:P;L{:sFtf3" :ER;6
FDU OfYfDLPDQWDWLRQ LQLWLDOH HVW GRQQpH SDU OD YDOHD)>

[i:r; LFly

iii. Relaxation transversale:

La relaxation transversale, caractérisée par la constante duTgnegsle processus ou les spins
nucléaires parviennent a I'équilibre entre eux. Le processus est également connu sous le nom de
relaxation transverse. Bien que I'échange d'énergie indirect via le réseau puisse jousrdes rol
processus additionnels directs sont aussi responsables. Ceci nous ramene adx€buliaa-
mantation transversale correspond a un état de cohérence de phase entre les états des spins nt
cléaires. Ceci signifie que la relaxation transversale, contrairement a la relaxation longitudinale, est
sensible aux termes d'interaction qui déphasent les spins nucléaires entre eux.

/ID GHVFULSWLRQ SKpQRPpQRORJLTXH GH OD UHOD[DWLR
OfpTXDWLRQ GLIIpUHQWLHOOH VXLYDQWH

Xﬁ%éaL ?{%éa
X¢ I
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DYWEYROXWLRQ
l6ai P, Lésir,; $s PR 6

Il est important de préciser que la description exponentielle s'applique dans le cas ou les termes
d'interaction responsables de la relaxation transversale sont faibles. Ceci est le régime de la théorie
de Bloembergen, Purcell et Pound (BPP) (BLOEMBERGEN et al, 1948). C'est une approche qui
fonctionne pour les spins résidant sur des molécules a I'état liquide.

Dans cecasci aussi c'est |'aimantatid, (t) que nous mesurons directement sur l'appareil. La
séquence nous permettant de le faire est la séquence ap@ddGe» (CARR et PURCELL,

1954 ; MEIBOOM et GILL, 1958). Elle est constituée dautse (E suivi d'une série dpulses &

iv. Coefficient de diffusion :

La viscosité et la diffusion font partie du phénoméne plus général du transport dans les fluides
(gaz et liquides). La viscosité est liée au transport de la quantité de mouvement et refleteele mouv
ment des fluides et celui des particules dans un fluide sous linfluence de forces externes (par
exemple le cisaillement ou les forces de gravité). Cependant, la migration moléculaire peut étre
méme observée sans la présence de forces externes. Ceci ressort du mouvement Brownien, c'est-a
dire le déplacement statistique des atomes ou des molécules. Nous n'allons pas, dans la suite, entre
dans les détails des principes de base du mouvement Brownien ou deux de ses grandes catégories
la diffusion et l'auto-diffusion (EINSTEIN, 1905 ; KUBO et al, 1991).

Dans les systemes qui ne sont pas dans leur état d'équilibre, les gradients de concentration sont &
I'origine de flux de particules qui peuvent &tre observés microscopiquement. Sélbhoialé Fick
(FICK, 1855), une détermination du coefficient de diffusion d'une certaine espece de molécules
peut étre basée sur les mesures de la densité du flux et des gradients de la concentration ou bien su
les mesures de la distribution des particules a différents moments. Les concentrations moléculaires
peuvent étre déterminées par des méthodes chimiques et physiques, car plusieurs propriétés telles |z
masse, l'indice de réfraction, la biréfringence, la radioactivité, I'absorption spectrale et lattransmi
tance dépendent de la composition du systeme. Par conséquent, une large variété de techniques e
périmentales a été développée pour déterminer le coefficient de diffusion.

Comme alternative aux techniques de tracage, il existe plusieurs méthodes qui permettent une
observation directe du chemin de diffusion, c'est-a-dire le déplacement quadratique moyen de la
marche aléatoire des molécules qui diffusent. En se basant sur I'équation d'Einstein, le coefficient de
diffusion de la diffusion moléculaire peut étre calculé au moyen du déplacement quadratigue moyen
des particules dans un temps de diffusion donné. Toutefois, les déplacements des molécules doivent
étre largement plus grands que la longueur moyenne des étapes élémentaires de la diffusion. La
technique de gradient de champ pU€G (pulsed field gradientde laRMN est la méthode qui
donne une mesure directe des déplacements moléculaires sur de telles distances (STEJSKAL et
TANNER, 1965 ; TANNER et STEJSKAL, 1968 ; CALLAGHAN, 1984).

Le principe de la mesure de la diffusivité moléculaire en utilisant la mé®ie@eest le fait que
la position spatiale de chaque spin, donc de chagque molécule, est marquée par sa fréquence de La
mor spécifigue dans un champ magnétique spatialement inhomogéne. Puisque la fréquence de La
mor des spins qui précessent est directement proportionnelle a la densité effective du fikxx magn
tique a la position d'un spin donné, un gradient de champ magnétique sur le volume sondé résultera
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dans une variation de la fréquence de Larmor et marquera la position de chaque momént magn
tique en fonction du gradient de champ magnétique.
$:V,; LSE C&a V&

A:V: WO$V;

Expérimentalement, durant la séquenceulseRF utilisée pour créer un écho de spin (comme
la séquence d'écho de Hahn ou la séquence d'écho stimulé), les impulsions de gradient de chamg
magnétique sont activées pendant une courte durée (typiquement jusqu'a quelques millisecondes).
La séquence est choisie de telle sorte que la variation de la fréquence de Larmor dumepalune
sion de gradient de champ magnétique est exactement compensée par une impulsion de gradient de
champ magnétique si les spins n'ont pas changé de position durant l'intervalle de temps séparant les
deux impulsions de gradient. Néanmoins, si les spins se sont déplacés, une variation nette de la fr
guence de Larmor subsistera aprés que tous les [Rifsesimpulsions de gradient de champ-m
gnétique sont appliqués.

Par conséquent, la diffusion des spins résultera dans une atténuation mesurable &Msignal
L'effet est proportionnel a l'intensité des impulsions du gradient de champ magrgtidgiéa di-
rée, /, du temps de diffusion (temps séparant deux impulsions de gradient succedsiees)y
coefficient d'auto-diffusion des molécul&(STEJSKAL et TANNER, 1965).

#:C; L#:r; 153 °€0P&:AFQ;

/1 DWW p @eXézhs dRIiA(g)/A(0) est le rapport des amplitudes des échos de spin avec et
sans application d'impulsion de gradient de champ magnéfdgeet A(0) respectivement. Dans
ce sens, toute atténuation additionnelle due aux processus de relaxation durant le temps de diffusion
sera annulée. Durant une expérieRg¢es, I'amplitude de I'écho de spin est mesurée comme une
fonction de la surface de l'impulsion de gradient de champ magnétiquea un temps de diffu-
sion donné (TANNER et STEJSKAL, 1968 ; KARLICEK et al, 1980 ; COTTS et al, 1929 ; L
TOUR et al, 1993).

La séquence nous permettant d'acquérir cette atténuatigh, est appeléDIFFTRIG sur
RINMR Cette séquence, comme nous l'avons expliqué, est sensible au temps de diffusion,
(quelques millisecondes), qui doit étre petit devant le temps de relaxation longitu@iinakea la
durée de l'impulsion du gradient de champ magnétigugyi doit étre petit devant le temps dé di
fusion.

c) La sondeRMN:

La sonde consiste en une bobine utilisée pour émettre le signal radio-fréquence et pour acquérir
la réponsRMN (OOH HVW VLWXpH DX FHQWUH GH OYDSSDUHLO D
nous insérons le porte-échantillon en verre de 5cm de diamétre.

d) Réglages préalables :

Nous effectuons systématiquement ces opérations aprés chaque introduction de I'échantillon dans
la sonde de mesure et avant de lancer une acquisition quelconque. C'est une remise a &éro du sy
teme d'acquisition. Les commandes que nous avons utilisées pour opérer ces réglageséont des s
guences embarquées par le constructeur et propres au logiciel d'acquisition.

1RXV OHV FLWRQV VHORQ O RUGUH GH OHXU XWLOLVDWLRC
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i. Réglage du « wobbling » :

Quelgues spectrometres et particulierement ceux qui sont utilisés pour analyser les carottes et
échantillons de roche ont un outil de réglage connu sous le narolide boxouwobbling Il per-
met a l'utilisateur de régler la sonde de radio-frequerREs [e wobbling oscille dans un inte
valle de fréquences, autour d'une valeur spécifiée, et enregistre la réponse deREsonde

La capacité de réglage peut étre variée jusqu'a ce que la fréquence de résonance de la sonde

coincide avec celle de I'aimant. Le réglage se fait manuellement avec le boutbsitwéaderriere
la sonde.

Figure II1.C.4: résultat du réglage du wobbling

ii. Réglage de l'offset :

Figure 111.C.5: FID avec un offset non ajusté

L'offset est le décalage dans la fréquence de résonance qui se produit dans toutdeppesreil
sureRMN /D IUpTXHQFH LGpDOH GH O Y[C5FSW ¢ HogiGel ¥Adguisitiod +] D
RiINMRfourni parOxford Instruments 7R XWHIRLVY QRXV QH SRXYRQV WUDYD
6) 2 Re 2 HVW O fegRdang KkWgEIieRIWNMRID1 HVW GH OYRUGUH GH N+
FID (free induction decgyest la seule qui nous perreedie régler cet offset.

&HOD VH IDLW )H'QKIRMUXVWDVMRW BOPDFH FRPPH SHX& OHY PR @W
FRPPDQGHE HPEDUTXhHOBXU
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1RXV UDSSHORQNRDXH VOIS XHOQ/¥BWHGSH URWDWLRQ GH O DLPI
S GRQF GHD® BOD®W O DXWUH G DFTXLYHWLRQHVEHY SKDYE R
GHX[ SXOVHV VRQW

o)
<°
o)

rtsu

L
Lrtsu

6

/HV FKLIIUHV FRUUHVYSR-QGIDQW O[N[SIB ¥

iii. Réglage du temps d'application du puls&? :

6RMNVOH WHPSV G DSXSOQY BT XK@ QCPHE DRSS HOIE U p T& HHF H
SURGXLW GH FH GHUQLHU DYHREOHfISXhFiH@WQG\ HQW $DDOODOI

R4, ol

W HVW GRQF OH WHPSV QpFHVVDLUH SRXU TXH O [ HRD S WDWH
GH O D[H GH]DUpEPVWLBQREVHUYDWLRQ

1RXV O DMXVWRQV DY HF7 XD H7H/Q@ TPRIGLA H DOS/AS MIGHP®! YWIRMH X R X
TXH OH VLJQDO UHVVHPEOH OH SOXV j XQ VLJQDO FDWWhH(Q
QXOOH HW XQH DXWUH PD[LPDOH DOWHUQDQW OHV VLJIQHYV
MDPDLV &JHVW SRXU FHOD TXH QRXV GHYRQV REVHUYHU OH
TXYHOOHV VH MX[WDSRVHQW ,0 HVW SRVVLEOH TWH'BRB®D VI
FH FDV QRXV SUHQRQV OH WHPSV OH SOXV EFRXUW

6XU OD,IL&XURRXVY REVHUYRQV XQH RSWLPLVDWLRQ UpDOL

Figure III.C.6 : Séquence permettant d'optimiser le temps t 90

iv. Réglage du temps d'application du puls&

6L QRXV SRVRBRW FO-HHNVWHPIRWV G DSSSOMBFENMRT R ) QG XERD)XS $H O p
GH IUpT&HREeRUV OH SURGXLW GH FHVY GHX[ SDUDPgQWUHV HV\

R < 4» I7EL‘JL e
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$YHF OD VPIIXHQ@EBK ORJIMIARSH)AR XV FKHUFKRQV j PLQLPLVHU ¢
OD YDOMHXURGHRQV TXTHMMWIpQMMIDO RQ D

Figure III.C.7 : Séquence permettant d'optimiser le temygs t

v. Réglage de la position verticale :

&H Q HVW SDV XQ UpJODJH GH O DSSDUHLO HQ VRL 1RXV
YHUWLFDOH GH O pFKDQWL O ORE® KDX® WhDITRDV Olp KQ KRIHXW C
G XQH VPTXHQFH SRXU QRXV DVVXUHU GX FHQWBRY#5,3RXU
$SUQqV OD WUDQVIRUPpH GH )RXULHU GX VLJQDO DETEHV QI
QRWUH pFKDQWLOMRQ MRIKDXMWIX3H QRWUH pFKDQWLOORQ F
ILIXUH

Figure I11.C.8 : Profil d'un échantillon lors du réglage de la position verticale

Vi 1pFHVVLWp GH UpJODJH GH OTKRPRJpQpLWp GX FKDPS PC

Aprés une longue sollicitation des bobines de gradient de champ, le champ magnétigue perm
nent peut étre affecté et son homogénéité déréglée. Afin de régler cette dernierfecmamne ce
gue nous appelons le réglage dbgns Ces derniers sont constitués slkemsmeécaniques, reliés
aux bobines de gradient de champ, eshiensélectroniques consistués de potentiometres. Notre
meéthode de réglage consiste a commencer pahlessPpFDQLTXHYV 1RXV-setR@LILRQ\
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TXH V\VWqPH VH PHWWH KRUV UpVRQDQFH $YHF XQH FOp HQ
FH TXH OfHQYHQRIFHH IGXXUH ,,, & VIDQQXOH DX WHPSV OH
Le réglage des potentiometres est fait en visualisant la transformée de FouriEfRieMaX V T X 1 j
ce que nous obtenons une largeur & mi-hauteufk Yinférieure & 100ppm suivant les consignes
du constructeur.

Gréace a la maitrise de ces réglages des économies sont réalisées sur les plans financiers et dans |
temps.

e) L'acquisition et la mesure :

Apres avoir cité cette série de réglages nécessaires, nous tenons a préciser quet heiséa pa
glage duwvobbling tous les autres nécessitent la présence d'un échantillon a l'intérieur de la sonde.

i L'échantillon

Nous séparons nos échantillons en deux catégories. La premiére est ce que nous appelons les
fluides (liquides) en volume ou dnlk La seconde est ce que nous désignons par l'appellation de
fluides en confinement. Le fluide, c'est-a-dire le liquide, est confiné dans le milieu poreux de
I'échantillon de roche.

a. Le fluide en volume :

Dans ce cas-ci, le fluide est contenu dans un flacon fermé. Nous ne cherchons pas a reproduire
les volumes poreux. C'est pour cette raison d'ailleurs qu'il y a lieu de modifier certains parametres
de l'acquisition. Si nous posoNs le nombre d'acquisition®, le nombre de protons dans le fluide
etl/B le rapport du signal sur le bruit de la répoR84&N, nous pouvons €écrire :

+ $BODL

Ceci nous permet de diminuldg et ainsi la durée totale de I'acquisition. Cette derniére esi-linéa
rement proportionnelle Bs. Cependant, il faut prendre en compte un autre parametre qui est le gain
du récepteur, appelRG (receiver gain. Le signalRMN peut facilement saturer le récepteur de
l'instrument dans le cas d'un fluide en volume.

Nous avons utilisé le méme procédé pour toutes les meRMBEsjUe nous avons effecessur
des fluides en volume. Nous avons utilisé le méme type de flacon. Nous essayons de nespas dépa
ser le volume de 30 cm3. La préparation est donc tres simple. Dans le cas de I'huile bruté ou du fi
trat de boue de forage, nous avons agité les flacons de stockage de ces fluides avant d'en verser dan
les flacons a introduire dans la sonde.

&H GHUQLHU IODFRQ SHXW FRKMOUHWER DWW @ GI\Q OrHH LBURHU WRIX U Q
LQWURGXLW GDQV OD VRQGH GH PHVXUH

b. Le fluide en confinement :

Nous parlons de confinement lorsque le fluide est confiné dans le milieu poreux. Autrement dit
lorsque nous saturons les pores d'un échantillon de roche avec ce méme fluide.

Pour saturer un échantillon, nous devons suivre ce protocole. L'échantillon est retiré de I'étuve
maintenue a 50 C. Il est transporté dans notre salle dans un dessiccateur qui empéche les vapeur:
d'eau de s'introduire dans les pores de I'échantillon. Il est ensuite pesé et la masseragt Eeée
échantillon est ensuite inséré dans une gaine en viton. Il est piégé avec deux grilspudecote.
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Cette gaine est introduite dans une cellule de type Hassler. Elle est sertie par une pression radiale
d'au moins 20 bar.

/IH YLGH HVW UpDOLVp GDQV Qufie pohpeaidht€eOBR) qEhot)diiralktH J U
lons de gres de Bentheimer soient perméables et poreux, cette étape nécessite quelques heures. Po
gagner du temps, nous nous arrangeons pour lancer cette opération la nuit.

Apres le vide, nous injectons le fleidvec une pompe qui nous permet d'imposer le débit. Nous
balayons et faisons circuler au moins trois fois le volume poreux pour nous assurer de balayer toute
poche d'air piégée dans notre circuit comprenant I'échantillon.

L'injection s'effectue a travers les diffuseurs de la cellule. Une saturation préalable des tubes in-
férieurs est opérée car l'injection se fait par le bas vers le haut pour ne pas dépendre de la gravité.

Un test appeld/Z est effectué aprés le balayage. Il permet de vérifier si des bulles d'air ne se
sont pas piégeées lors du balayage de I'échantillon par le fluide. Ce test s'effectue en deux étapes.
Nous injectons le fluide dans la cellule en fermant la sortie, donc en imposant une pressen sur c
lui-ci puis nous fermons l'entrée. La pression imposée est de l'ordre de 20 bar. La é=qumndst
l'ouverture de la sortie et la mesure de la hauteur d'eau éjectée.

A 25 °C, la compressibilitéEde I'eau par exemple est autour de 4.52° B&' suivant la red-
tion :

. 25 1]
U L_|5 :i—'E;,'

Soient les deux états suivardiet 2 avec ces parametrg;, P;) et (V, P,). Et en supposant

constant entreesdeux états, nous obtenons :

%L 18" :USE 2%;;

Sachant qu®;=20 bar (2 10 Pa),P,=1 bar (10-Pa) et £ 4.52 10"° Pa', nous obtenons
:— L sérs

Nous mentionnons la précision pour souligr@f L Q Y RIW kdu@d- tHeau en fonction de la
pression imposeée.

Lors de l'ouverture de la sortie, la hauteur d'eau que nous mesurons est due a la présence de
poche d'air, de bulles et non a la compressibilité du fluide.

$SUqQV OD VDWXUDWLRQ GH-BLpAYWQSNIpFOR Y ICRQ QRKXKH PHIQ
HQVXLWH GH OD JDLQH 1RXV OH QHWWR\RQV DYHF XQ SDSLI
GH O pFKDQWLOORQ 1RXV OH SHVRQV GDQV OHV PrPHV FRC
QRWp$ SDUWLU GH FHWWH PDVVH HW GRyQDQ POW\BIRXGHR QVp Kk
O pWDW GH OD VDWXUDWLRQ HQ XWLOLVDQW OD PDVVH YRO X

8ol 1 26F | 2x48&reuxo

La derniere étape dans la préparation de ce type d'échantillon est le recouvreretntagar
un film pour éviter toute dé-saturation et tout contact avec I'air ambiant.

Maintenant que I'échantillon de roche est proprement saturé et enveloppé, il peut étre mis dans le
porte-échantillon et introduit dans la sonde de meRivtbl
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ii. La mesure :

$sUqV OD SUpSDUDWLRQ GH O pFKDQWLOORQ QRX¥ SURF|
meétres avec ce dernier dans la sonde.

Sans revenir dans le détail des réglages, notons juste l'utilisation du temps de relaxation longitu-
dinale de I'eau en volume pour le réglage de l'offset, donc pour la nféBurBlous le faisons de
facon systématique car le temps d'acquisition de celle-ci n'est pas élevé. Si nous posons ce temps de
relaxation égal & 3 s nous aurons un teRpgrepeat delay estimé a 17 s. Nous pouvons définir
RD comme étant le temps séparant deux acquisitions successives. Il est égal a la durée de tous les
pulseset impulsions a laquelle nous ajout&Ts.

Toutefois, nous distinguons le temps de la mesure du temps d'acquisition. Le premier est le
temps que nécessite une mesure dans son intégralité, du moment de son lancement a l'instant de I
sauvegarde de la derniere donnée. Le second est le temps que nous récupérons avec les données.

Comme nous l'avions mentionné, le nombre d'acquishtipdiffere en fonction de la nature de
I'eéchantillon. Si ce dernier est un fluide en volume nous nous contentons d'une vilesdd€e
qui nous fait une mesure d'une durée de 68 s. S'il est un fluide en confinement nous prenons une
valeur deNs =16 et une durée de la mesure de 272 s.

Apres cette premiere mesuréD, pour le réglage de l'offset, et les autres réglages, une seconde
mesure-ID est effectuée ainsi qu'une vérification des duréepuless E et E

(.
Réglages :
- Offset & wobbling
'‘XUpHV GH & &
- Positionnement vertical

Figure 111.C.9 : 1e étape de la mesure, réglages préal

Lorsque I'étape des réglages est terminée, nous procédons a une mesure-test. Baleslée ca
mesure du temps de relaxation transversglaous utilisons la séquence dénomma&MG (Carr-
Purcell-Meiboom-Gil). Pour cela, nous effectuons une estimation de ses parameétres. Si nous con-
naissions le temps de relaxati®fmax NOus aurions pu estimer le temps de l'acquisition dé-a d
croissance de I'aimantation a un peu pluSBenax

Ces paramétres sont le nombre d'échgg @l le demi-temps intepFKRYVY 2 3DU @plIDXW
lectionnons pour cette séquence la sauvegarde d'un point par écho. Le nombre de points acquis es!
égal aNgqi+1. Le temps d'acquisition est égal 2 &, Comme nous ne pouvons avoir le teryis
I'aimantation décroit d'un tempgproche de zéro au temp£ &n

Dans le cas ou nous ignorons s'il y a un seul temps de relaXatianune distribution de celui-
ci, nous faisons une estimation maxen fonction de I'échantillon. Si c'est un fluide en volume et
s'il est visqueux nous divisons le temps de relaxation de I'eau par la valeur de la viscosité de ce
fluide. S'il est en confinement, nous majorons la valeur de ce temps de relaxation par |'usité en s
condes.

L'autre parametre a prendre en compte lors de la fixatidRYjiest le temps de relaxatidn.
Dans le cas d'un fluide en volume nous le supposons égal au temps de relgxddans le cas
d'un fluide en confinement, nous prendnsl.5T,.
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Apres cette estimation des parameétres de la séq@RNKS, nous effectuons une mesure de la
décroissance de l'aimantation en fonction du temps. Le nombre d'acquisitions et le gain du récep-
teur, appelés égalemeN} et RG dans ce cas-ci, sont fonctions également de la nature de I'Echanti
lon. Pour le gain, nous avons fixé ses valeurs a 30 dans le cas d'un fluide en volume et a 60 dans le
cas d'un fluide en confinement. Le nombre d'accumulabigest généralement pris de telle facon a
étre le plus petit possible. Nous prendis=8 pour les fluides en volume Bt =32 ou 64 pour le

fluide en confinement.
Ve N

N\ [ N

(.
Réglages :
- Offset & wobbling
'XUpHV GH &

Estimation des
: » parametres de la

CPMG

.\— Positionnement vertical

.

J

/

Figure [11.C.10: 2e étape, estimation des parameétres de la séquence CF

Parfois, lorsque &, estimé est trés court, nous pouvons le voir sur la courbe d'acquisition qui
est loin d'atteindre zéro. Nous pouvons l'arréter en vol, corriger nos estimations et la relancer.
D'autres fois, a la fin des accumulations, la courbe d'aimantation montre une décroissance rapide
donc un temps pour laquelle elle s'annule plus court.

Pour pouvoir vérifier nos parametres, nous effectuons une inversion Laplace a une dimension
(voir 111.B.3). De cette inversion, nous obtenons la distribution des temps de reldkBfijoDans
notre correction des parametres nous prenons la valely Buplus grand pour lequé{T,) est

grand également.

(. ( -
Réglages : Estimation des Inversion
- Offset & wobbling I > &
XUpHY & & @ parametres de la = Mesure CPMG 1D
- Positionnement vertical CPMG |
Vérification
—

Figure III.C.11: Derniéere étape, mesure et vérification

La raison pour laquelle nous optons pour la mesure du temps de reldxatiodieu du temps
de relaxationTy, est la durée courte de la séque@fMG comparée a la séquentwerersion-
recovery

Dans le cas de cette derniére, les étapes a suivre pour bien effectuer la mesure sont les mémes
Cependant, la durée de la mesure est trop élevée. Si nous voulons mesurer ce temps et acqueérir 3(
points logarithmiquement équidistants avec un nombre accumuhatie il faut compter :

<AB%45IBE wfh U z
R Py wé

Alors que dans le cas de la séque@PMG, la durée de la mesure, pdlyéegal, est de :
"WHE t10spU zHQ V

HQ V
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Sachant que dans le cas de la séquéRidG, nous avondlgitl points et dans le cas de ks
guenceanversion-recoveryious en avons 30, ceci augmente considérablement le bruit.

Le rapport signal sur bruit est meilleur pour la séqu&”RkG et la durée d'acquisition est plus
courte. Voici les raisons qui nous poussent a opter pour cette mesure-ci.

2. Mesure en température et pression:

Jusque-la, les mesurBdMN se font dans les conditions de la piéce ou se trouve notre dispositif
expérimental. Comme nous l'avons mentionné précédemment, I'aimant est a température constante
et lors de l'utilisation des gradients, la circulation d'eau a l'intérieur de ces derniers pamet a
sonde de ne pas chauffer.

Pour pouvoir effectuer des mesures en température et également en pression, nous disposons
d'un dispositif contenant une cellule similaire sur le mode de fonctionnement a la cellule de Hassler.

Ce dispositif est fabriqué p&rgoTech Il est composé de la cellule qui occupe I'emplacement
vertical & l'intérieur de la sonde radio-fréquence. Ceci nous facilite le positionnement wdertical
I'échantillon qui devient une étape caduque. Le dispositif comprend également deux colonnes con-
tenant les tubes d'injection et de récupération. Nous les désignons par les appellations suivantes
« colonne du haut » et « colonne du bas ».

La cellule est composée d'un porte-gaine en alliage de PEEK et fibre de verrmelLastpo-
tée par deux cylindres creux autour desquels elle est accrochée avant que I'ensembietrte soit
duit dans le porte-gaine. La gaine est en viton.

Nous installons d'abord la cellule pour la positionner de facon parallele a la sonde. Poue éviter d
démonter les supports des colonnes, nous avons fixé une fois pour toutes ceux-ci sur la table non-
magnétique. Nous avons pris le soin de poser le spectrometre de facon a ne pas le déplacer ultérieu-
rement. Ensuite nous fixons la colonne du haut et aprés en méme temps que nous introduisons
I'eéchantillon de roche saturée ou a saturer avec la colonne du bas.

Le dispositif nous permet d'appliquer une pression axiale grace a une manivelle. Cette derniére
nous permet également de régler la hauteur de la cellule. La pression axiale doit étrereupkrie
pression radiale que nous appliquons grace a un moteur livré par le fabricant. Nous gardéns en pr
caution une différence de 30 bar entre ces deux pressions. Comme lors de l'injection la pression du
fluide peut dépasser 10 bar, nous fixons la pression radiale de sertissage a 30 bar et la pression
axiale a 60 bar.
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Figure I11.C.12 : Cellule P,T avec les colonnes et les sup

Le moteur est utile lorsque nous avons besoin d'augmenter la température de I'échantillon. Sinon,
NOuUS pouvons nous en passer en utilisant un montage annexe utilisant l'azote pressurisé.

1RXV XWLOLVRQV XQH KXLOI®D GHBFRINR OPH SGHVFDRQXEH V
WUDQVIHUW GH WHPSpUDWXUH

Pour mettre I'échantillon a une température donnée, nous avons besoin, en effet, du moteur de la
pompe mais également d'un serpentin échangeur de chaleur et d'un bain chauffant pour la maintenir.

Figure Il1.C.13 : Caisson contenant le serpentin échangeur de chaleur, le bain chauffant
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D. Interprétation des données :

Comme nous l'avons décrit dans la partie IIl.C.1.b, ce ne sont pas les temps de relaxation ou bien
le coefficient de diffusion qui sont directement mesurés. Ce sont les aimank&fifret M,(t) pour
obtenir les temps de relaxation et I'amplitude du sig{@) pour obtenir le coefficient de diffusion.
Nous rappelons que I'aimantatibh(t) est fonction du temps de relaxation longitudinajgodr
I'équation
[i{:P;L{:sFtfS’ :ER;6

I'aimantationM,(t) est fonction du temps de relaxation transversale par I'équation
[ &:P; Lr; 18" :BR; 6

et I'amplitude du signal A(g) est fonction du coefficient de diffusion par I'équation
#:C; L#:r; 153 °BPC:AF O &;

L'aimantationM(t), dans le cas d'un fluide, est proportionnelle & la somme des aimantations,
suivantz, de tous les protons présents dans le volume. Dans le milieu poreux, ou les tailles des
pores sont distribuées, les impuretés paramagnétiques, sources de relaxation, sont aléatoirement
réparties sur les surfaces de ces derniers. Dans le cas d'un fluide complexe comme I'huile brute, les
molécules sont diverses. Les protons sont dans un environnement hétérogene. Leurs temps de r
laxation longitudinale sont, donc, distribués.

Rappelons que le temps de relaxation longitudinale mesuré est une somme des contributions du

volume et de la surface
5 5

5
I I.aiaxo l-apavRiie

L

Il'y a une distribution du temps de relaxation longitudinale s'il y a une hétérogénéité dans la
composition moléculaire du fluide en volume ou une distribution dans les tailles des pores.
/ DLPDQWDVGIHR'QHQW

[i:Py L s FtEs":RE; B :6; @6

ou B : Gest la distribution des temps de relaxation longitudinale. Elle correspond a la distribution
des populations en fonction de leur nature et de leur environnement.
/| DLPDQWDWTILRRQW j HOOH GHYLHQW

[¢:P; LT £33 FPs® :6; Qb
HW O DPSSOLWXGH
#:C; LA, 18 FOOP:AF B ;&:8&;, @&

Lorsqu'une mesure dd,(t), de M(t) ou deA(qg) est effectuée, nous observons sur les courbes
d'acquisition un bruit dG aux contributions électroniques et thermodynamiques. L'équatioe-(35) d
vient, en y ajoutant, la contribution du bruit de la mesuraV

l¢:P; L4l £8 :FPg® G QE Y:P;
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Cette équation est identifiable a I'équation intégrale de Fredholm du premier ordie- (FRE
HOLM, 1903 ; DAVIEZ, 2002).

En supposant le bruit gaussien, de moyenne nulle, nous arrivons a résoudre I'équation grace a
'opération que nous appelons inversion de la transformée de Laflacpoirinverse Laplace
transform).

Sans entrer dans les détails des calculs et des opérations, nous présenterons un schéma de cet
méthode. CelleFL VIDSSXLH VXU O DO 3tRI&) -AMWMERKATERAMANAN & BIQV O I
(2002).

Considérons une séquence a une dimension qui permettra d'obtenir la distribution des temps de
relaxation T2. La matrice des données peut étre écrite sous la forme matricielle suivante :

I'L-i(E" (38)
ou -iedle noyau associé a la relaxation transversale.

L'inversion de I'équation 38 est en général mal conditionnée dans le sens ou une Iégeére variation
de M peut induire une perturbation importanteFdé.es méthodes de résolution de ce probléme ont
beaucoup été discutées dans la littérature. Parmi celles-ci, il y a la méthode qui utilise laaégularis
tion de Tikhonov, qui obtient une solution a travers une minimisation de l'expression :

@L=NCIBR3F - (2E Ua{(@s9)
ot4a
ou ||F||? représente la norme d'une matrice au sens de Frobénius.

La premiére étape consiste a compresser matrice des données obteNoes utilisons, pour
cela, le noyaukr, = exp(4/T2) (ouKri = (1- exp(¥/T1)) ouKp = exp(-kD)suivant les cas) dans cet
exemple. Nous utilisons les valeurs d'acquisition de t et nous entrons des val@ur&dsuite
nous effectuons une décomposition en valeurs singulieres de ce noyals\I2tteus sert a ¢o-
presser le noyau et la matrice des données pour réduire le temps de calcul.

La deuxiéme étape consiste a utiliser la méthodeBdkte (BUTLER et al, 1981) pour transfo
mer le probleme d'optimisation sous contrainte & un probléme d'optimisation sans contrainte.

La troisiéme étape est la minimisation de la fonction erreur afin d'obtenir une valeur optimale du
terme de régularisatio Cette derniére permettra de trouver une solution plus stable.

La derniere étape est l'utilisation de la valeur optimaleXdeur calculer la fonction a optimiser
F.

Cette méthode a l'avantage d'étre plus rapide que la méthode de maximum d'entropie. Elle est
mathématiquement plus rigoureuse que la méthode de décomposition en fonctions orthogonales.
Néanmoins, elle a des inconvénients. Elle est limitée par le rapport du signal sur le bruit et par la
faiblesse du critére de sélection de la valeur optimal®de

Cet algorithme est exécuté avec des schfaiab adaptés aux différentes configurations a partir
du programme initial de J.-P. Korb.



&K ,,, ODWpULHOV PpWKRGHVY HW WHFKQLTXHV GHWDUDFW

Figure IlI.C.14 : Diagramme de l'algorithme utilisé

Conclusion :

Nous avons sélectionné un gres de Bentheimer et ce choix a été fait pour les raisons suivantes. Il
HVW wWUqV SRUHX[ DYHF SOXV GH GH SRURVLWp SHUPPpPDE
mD et contient peu d'argile. Les mesuRIMN que nous avons effectuées sur ce grés confirment
notre choix. Nous connaissons les propriétés des trois fluides. Le rapport de leur viscosité est de 3 et
10 successivement. Nous maitrisons le spectrorfR et le programme d'inversion de la san
formée de Laplace qui est mature. Il ne nous reste donc qu'a explorer les ré&idhkds ces
fluides et leur comportement dynamique en volume ou confinés dans les pores du grés de Benthe
mer.
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Chapitre IV

Structure et dynamique des fluides pétroliers en volume et
en confinement par RMN multi-échelles

L'homme est ainsi, cher monsieur, il a de
faces : il ne peut pas aimer sans s'aimer.
A. Camus, La Chute

Ce chapitre est consacré a la présentation détaillée des résult@®didea une et deux
dimensions. Nous montrons que le sSigRMN SHUPHW GYREWHQLU OH YROXPH !
IOXLGH GIXQH FDURWWH H[WUDLWH GTXQ SXLWV VDQV DOWyg
RMN a deux dimensions est plus particulierement exposé. Nous avons insisté sur les mesures par
RMN multi-échelles donnant des informations sur la structure et la dynamique des fluides pétroliers
en volume et en confinement. Toutes ces mesures ont pu étre réalisées dans des expériences
G T L P E Ldrainede RaQempérature et pression variables en présence de trois fluides pétroliers
(saumure/huile brute avec asphaltene/boue de forage). Les spectres de corrélation de nes différe
fluides sont suffisamment différents pour pouvoir quantifier continument les saturations et les
coefficients de diffusion de cesttov IOXLGHV SpWUROLHUV j WRXWH pWDSH
Ceci, constitue une premiére dans le domaine pétrolier qui nous a permis de répondre au cahier des
FKDUJHV LPSRVp SDU OTt®f WUHSULVH LQGXVWULHOOH
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A. Mesures RMN a une dimension :

Nous avons décrit, dans la partie 11.B.2, les séquences usuelRddbas champ ainsi que le
banc expérimental dont nous disposons. Nous les qualifions de mesures car elles nous permettent
d'obtenir une fonction de distribution d'un paramétre en particulier. Ceci sera expliqué dans le détail
lorsque les mesures a deux dimensions seront discutées.

Parmi les mesures a une dimensidbB)(dont nous allons discuter, il y afD (free induction
decay, l'inversion-recovery(inversion-récupération) qui nous permet de mesurer le temps de
relaxation longitudinale, la €PMG» qui nous permet de mesurer le temps de relaxation
transversale et pour finir la séquence de gradient de champ pulsé « PFG « et son utilisation pour
obtenir le coefficient de diffusion.

Nous avons choisi de présenter les résultats suivant les types d'échantillons, en volume ou en
confinement, et par nombre de fluides saturant le milieu poreux.

1. La FID et son utilisation pour retrouver le volume poreux
accessible :

Nous avons présenté |'utilisation de cette mesure pour régler I'offset de fréquence de l'appareil.
Elle est également utilisée pour vérifier et effectuer les réglagesshias mécaniques et
électroniques de I'appareil. Nous n'allons pas décrire ces réglages.

Nous savons que dans le signal acquis lors de I'opérationFdDinkintensité du signdRMN est
proportionnelle au nombre de protordH O § p F KDaQsWeL @O fluide, l'intensité de ce
signal est proportionnelle au nombre de protons portés par les molécules de fluide. C'est cette
proportionnalité qui nous intéresse dans cette partie.

Dans ce but, nous avons varié le volume de I'échantillon constitué d'un fluide en volume et avons
lancé la séquenceRD ». Dans cette étude, nous n‘avons nullement effectué d'extrapolation aux
premiers points. Nous avons pris les cent premiers points de l'atténuation temporelle du signal de
'aimantation. Nous avons opéré une régression affine sur ces points pour ensuite recalculer
l'ordonnée correspondant au premier temps d'acquisition. Ce temps ne peut étre inférieur ¥ 66.85
qui est le temps mort du spectrometre.

Nous montrons un exemple de cette opération sur la figure IV.A.1. En supposant que ces points
décroissent linéairement, nous obtenons la droite en noir sur cette figure. Nous effectuons cette
opération avec un scriMATLABque nous avons écrit. Il nous permet de le faire automatiquement.
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Figure IV.A.1 : Régression linéaire sur les premiers points de la Fl

Nous avons effectué cette opération pour vérikeD FDOLEUDWLRQ GH OfaSSDUH
tracer les réponses des fluides en fonction des volumes.

Nous rappelons que le signal B&IN est proportionnel au nombre d'acquisitiblsalors que le
rapport signal sur bruit est quant a lui proportionneNa Le signal évolue logarithmiquement en
fonction du gain du réceptel®G. C'est pour cette raison-ci que l'opération de calibration a été
effectuée pour les deux valeursRi€ les plus utilisées dans notre étude, a savGir30 et 60.

Sur les figures IV.A.2 a,b et ¢, nous avons tracé la valeur du premier point de notre régression en
fonction du volume. Nous l'avons effectué pour les trois différents fluides pétroliers utilisés. Ces
figures correspondent a un gain du récepteur de 60. Les résultats ont également été obtenus pour ur
gain du récepteURG=30. L'intérét de cette opération est de vérifier la linéarité de la régivise
en fonction du volume du fluide sur lequel nous effectuons une mesure.

(a) saumure (b) huile brute (c) filtrat de boue de forage

Figure IV.A.2 : Variation du signal RMN en fonction du volume pour les différents fluides

Aprés l'obtention de ces points, nous imposons l'origine et effectuons une autre régression
linéaire pour obtenir la pente qui nous permettra de relier le volume du fluide auRdigidaNous
rapportons dans la table IV.A.1 les valeurs des pentes obtenues a partir de ces droites.
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(cm®) Saumure Huile brute Filtrat de boue
RG=30 782 743 756
RG=60 1670 1578 1610

Table IV.A.1 : Pente de la droite de calibration pour différents fluides a RG différents

Le rapport du signdRMN d'un fluide par rapport ac¥IL GH O HDX HV Wydd&d Op L Q
(hydrogen index HI Nous avons calculé cet indice hydrogene pour I'huile brute et le filtrat de boue
de forage. Ces valeurs sont regroupées a la Table IV.A.2. Notons donc que cet indice dgtibydro
est presque égal a l'unité. Il nous servira lorsque nous estimerons les saturations distinctes des
fluides.

HI Huile brute Filtrat de boue
RG=30 0.95 0.97
RG=60 0.95 0.96

Table IV.A.2 : L'indice de I'hydrogene pour les fluides

Revenons a la figure IV.A.1. Ces points sont extraits dfdile effectuée sur un échantillon
d'huile brute en confinement dans un échantillon de grés de Bentheimer-iDetiecté effectuée
avec un nombre d'acquisitio=32. Il est a rappeler que le gain du récepteur est égal a 40 dans
cette étude-ci. Ce qui nous a amené a effectuer des mesures du signal en fonctiorvolemesx
d'huile brute a cette valeur de gain. La valeur obtenue de la pente est °133 cm

Le premier point du signal a une ordonnée de 4.56N6us rappelons que la valeur du temps
correspondant a cette ordonnée est de 66\85 $YHF QRWUH GURLWH GH UpJUHV
valeur de l'ordonnée de 4.475°1&n appliquant une régle de trois et en utilisant le nombre
d'acquisitionNs, nous obtenons un volume de 12.29 cm3. Cette valeur n'est pas loin de celle du
volume poreux mesurée a I'hélium qui nous donne 12.35 cms.

Le volume obtenu en utilisant le signiAMN de laFID est donc proche du volume poreux
mesuré avec de I'hélium. Rappelons que le fluide occupe le volume poreux qui lui est accessible.

2. L'utilisation de la PFG pour calibrer les gradients de champ
magnétique :

Dans le logicieRINMR GJkford Instrumentsil y a des données que nous pouvons modifier et
parmi elles un parametre qui lie la valeur du gradient de champ magnétique au courant. Nous
rappelons que nous avons utilisé le boucB®ATIClors de I'exécution de cette séquence.

Comme nous travaillons sur des systémes complexes conjuguant un milieu poreux et des fluides
complexes, nous n'‘avons pas recours a cette séquence dans nos études. L'utilité de cette séquen
est surtout de veérifier la valeur ce parametre du logRIEMR qui nous permet de remonter a la
valeur du gradient de champ magnétique appliqué en G/cm ou T/m.

Sur la figure IV.A.3, nous montrons l'atténuatig)/A(0)de I'écho de spin avec gradiéx(D)
par rapport a celle sans gradig{g=0) tracée avec un logiciel fourni par le fabricant. Le logiciel
récupere les données de l'atténuation qui consiste en plusiBuasquises pour différentes valeurs
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de OD GXUpH GYLPSXQaG\aldnQs @ter-giddiierd et g CpMgtants. Ce logiciel trace le
logarithme népérien dA(g)/A(0) en fonction du produit 8 Jd f& (0 Dans ce cas-ci, ce qui est
considéré étra(0) est uniguement le premier point dé&-I® a la valeur la plus petite de

La figure a été obtenue pour de I'eau dopéedle€l,. Ce composé paramagnétique est utilisé
pour raccourcir les temps de relaxations longitudinale et transversale. Cela nous permet d'accélérer
l'acquisition.

Nous voyons sur la figure IV.A.3 une case entourée en Mugel9 10’ m?/s. Elle correspond &
la valeur du coefficient de diffusion calculé a partir des données mesurées. Cette valeur est
comparée aux valeurs tabulées du coefficient de diffusion de I'eau a la méme température.

Figure IV.A.3 : Tracé des données acquises avec la séquence PFG

3. Larelaxation transversale dans les fluides pétroliers :

La distribution de temps de relaxation transversale peut étre mesurée avec la SERMBEn
utilisant le programme d'inversion de la transformée de Laplace. Néanmoins, nous ne savons pas
guel sera le comportement de ces fluides dans les différentes configurations.

Nous allons montrer dans cette partie l'intérét d'une telle séquence pourtant connue et utilisée
dans les puits de production de pétrole.

a) Larelaxation transversale dans la saumure :

Afin de valider notre séquence expérimentale d'acquisition €&MG, nous l'avons effectuée
sur un échantillon de saumure en volume. La préparation de cet échantillon a été décrite
précédemment. C'est un volume de 20 cm?3 contenu dans un flacon approprié. La saumure, nous le
rappelons est faite avec les concentrations de 45 ddiac et 5 g/l deCaCk. Aprés introduction
de cet échantillon dans la sond®N et aprés tous les réglages, nous avons effectué cette mesure
suivant le protocole décrit dans la partie précédente.

Apreés l'obtention des données, nous avons inversé le signal de la décroissance de l'aimantation
avec notre programme d'inversion de la transformée de Laplace. Nous obtenons la courbe située a
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droite de la figure IV.A.6. Cette courbe représente la distribution des temps de relaxation
transversale de la saumure en volume. Soulignons la forme tres fine de cette distribution qui se
résume en un pic centré en une valeufge 2.5 s. Cette derniére valeur est le temps de relaxation
transversale bien connu de I'eau en volume en présence d'oxygene paramagnétique dissous. Cett
YDOHXU VYJH[SOLTXH SDU OD PR cl)darebiva- R GO W H QRRHIWDFKW DR
par les diffusions de translation et de rotation de cette molécule. Nous pouvons conclure a ce niveau
gue notre séquencePMG et notre programme d'inversion de la transformée de Laplace donnent
des résultats conformes a la regle.

Apres la validation de la séquence, nous passons a un échantillon du grés Bentheimer que nous
saturons avec cette méme saumure. Nous passons donc a un systeme plus complexe a cause d
réseau poreux. Nous verrons plus tard que la liste des échantillons du grés Bentheimer saturés en
saumure n'est pas courte. Néanmoins, pour le moment, nous n'allons présenter qu'un seul résultat
pour montrer les effets du milieu poreux sur la relaxation transversale dans la saumure.

La courbe de gauche sur la figure IV.A.6 reflete la distribution des temps de relaxation
transversale dans la saumure en confinement. Nous rappelons que les temps de relaxation sont
extrémement sensibles a la présence d'impuretés paramagnétiques.

Figure IV.A.6 : distribution des;Ipour un échantillon d¢
saumure en volume et en confinement

Nous pouvons confirmer a partir de la courbe de gauche de la figure IV.A.6 que les molécules
d'eau interagissent avec les parois du milieu poreux en accord avec les iBgsfifestuées sur un
de ces échantillons (voir figure IV.A.14). Cette opération consiste AV XUHU SDU OfDV
capillaire du fluide danke réseau poreux son affinité a tel ou tel fluide (DELCLAUD, 1991). Nous
DYRQV PRQWUp GDQV OH FKDSLWUH SUpFpGHQW TXH OH PRG
partie surfacique d&/T, qui domine dans les mesures est proportidaral rapport surface sur
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YROXPH GH OfpFKI2Qisuibdion H€3 ténips) de Xdlaxation transversale peut étre liee

la distribution des tailles des pores,oe> = V/S. Dans ce casfIp W H Q G Xifféréhig/piCsHi¥/ 1aG

GLVWULEXWLRQ GH OfHDX FRQILQpH PHVXUHQWeSpotesl[ESNVHP H

plus grands étant les plus répandus, le temps de relaxation transversale correspondant au pic

principal & 0.75 s. Ceci est confirmé par l'imager& 7aux rayonsX faite sur un échantillon de

grés de Bentheimer. Le changement drastique des distributions dans les cas libre et confiné

GpPRQWUH OH FDUDFWqUH PRXLOODQW GH OYfHDX GDQV OH J
5DSSHORQV OD ORL GH OYfpFKDQJH ELSKDVLTXH TXL VIpFUL

2L E-4 = (38)
I Iaaux | | apavR

'DQV OH FDV Re OD VDXPXUH HVW HQ YROXPH LO Qf\ D E
YROXPH PDLV TXDQG HOOH FRQILQpH HW F{HVWon&iHUtibiKx H QR
GH OD VXUIDFH GHV SRUHV OfHPSRUWH VXU FHOOH GH OfHD.:

b) Larelaxation transversale dans le filtrat de boue de forage :

Le filtrat de boue de forage est un filtrat d'une boue a base d'bililaéed mud, OBM C'est
un fluide d'une composition plus complexe que celle de la saumure. Nous rappelons que ce fluide a
base d'huile contient des émulsifiants.

Identiguement a la saumure, nous avons effectué des méduidsur les deux états de ce
fluide, & savoir en volume et en confinement dans les pores d'un échantillon de gres de Bentheimer.
Les résultats de ces mesures sont reportés sur la figure IV.A.7. Notons dés a présent que les deux
courbes ne sont pas aussi bien séparables que le sont celles de la saumure dans les deux états (vc
figure IV.A.6).

La courbe de droite correspond a I'échantillon du filtrat de boue de forage en volume. Nous
notons la présence d'un pic unique mais plus large que celui-ci de la saumure. Le pic principal est
centré sur la valeur,=0.54 s et la largeur a mi-hauteur est égale a 0.35 s.

La courbe de gauche correspond a I'échantillon de filtrat de boue de forage confiné dans le
milieu poreux d'un échantillon de gres de Bentheimer. Nous observons plusieurs pics. Le pic
principal correspond a celui de I'échantillon précédent déplacé vers des valeurs plsgiédible
Ce déplacement est di au confinement dans le milieu poreux. Le pic principal de cette distribution
est égal a 0.44. La largeur a mi-hauteur est identique a I'état précédent, ce qui démontre un trés
faible effet du confinement. Les résultats reportés sur la figure IV.A.7 sont donc caractéristiques
G 1 X Q IHomdgénk et non mouillant sur les parois des pores.
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Figure IV.A.7 : distribution des,Ipour un échantillon de saumure er
volume et en confinement

C) La relaxation transversaledans OfJKXLOH EUXWH

L'huile brute avec laquelle nous avons travaillé contient 9 % d'asphaltene. Elle est tres complexe
et contient plusieurs milliers de molécules. Nous nous attendons a ce que le pic principal du temps
de relaxation transversale se déplace vers les valeurs les plus petites comme cela a été le cas pour |
filtrat de boue de forage. Cette diminution suivra le changement de viscosité suivant la relation
T, .

Nous avons préparé deux échantillons de cette huile comme pour les autres fluides. Un
échantillon «en volume » et un autre en confinement dans les pores d'un échantillon du grés
Bentheimer.

Les résultats de la séquer@BMG inversées sont reportés sur la figure IV.A.8. La courbe située
a droite correspond a I'échantillon d'huile brute en volume et la courbe située a gaesp®odra
I'échantillon d'huile brute en confinement. Nous avons saturé plusieurs échantillons du grés
Bentheimer avec cette huile pour vérifier la reproductibilité des résultats. Nous y reviendrons
ultérieurement. Nous avons choisi pour cette figure I'échantillon d'huile brute en confinement qui
montre un déplacement du pic principal du temps de relaxation transversale dans un rapport 1.25
par rapport a celui de I'échantillon d'huile brute en volume. Ce déplacement du pic principal est dQ
au confinement dans le milieu poreux du grés de Bentheimer.
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Figure IV.A.8 : distribution deszlpour des échantillons d'huile brute en volume et en
confinement.

La courbe de I'échantillon d'huile brute en confinement pourrait faire penser a une distribution de
taille des pores. Néanmoins, nous constatons une ressemblance des allures des courbes de:
échantillons en volume et en confinement contrairemjerfH TX TR Q MRduwurs Riguke
IV.A.6). Cette ressemblance permet de conclurd HuDeOreprésente pas la distribution de taille
des pores PDLV SO X Wdflate TaXchim@e®itd du fluide et son caractére hétérogene sur
plusieurs échellessH SOXV OD GLVWULEXWLRQ GX WHPSV GH UHODICLC
SOXV GH GHX[ RUGUHV GH JUD Q G Hpour las&unurelet @ Holy te f@age. G X

La valeur du temps de relaxation au pic principal est égale a 0.1 s pour I'huile brute en volume et
0.075V SRXU O KXLOH EUXWH HQ FRQILQHPHQW & HaMwites GLP L ¢
correspondants de la saumwef H [ S @iredietrtént par le changement de viscodité A4/ K

Si nous reprenons la relation d'échange biphasique rapide décrite ci-dessus, nous constatons que
l'effet de la surface est tres faible et l'effet de la relaxation en volume n'est plus atdglige
FRQWUDLUHPHQW | Ppéur Ts§URNQre DLeFdRIQpar® et en volume de I'huile brute
prime sur I'échange surface-volume dans le réseau poreux. La relatip®43/V n'est plus
dominante dans le cas de ce fluide. Les résultats reportés sur la Figure IV.A.8 sont donc
FDUDFWpPULVWLTXHV G X @olilaxtsG keskarvispesoed H HW QRQ

Nous développerons la discussion de ces résultats dans le chapitre suivant.
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d) Comparaison des résultats :

En reprenant les courbes corresponesat la relaxation dans les fluides en volume, nous
confirmons notre choix de départ en nous basant sur les viscosités.

Figure IV.A.9 : Distribution deslpour les fluides pétroliers en volum

Nous pouvons aisément séparer les distributions des fluides (voir la figure IV.A.9). Comme nous
'avons mentionné, les pics principaux du filtrat de boue de forage, de I'huile brute et du pic
singulier de la saumure sont séparés en suivant les rapports des viscosités moyennes.

La distribution du temps de relaxation transversale de la saumure montre que ce fluide est
homogéenea toutes les échelles. Celle du filtrat de boue de forage montre que ce dernier est
relativement homogene. Par contre, la distribution de l'huile brute contredit les hypothéses de
l'industrie pétroliére qui associe toute distribution de ce temps de relaxation a une distribution de
tailles de pores.

Il est également important de souligner I'étendue de ces distributions. Celle de la saumure
correspond a un pic singulier compris entre 2 et 3s. Celle du filtrat de boue de forage est
assimilable a une loi normale comprise entre 0.2 et 1 s. La distribution qui correspond a I'huile brute
s'étale sur plus de deux ordres de grandeur.

Qu'en est-il de la relaxation transversale dans ces fluides en confinement ? Nous l'avons
précédemment montré. La saumure interagit avec les parois des pores, hotamment gankes lia
hydrogéne avec les groupements silanols. Sa distribution qui se résumait en un pic s'étale
maintenant sur plusieurs ordres de grandeur. On note sur la figure IV.A.10 un faible effet du
confinement sur la relaxation transversale du filtrat de boue de forage et de I'huile brute
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Figure
IV.A.10 : Distribution des Jdans les fluides pétroliers en confinemel
Constatons que malgré le faible effet du confinement sur le filtrat de boue de forage et sur I'huile
brute et I'important effet du confinement sur la saumure, nous parvenons toujours a séparer leurs
distributions.
Rappelons que ces fluides ont été confinés dans les pores d'échantillons de grés de Bentheimer.
Chaque fluide a été confiné dans un échantillon de gres séparé.

e) Lareproductibilité des résultats :

Dans un but de valider la reproductibilité de nos résultats, nous avons effectué plusieurs mesures
sur les fluides en volume. Les résultats coincident. Nous avons également saturé plusieurs
échantillons du grés de Bentheimer avec ces mémes fluides.

Les résultats de la séquecPMG obtenus sur plusieurs échantillons saturés par de la saumure
sont reportés sur la figure IV.A.11. La reproductibilité de ces résultats montre que la saumure
interagit avec les parois des pores @t D SaJlgi\d'échange biphasique rapide la contribution
surfacique I'empoetlargement sur la contribution volumiquiea similitude des résultats obtenus
sur les quatre échantillons représentés sur la figure IV.A.11 est donc caractériGifjueQ H
distribution de tailles de pores ou la contribution des grands pores est homogeRd. O/ TH[SOL T
SDU OD SHUPDQHQFH GHV OLDLVRQV K\GURJgQH HQWUH OfH
pores du gres.
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Figure IV.A.11 : Distribution des,ldans la saumure en confinement dans plusieurs échantillons de gres
de Bentheimer.

Pour tester la reproductibilité des résultats de la séquUeRRES sur le filtrat de boue de forage,
nous avons saturé quelques échantillons du grés de Bentheimer avec ce fluide. Nous reportons les
résultats de deux échantillons du gres sur la figure IV.A.12. Notons que le comportement de ce
fluide dans ce milieu poreux est constant. Nous observons le pic principal qui reflete I'homogénéité
des molécules constituant le fluide malgré le caractére complexe de celui-ci. Nous observons
également la distribution aux temps les plus courts qui refléte la faible interaction de ce fluide avec

ce milieu poreux.

Figure IV.A.12 : Distribution des,Idans le filtrat de boue de forage en confinement dans plusieurs
échantillons de grés de Bentheimer.

Pour finir I'étude de la répétabilité, nous effectuons les mémes opérations sur l'huile brute. Les
résultats sont reportés sur la figure IV.A.13. Notons la reproductibilité de la distribution du temps de
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relaxation transversale. Chaque courbe est étalée sur plusieurs ordres de grandeurs comparables
ceux de I'huile brute en volume.

Le pic principal n'est pas au méme endroit pour tous ces échantillons de grés. Il est autour de
0.8 s pour deux d'entre eux et autour de 0.6 s pour les trois autres.

Les échantillons de grés de Benthemier sont en effet homogéenes. Néanmoins ils ne sont pas
absolument identiques. Cette variation est certainement due a une présence plus élevée d'impuretés
paramagnétiques et a des tailles des pp@X FW XD QWHYV G X Q. NduK &En¢ohsTESR Q |
deux points car le méme phénomene se produit pour la saumure en confinement (voir figure
IV.A.11). Nous voyons sur cette figure-ci que le pic principal n'est pas au méme endroit pour toutes
les distributions.

Figure IV.A.13 : Distribution des,TG D Q V ®Mite ¥ cdmfinement dans plusieurs échantillons de grés
de Bentheimer.

f) La relaxation transversale dans la saumure et ['huile en
confinement :

Si nous revenons a la figure IV.A.10, il est possible de supposer que si la saumure et I'huile brute
se retrouvaient simultanément dans le méme milieu poreux, la distinction serait facile. Afin de
répondre a cette question, nous avons procédé a une opération de drainage de la saumure par I'huile
brute.

Nous avons saturé un échantillon du gres de Bentheimer en saumure suivant la procédure décrite
précédemment. Bien que ce soit une saumure elle est toujours désignée, en pétrophysique, par
water. La saturation a été effectuesituen utilisant la cellul&rgoTech

La premiere difficulté liée a cette opération est l'ignorance de I'état de sstugag nous ne
pouvons plus veérifier par pesée. La seule méthode a notre disposition pour estimer le volume
poreux occupé par notre fluide est l'utilisation du sidgtidIN provenant de la calibration p&ID.
Néanmoins, un autre probleme s'est posé lors de cette tentative. Pour pouvoir saturer notre
échantillon de gres de Bentheimer, nous avons besoin de saturer tous les tubes en amont et en ava
de la cellule contenant notre échantillon de roche. Ceci est opéré afin d'éviter de mdésature
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I'échantillon de roche. Cependant, la saumure, qui est électriquement conductrice, contribue au bruit
RMN par la loi de Lenz-FaradayO HVW ELHQ FRQ Q Xlémxgrits cdmdusSteups\féh@tred G I
GLIILFLOH YRLUH LPSRVVLERMN.OYDFTXLVLWLRQ GYXQ VLJIQDC(

Pour remédier a ce probleme nous avons pensé a deux solutions relativement distinctes avec un
point important en commun qui est de ne pas laisser les tubes d'injection et de récupération remplis
d'air. Ces deux alternatives consistent & remplir les tubes d'eau déminéralisée ou d'hulprbeute.

I'essai de la premiere solution, nous avons constaté que le bruit était diminué mais nous suspectons
un échange ionique avec la saumure.

Les volumes des tubes d'injection et de récupération, en amont, sont de 'ordre dBl@ism3.
rappelons que la longueur de ces tubes dans la zone mesurable ne dépasse pas les 2.5 cm.

/ITDXWUH &heldeXewt firkl®ment de remplir ces tubes d'huile brute. La difficulté liée a
celle-ci est I'évacuation de la saumure apres chaque opération de drainage.

Les volumes injectés d'huile brute sont connus de deux fagons. Nous faisons une lecture sur
I'écran de la pomp&ilson utilisé dans ce but. Le flacon contenant I'huile est posé sur une balance
tout au long de la procédure. La difféerence de masse aprés chaque opération d'igentoéee
En utilisant la masse volumique nous remontons au volume injecté.

Les volumes récupérés, donc évacués, de saumure sont mesurés par lecture sur une burette
(éprouvette) graduée située au bout d'un tube de récupération. Il existe en effet le dauci de
présence d'huile brute dans cette burette. Pour étre capable de les distinguer, noudis&ams uti
agent actif nous permettant de séparer ces deux phases.

Il faut noter, donc, que pour chaque étape de drainage de la saumure par I'huilacbisite,
effectuons deux injections d'huile brute, I'une pour drainer la saumure dans le milieu poreux et
l'autre pour évacuer la saumure des tubes de récupération. Les deux volumes sont notés séparément

Les étapes d'injection d'huile brute et de récupération de la saumure sont reportées sur la table
IV.A.1. Notons une différence inférieure a 0.5 cm3 entre les deux volumes pour chaque étape. Cette
différence peut s'expliquer par la présence de saumure que nous ne pouvions pas évacuer de
cellule par notre technique avant le drainage.

Etat de saturation V huile injecté (cm3) V saumure récupérée
(cm3)
1 2.6 2.9
2 5.2 5.6
3 6.4 6.9
4 9.0 9.2
5 9.6 9.9

Table IV.A.L Volumes d'huile brute injectés et volumes de saumure récupérés.

Lors de chaque étape, nous avons effectué une mesWs. Les données de chaque mesure
ont été traitées avec les mémes paramétessdistributions du temps de relaxation obtenues par
cette méthode sont reportées sur la figure IV.A.15.

/IH SLF SULQFLSDO GH OD GLVWULEXWLRQ GX WHPSV GH UH

V REVHUY pH ExtR00eay dcelle de 0.08s observée sur I'étapétat Si).

L'état S,; désigne I'état de saturation irréductible de I'eau dans le milieu poreux. C'est I'eau a
partir duquel la quantité d'eau présente dans les pores ne peut plus étre évacuée.

Au fur et a mesure que le volume dhuile brute augmente dans les pores, I'amplitude du pic
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principal de la saumure diminue et nous voyons apparaitre la contribution de I'huile autour du temps

de 0.01 s. Nous voyons apparaitre le pic principal de I'huile dans I'étape looet A.Buile brué

ont été injectés dans I'échantillon de roche. Dans I'étape 2, le pic principal qui est a 0.15 s est une
somme des contributions de la saumure et de I'huile brute. Cette contribution commune devient de

plus en plus importante lorsque I'huile brute est injectée et se déplace vers les temps de relaxation
les plus courts. Dans les étapes 4 et 5, ou I'huile occupe respectivement 75.6 % et 77.2 % du volume
poreux, nous voyons une légere contribution de la saumure aux temps de relaxation longs.

Nous passons d'une distribution des tailles de pores, caractérisée par celle du temps de relaxation
de la saumure, a une distribution des tailles des molécules (longueur des chaines des hydrocarbures
mais pas uniguement puisqu'il subsiste encore plus de 20 % de saumure.

Nous connaissons les quantités d'huile brute et de saumure grace aux mesures effectuées lors d
l'injection et de la récupération. Mais si nous essayons de retrouver la table IV.A.1 uniquement a
partir des courbes de la figure IV.A.15, nous ne pourrons pas le faire. Nous ne pouvons pas utiliser
la courbe de I'étape O pour retrouver la quantité d'huile brute ou de saumure dans I'étape 1.

Ceci nous a poussés a mettre en place une nouvelle méthodeRIN@dedeux dimensions, qui
nous permettra de distinguer les fluides qui saturent un milieu poreux et de pouvoir remonter aux
saturations relatives. Cette méthode sera décrite et discutée dans la partie suivante.

Echantillon, 36, huile brute Echantillon, 51, saumure

Figure IV.A.14 : Mesures Sgr effectuées sur deux échantillons saturés en huile brute et ere saumu
séparément. La fraction décroit plus rapidement dans le cas de la saumure et attplatean aprés
OfLQWHUVHFWLRQ GH OD WDQJHQW DX[ SUHRUHJK QRN \deHW Gt
OfKXLOH EUXWH OfLQWHW \GHW 1 B Q\ BHWVRIV M VRIIVIOMXH | XQH YDO'
FHVVH GH GpFURVWUH SOXV OHQWHPHQW &HWWH URFKH HVW SOX'
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Figure IV.A.15 : Distributions des,TORUV GX GUDLQDJH GH OD VDXPXUH SD
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B. Mesures RMN a deux dimensions :

Sur la figure 1V.A.15, nous avons montré la variation des distributions du temps de relaxation
transversale pour un échantillon de grés Bentheimer saturé au départ avec de la saumure qui est
ensuite drainée par I'huile brute. Nous avons vu qu'a partir de la premiére étape, nous ne pouvons
plus corréler la distribution a la distribution des tailles des pores, en nous basant uniquement sur la
loi d'échange biphasique rapide, ou sur la distribution des longueurs de chaines. Nous ne pouvons
pas non plus remonter aux saturations relatives, c'est-a-dire aux volumes des pores occupés par le
saumure et I'huile brute, a partir de cette seule distribution bien que la décroissance de I'aimantation
puisse s'écrire formellement:

. 2oy 2oy
' "BLIsDAx0cacdocabsiA 78 PREAjeuBpeiRs:A "8 OFO> (39)

oufsaumreprésente la fraction volumique de la saumufg,gtla fraction volumique de I'huile.

Si nous ne pouvons pas remonter aux saturations par des niesINeésune dimension, il nous
IDXW GRQF DEVROXPHQW DMRXWHU XQH GLPHQVLRRMNXSSOp
Nous avons opté pour la diffusion comme dimension supplémentaire. Cette diffusion est mesurée
grace a des séquences adaptées permettant de mesurer le déphasage cumulé des spins d
FKDPS PDIJQpWLTXH GRQW OfLQKRPRIpQpLWp HVW FRQWU{Onp
plus, ces gradients sont appliqués sous fo§LPSXOVLRQV SHUPHWWDQW GH
HQWUH GHX[ DSSOLFDWLRQV VXFFHVVLYHV GH FHVE8JPMGLHQ
pendant laquelle la diffusion déphase les spins. On a déja décrit la séquence de gradient de champ
pulsé au déeKXW GH FH FKDSLWUH 'Y EBS&iern ls0difusioR ImoBddlaBeNdRSN H V
différents fluides est différente. Elle ne dépend pas uniquement de la viscosité du fluide mais aussi
de la taille des molécules. A cela s'ajoute la dynamique transitoire de ces fluides protonés aux
différentes interfaces. Cette dynamique nous permettra de distinguer les fluides dans un état de
saturation biphasique, voire triphasique.

Notre but est non seulement de mesurer la distribution de ces coefficients de diffusion, qui est un
indice de la dynamique des protons des fluides, mais aussi d'associer cette distribution a celle de
temps de relaxation transversale. Pour cela nous avons besoin de modifier les ségMnhces
traditionnelles de mesure des temps de relaxdfonl existe dans la littérature trois séquences
RMN 2D de base qui nous permettent d'obtenir des informations sur le spectre de corrélation du
coefficient de diffusion et du temps de relaxation transvef®ale. La premiére partie de ces
séquences concerne la référend@ke, pourdiffusion editing qui décrit l'utilisation d'un codage
de phase des spins par le biais d'un échantillonnage temporel éditant les amplitudes des données de
échos de spin et qui fournit des informations sur la diffusion (HURLIMANN, 2002). La premiére
séquence est laGPMG DE» qui est constituee d'ul@PMG avec les deux premiers temps inter-
echos plus élevés que les autres. Cette séquence est principalement utilisée dans les puits, car elle n
demande pas la puissance nécessaire pour activer des gradients. Elle est basée sur la possibilité, tré
ancienne (ABRAGAM, 1961) de mesurer le coefficient de diffusion via la mesure du temps de
relaxationT,. Il faut pour cela faire varier le temps inter-échos. On a représenté sur la figure IV.B.1
un schéma décrivant cette séquence. L'intervalle de tempprésente le temps inter-échos long
qui fournit la sensitivité a la diffusiorreprésente le temps inter-échos court, choisi pour minimiser

les effets du gradient sur le temps de relaxafipriLa deuxieme séquenceSk DE», est utilisée
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pour les mesures avec un temps de diffusion long en présence d'un gradient de champ fixe. Cette
séquence n'est pas tres facile a mettre en place en laboratoire mais elle est ausssugie da
mesures en puits. Son diagramme est reporté sur la figure IV.B.2. La troisieme séquence est la
« PFG-SE DE», qui est une adaptation de &k DE» pour des expériences en laboratoire. Son
diagramme est reporté sur la figure 1V.B.3. (HURLIMANN et al, 2002a, b)

Les deux premieres séquences sont utilisées en présence d'un gradient denabaétigue
permanent. La troisieme séquence, comme son nom lindique, est utilisée avec des gradients de
champ magnétique pulsés. C'est celle qui donne les meilleurs résultats avec I'appareil dont nous
disposons.

Nous avons vu dans les chapitres précédents qu'il existait des distributions de coefficients de
diffusion et des temps de relaxation. Ces distributions se conservent naturellement a deux
dimensions. Mais les informations structurales et dynamiques s'enrichissent par les multiples
possibilités de corrélation existantes entre ces informations. D'un point de vue formel, I'expression
de la décroissance de l'aimantation en fonction des paramétres temporels, PBiMGaet de
diffusion peut toujours s'écrire dans le cas de cette séquence :

[ :Tail i @F@8&B @ &; AFE KTIF WP @ A EATEL F tU-BF-AE (40)
Dans cette expression,

Kz(t,Tz) = exp(- Wz) (41)
est le noyau correspondant au processus de relaxation transversale et

-5 TAg $8'< F 0~-C~U~:¢ F UL Bt0EF<= (42
est le noyau gaussien correspondant a I'atténuation du Rigipar la diffusion.

Nous noterons par la lettsela premiére variable que nous ferons varier dans notre expérience.
Dans notre séquence x peut étre aussi bien la durée de I'impulsion du gfaldieemps séparant
ces impulsions>>/ ou l'intensité de I'impulsion elle-mémgell faut néanmoins donner les limites
de cette méthode. Parmi elles, nous mentionnons la diffusion restreinte qui aura tendance a limiter
OfpFKHOOH GH WHPSV PD[LPDOH GYLQIRUPDWLRQ SRXU OD
homogénéisera le propagateur de diffusion sur la taille de pore consklétadiaghanV{HVW V H U
de cette diffusion restreinte pour obtenir de véritables figures de diffraRkqui ont permis de
mesurer des informations spatiales donnant des facteurs de structure et de tailles de pores
(CALLAGHAN, 1991a, 2011). Cette séquence est de toute facon limitée par lestioglsixa
transversale et longitudinale. Il faut donc que la décroissance de [aimantation soit due
essentiellement au déphasage cumulé sur tous les chemins de diffusion et non par la relaxation.
C'est la limite principale de cette technique qui demande finalement des temps de relaxation longs.
Pour étre plus précis, il faut que les conditions suivantes soient respectées :

To< Ty, /<< Qet (kKTy (43)

Dans ces conditions, le noy#g(x,D) se simplifie :

-, TA8 $8'< F U~C~U~:¢ FU u;&=(44)
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C'est cette expression qui a été trouvée initialement par Stejskal et Tanner (STEJSKAL
TANNER 1965). Nous renvoyons le lecteur a I'annexe C ou nous montrons par deux méthodes
différentes comment on peut retrouver cette expression.

Les valeurs de la durée de l'impulsion du gradieet du temps séparant ces impulsiansont
6 ms et 30 ms, respectivement. Nous pouvons noter la grande différence entre ces durées et celles
utilisées dans les expériences de relaxation qui sont de l'ordre de quelques microsecondes. Ces
différences sont dues aux temps de montée et de descente des courants dans les bobines de gradie
qui sont forcément plus longs que ceux requis dans les impulsions de radio-fréquence. Si nous
reprenons les figures des fluides en confinement, nous pouvons considérer que ces temps restent
petits devant le temps de relaxation transversale moyen et aussi devant celui de relaxation
longitudinale moyen. Rappelons que pour I'huile brute en confinement, la moyenne logarithmique
du temps de relaxation transversale est de I'ordre de 70 ms.

Figure IV.B.1 : Diagramme de la séquence de pulses modifiée « (PBMES-

Figure IV.B.2: Diagramme de la séquence a échos stimulés REE-

Figure 1V.B.3 : Digramme de la séguence a échos stimulés avec gradiel

champ pulsés «FG-SE DE »
Cette technique d&®MN a deux dimensions a été introduite par M. Hurlimann en 2002

(HURLIMANN et al, 2002a, b, 2004FLAUM et al, 2005). On a reporté sur la figure IV.B.4 le
SUHPLHU H[HPSOH GY{DSSOLFDWLRQ HQ SXLWV /H IOXLGH PF
une absence de corrélation des processus surfaciques a petite dghellevglumiques a grande
échelle (diffusionD) : le signalRMN a deux dimensions TRUJDQLVH GRQF VXU XQH C
(Q UHYDQFKH OH IOXLGH QRQ PRXLOODQW HQ JpQpUDO OfYl
corréléerD v, GX IDLW TXYLO QY\ D SOXV GH FRPSRVDQWH VXUIDF
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Figure 1V.B.4 : Exemple de spectre de corrélation de spin a deux dimension®alidée e
puits (MUTINA et HURLIMANN et al, 2002c).

Cependant, cette technigR®&N a deux dimensions est trés sensible au bruit et requiert, de plus,
OfTXWLOLVDWLRQ GH PpWKRGHV GYLQYHUVLRQ FRPSOH[HV 3
RMN en puits n'est généralement pas unique et les incertitudes sur les calculs sont peu développées.
faute d'avoir accés entre autres aux parametres d'inversion, de polarisation et de sommations des
données.

Nous voyons immédiatement, sur cette derniere figure, les intéréts principaux de ce spectre de
corrélation de spins a deux dimensioBbsT) qui permettent de :
x Comparer les dynamiques moléculaires a des échelles de longueurs différentemjnm -

x Identifier les différentes espéces moléculaires (saumure/ huile / boue de forage et
éventuellement le gaz)

x Caractériser la mouillabilité situde la maniére suivante (HURLIMANN et al, 2003) :

o Un fluide non mouillant montrera une corrélation liné&ire/ T, (ouT;) v1/ Kcomme
FIHVW OH FDV SRXU OHV IOXLGHY HQ YROXPH

o Un fluide mouillant montrera une absence de corrélatidd dé&,, donc une ligne
horizontale sur le spectre de corrélation.

1. Validation de la séquence de mesure D-T , a deux dimensions :

Notre séquence est composée de deux parties I'une mesurant la diffusion et l'autre la relaxation
comme celle représentée par le diagramme de la figure 1V.B.3. La partie agiffelsion editing
est aussi décrite dans la littérature par le terme d'échos stimulés. Elle est composée de deux
impulsions de gradient de champ magnétique de méme amplitude et de méme signe et d'une
troisieme centrée entre les deux d'une amplitude nettement inférieure agmmelée Cette partie
est ensuite suivie d'une simple séque@BMG. Le principal avantage de cette séquence vient du
fait que le facteur limitant de la relaxation vient Theet non deT,. Ceci améliore largement les
utilisations en milieux poreux car nous avons algrs>T,. Elle a également un autre avantage lié
aux composantes de l'appareil. Cette séquence nous évite d'appliquer un gradient de champ
magnétique permanent pendant la durée de la séquence. Afin de la tester, nous avons introduit un
échantillon de saumure en volume dans la sonde de mesure de notre appareil.
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Le cycle de phase que nous avons appliqué a notre séquence est celui qui a été publié
(HURLIMANN et al, 2002b). Ce cycle de phase est indispensable pour faire marcher la séquence. |l
permet d'éliminer les inhomogénéités de phase qui donnent des biais importants dans les
comportements asymptotiques des données acquises. C'est un peu la clé qui permet de faire marche
une séquenceMN Il est rarement donné dans la littérature.

Table IV.B.1 : Cycle de phases utilisé avec la séquence PFG-SE [
phases / /et /, correspondent aux trois premiers pulsé&®,la phas
/ , correspond a tous les pulseSet la phase /e correspond au pul
d'acquisition.

La séquence programmeée sur le logidiNMR de notre instrumentQxford Instrument
concerne uniquement une seule variable indépendatgd'équation 44. il est nécessaire d'explorer
plusieurs valeurs de cette variable jusqu'a ce que le signal RMN s'annule. Nous avons écrit le script
nécessaire pour effectuer cette opération. Ce script récupere un fichier contenant les valeurs de la
variable, exécute la séquence et sauvegarde les données acquises.

Rappelons que la variable indépendanpeut étre aussi bien la durée de I'impulsion du gradient
/, le temps séparant ces impulsiofisu l'intensité de I'impulsion elle-ménge Pour la mesure de
validation effectuée sur la saumure en volume, la variable indépendante choisie a été la durée
d'impulsion /.

a) Notre séquence de base :

La séquence de base pour réaliser un spéeffe est schématisée sur la figure IV.B.3. Elle se
FRPSRVH GTXQH SDUWLH LQLWLDOH GYpFKRVY VWLPXOpV SRX
partie initiale, des impulsions de gradients de dué€k+ PV HW G {§ crQ3sadt® @450/ p
Glcm)soQW DSSOLTXpV SRXU FRGHU OfHVSDFH &HWWH SDUWLH
GDQV OHV PLOLHX[TSHUEXImBukIdDY Ruickessives de 90° permettent de stocker
OYDLPDQWDWLRQ SGI ®FQWGUMN WBHP SGH OZN& Bkt d@ Rréndire,
et nonT, comme facteur limitant de relaxation. La deuxieme partie de la séquence consiste en la
séquence classique de spin échos (CPMG) pour mesurer la distribution Basmi les différents
scénarios possibles, deux sont réellement employés. Le premier scénario consiste a enregistrer les
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signaux RMN pour un échantillonnage restreint de valeur&deN XQ JUDQG QRPEUH G
12000) séparés par une valedf250 B t500 PV M XVTXTj] XQH GXUpH GH V SF
toute la distribution de$, /H GHX[LgPH VFpQDULR FRQVLVWH j pFKDQW|
gradientgy (0 £50 G/cm) puis celui des valeurs ddNous avons réalisé ces deux scénarios, mais le
GHX[LgPH VIDYqUH PLHX[ DGDSWp DX[ FDV GHV IOXLGHV SpV
GIDXWUHV SDUWLHY GDQV OD VpTXHQFH QRWDPPHQW OH F\
OHV GLIIpUHQWY GpIDXWYV G1b@p&igeRdpaXxpLWpV GHVY FKDPSV P
Dans les puits, le probléme est différent, car il est impossible de descendre la puissance

QpFHVVDLUH SRXU DSSOLTXHU OHV LPSXOVLRQV GH JUDGLH¢
de la diffusion est donc remplacée par la @e&dH VpTXHQFH GY{pFKRV GH-+DKQ |
échoste trés long entre les impulsions de 180° (voir figure IV.B.1). Autrement dit, on mesure le
FRHIILFLHQW GH GLIIXVLRQ SDU Odu®atHinhBrpogdnBités)dd cBampO D F
magnétique. Cette partie pouvant étre séparée des autres composantes de volume etdkeTsurface

car elle dépend quadratiquement de ce temps inter-géchos

b) 8Q SUHPLHU H[HPSOH GIYDSSOLFDWLRQ OH FDV (
a pression et température ambiantes

Nous représentons sur les figures IV.B.5 et 6 le premier exemple que nous avons réalisé de la
séquence RMN a deux dimensions sur la saumure en volume. Cet exemple représente notre
H[SPpULHQFH GH YDOLGDWLRQ GRQW OHV UpVXOWDWYV FRQQ®
la procédure.

1RXV DYRQV FKRLVL LFL OH SUHPLHU VFpQDULR B RQRXV II
GXUpH GHV LPSXOVLRQV GH JUDGLHQW 1RXV YR\RQV VXU C
transverse a deux dimensionsXt) O pFKD QW L O O R@Qéxdrhpstniter-édhdH X U G H

&THVW SUpFLVpPHQW FHWWH PDWULFH TXH QRXV GHYRQ
d'inversion de la transformée de Laplace adapté a la séquence, pour obtenir le spectre de corrélation
des spind-T, 3RXU PLHX[ QRXV UHQGUH FRPSWH GH OfLPSRUWD
deux axes, nous avons représenté aussi les projections de cette aimantation le long des.deux ax
Nous avons représenté sur la figure 1V.B.6, le spectre de corrélationfinalement obtenu a la
VXLWH GH OfLQY Hdé\alfigee I@BI50D PDWULFH

Comme attendu, nous obtenons un spectre trés simple centré sur un point ou nous retrouvons les
valeursD= 2.2 10° m?¥s etT,= 25V W\SLTXHV G9% corfidindéMent aux résultats de la
littérature. Le spectre est codé en lignes de niveau de couleurs différentes qui jouera son réle
présence de plusieurs pics dont les intensités sont codées par ces lignes de niveau.
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Figure IV.B.5 : Matrice de données RMN 2D pour la saumure en volume, et ses projecti

Figure 1V.B.6 : Spectre de corrélation D-dle la saumure en volume
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C) 8Q GHX[LgPH H[HPSOH GIDSSOLFDWLRQ OH FD
confinement a pression et température ambiantes

Nous représentons sur la figure IV.B.7, le spectre de corrélBtion de la saumure confinée
dans les pores du gres de Bentheimer. Du fait de la contribution des processus de relaxation de
VXUIDFH HW GH OD PRXLOODELOLWpP GHV SDURIeNenGtreYy SR UL
GLIIpUHQWY GH FHX[ GH OD VDXPXUH OLEUH 7RXW GYDERUG
conforme a ce que nous avons observé sur la figurelV.&ADQV OH FDV GH OfH[Sp!
dimension. Le pic principal de la distributida=0.75s est précisément le méme que dans le cas a
un dimension, mais il y a une information supplémentaire ici a savoir que le coefficient de diffusion
D reste indépendantde &H TXL HVW W\SLTXH GH O-Bvi BeXd Sudabetde© L W p
pores de silice du grés. Nous voyons, ici, l'intérét des lignes de niveau.

Figure IV.B.7 : Spectre de corrélation D-dle la saumure en confinement

d) Remarque importante :

&HWWH VpTXHQFH IRQFWLRQQDQW SDUIDLWHPHQW QRXV O
pétroliers et notamment les huiles. Cependant les nombreux essais que nous avons faits sur des
KXLOHV GH VI\QWKqgqVH HW DXVVL G HtpiXels @dHcebckéasHbaRIEW G
courants de Foucault qui créent des déphasages parasites BID,leesmme la projection de la
matrice des données peut le montrer sur la figure 1V.B.8.

Notons que cette figure a été obtenue en variant 'amplitude du gradient de champ magnétique.
Rappelons que le temps de relaxation de I'huile est petit devant celui de la saumure, ce qui
FRPSOLTXH OTXWLOLVDWLRQ GH OD VpTXHQFH 'DQV OD FU
l'atténuation du signaRMN par la diffusion, nous avons fait le choix de remplacer la variable
indépendant& par I'amplitude du gradiegt

Nous pensons que leffet di aux courants de Foucault est conjugué avec l'effet de
inhomogénéité du champ magnétique dans les pores. Ces derniers modifient I'écriture du noyau de
I'équation 44 ou la contribution de la varialgen'est plus unique mais conjuguée a celle de
linhomogénéité du champ magnétique créé dans le milieu poreux qui sera représentée par le
vecteur gop. Le comportement quadratique de variable représentant le gradient du champ
magnétique, sera considéré comme un produit scalaire du vggbemiui-méme. La contribution
dego sera opposée a celle dpar l'effet de la loi de Lenz-Faraday. Nous replacerons, danpar
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(9-90)-(g-go). Le dernier produit scalaire est égalga+ge®-g @ co0s(9,g). En plus d'ignorer
lamplitude de ce champ magnétiqug gous ignorons également son orientation dans notre
systeme. Nous avons donc dd trouver une autre séquence mieux adaptée aux fluides pétroliers de
viscosités plus élevées.

Figure 1V.B.8 : Projection de la matrice des données sur I'axe des gradier

e) &KRL[ GTXQH QRXYH @Ok S\HOUUIXHHWRQWIB QW GTpYLWH
des courants de Foucault

Le probleme des courants de Foucault et de l'inhomogénéité du champ magnétique dans le
milieu poreux est bien connu dans le cas ou les gradients de champ magnétique sont importants.
/IRUVTXH OD YLVFRVLWp GHYLHQW WUqV LPSRUWDQWH FRPPI
GTDSSOL Tadleis @us Yortd our obtenir une dynamique de décroissance des échos dans la
VPpTXHQFH GYfpFKRV VWLPXOpV 3RXU FUpHU FHV JUDGLHQW
importants, il en résulte des perturbations de champs magnétiques induits qui peuvent persister
ORQIJWHPSYVY DSUqV OYDSSOLFDWLRQ GHV LPSXOVLR@WDHW SU
aux temps longs. Nous nous en sommes apercu en suivant le déphasagelDeatesours de
OfDFTXLVLWLRQ 8QH UHFKHUFKH H[KDXVWLYH GDQV OD OL
suivante du spectr®-T, avec échos stimulés et gradients bipolaires (figure IV.B.9). Le choix des
gradients bipolairest ety SHUPHW GIDQQXOHU GH PDQLgqUH VLPSOH (
champ magnétique et réduit les effets des courants de Foucault. (COTTS et al, 1989 ; LATOUR et
al, 1993 ; PRICE, 1997, 1998, 2009 ; SUN et al, 2003)
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Figure IV.B.9 6pTXHQFH GIDFTXLVLWLRQ GHV VSHFV
D-T2 adaptée au cas des fluides visqueux avec échos stimulés et gradients bip:

‘X SRLQW GH YXH GH OfLQYHUVLRQ QRXV DYRQV XWLOL\
séquence. Néanmoins, la présence de gradients de champ magnétique de sigres Pejgatide
pulses (e rephasage a nécessité la modification du cycle de phases. Notre cycle de phase est
reporté sur la table 1V.B2.

90° 180° 90° 90° 180° acq
0 E 0 0 E 0

0 E E 0 E E
0 E 0 E E &
0 E E & E 0

0 E E E E 0

0 E E E E E
0 E E & E &
0 E E E E 0

Table IV.B.2 : Cycle de phase de notre nouvelle séquence.

f) Validation de la nouvelle séquence D-T,:

1RXV DYRQV YDOLGp FHWWH QRXYHOOH VpTXHQFH VXU X
croissantes élaborées au sein du laboratoirbottd 1 RXV DYRQV DLQVL FKRLVL OfF
viscosités suivant : {1.46, 4, 12, 17, 35 et 40 cp}. Nous avons obtenu dans chaque cas des matrices
a deux dimensionbi,(g, Wdu type de celles représentées sur la figure IV.B.10. Nous avons varié
ici les intensités du gradient de champ magnétique dans un intervalle {0, 45 G/cm}. Nous voyons
sur les projections, surieLPHQVLRQ J TXYLO Qf\ D SOXV OHV RVFLOOD
courants de Foucault et de lI'inhomogénéité du champ magnétique. Nous notons également que le
niveau de bruit reste faible. Outre la vraisemblance des coefficients de diffusion obtenus, nous
pouvons également vérifier la proportionnalité Meavec T, qui est typique de ce que nous
attendons pour un fluide en volume. En effet, cette linéarité maintes fois observée dans la littérature
vient des définitions mémes des coefficients de diffuBiat de la contribution principale de qui
suivent la loi de Stokes-Einstein.
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pi
&L: E :I;

P i (45)
& li fe e

La relation de comportemer& B § 3 s [3provient de la dépendance avec la viscosité de ces
GHX[ REVHUYDEOHV &TfHVW ELHQ FH TXH QRX¥nREVHddaRQV V
les centres de masse des courbes des différentes huiles qui sont reportées sur la figure IV.B.11 et er
OHV UHSRUWDQW VXU OD PrPH ILJXUH /D GURLWH GH UpJUH\
calibration utilisée par les différents contractarBsh{umberger Baker, Halliburton...). Cette
linéarité parfaite et les valeurs Beet T, observées valident la nouvelle séquence utilisée.

Figure IVB.10 ([HPSOH GYDSSOLFDWLRQ GH OD VpTpXaf(
échos stimulés avec gradients bipolaires pour une huile de synthése de 12 cy
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Figure IV.B.11 : Spectres de corrélation a deux dimensions GYKXLOH GH VIQWKgVH GH YLVI
i f& REWHQXHV SDU DSSOLFDWLRQ GH OD VpTXHQFH GYpFKR

_ Huiles 1.0
9| synthétiques

107 1.46 E
L ¢ 4.0 -
e | |
o 34 %7 0 Viscosité (cp)

st 11.0
| | I | | :

10™ T2 (s) 10°

Figure IV.B.12 : Variation D-T obtenue en prenant les centres des distribution
spectres de corrélation D,-TGJ{KXLOHYVY GH VIQWKqgqVH GH YL
de calibration utilisée nar les différents contractants et dans la littérature.
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2. Utilisation de la séquence de mesure a deux dimensions sur les
fluides pétroliers :

a) Le spectre de corrélation de I'huile brute :

Apres la validation de cette séquence sur des huiles de synthese, il est nécessaire de vérifier le
FRPSRUWHPHQW GH FHWWH VpTXHQFH SRXWnGdune $eXdnOH E
« confinement ». Les résultats obtenus sont illustrés sur la figure IV.B.13.

huile brute en volume huile brute confinée

Figure IV.B.13 : Spectres de corrélation -GH OfKXLOH EUXWH HQ YROXPH LC
OfDLGH GH OD VpTXHQFH GYpFKRVY VWLPXOpV DY HHSUPNVGEIQH
de puissance Ir - qui passe par les points expérimentaux.

En observant les deux spectres de corréldiiery, nous notons leur ressemblance frappante.
Nous voyons la méme corrélation entre le coefficient de diffusion D et le temps de reldxatian
corrélation linéaire entre ces deux paramétres n'est plus observée. A la place, c\asiutioe én
loi de puissance qui est obseni@eT,’ ol § aux temps de relaxatioh courts. Aux temps de
relaxation longs, le coefficient de diffusion n'est plus corrélé au tdm@sn général, ce dernier
FRPSRUWHPHQW HVW pbéddnEm pdd LrivolilabilkéH deG fskréaces. Ceci est
envisageable dans le cas de I'huile brute en confinement, mais pas de I'huile en volume. Nous y
reviendrons dans le prochain chapitre.

Nous nous apercevons, donc, que les effets du confinement sont trés faibles dans le cas présent
Nous remarquons juste une légeéere diminution des valeurs des coefficients de diffusion et des temps
T,. Ce comportement est tout a fait conforme a ce que nous avons déja observé lors de nos
expériences a une dimension. La relaxation de volume I'emporte ici sur celle de surface.

&HWWH ORL GH SXLVVDQFH Q HVW SDV XQ UpVXOWDW D
GYDVSKDOWQqQH 8§ TXL YLHQW SHUWXUEHU OD G\QDPLTXH
TXH OD YDOHXM Gdds @ Feldt®® W,/ peut donner des informations chimiques
importantes sur la nature des huiles étudiées. Cette idée a été introduite dans un article récent de M.
Hurlimann (HURLIMANN, 2008) dont nous avons représenté les résultats sur la figure 1V.B.14
'DQV FHW DUWLFOH OYDXWHXU D FODVVp OHV:GLIIpUHQWHYV

Classe 1 : huiles riches en saturés
Classe 2 : huiles riches en aromatiques
Classe3 KXLOHV FRQWHQDQW GH OYDVSKDOWgQH
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Nous trouvons bien une valeur 7/ = 0.5 pour les huiles de classe 3, ce qui conforte notre résultat.

Figure 1V.B.14 : Spectres de corrélation R-de différentes huiles brutes avec ou sans
DVSKDOWgQH 2Q UHPDUTXH DLQVL OH FKDQJHPHQV
G 1DV S K D O W:HURLIMARIX,2608).

b) Le spectre de corrélation de I'huile brute, dans des conditions de
pressions et températures variables :

Le niveau de bruit n'est pas le méme lorsque cette séquence, ou méme la simple séquence
CPMG, est utilisée dans un fluide en volume ou en confinement. Il est plus élevé dans le second
cas. Lorsque nous utilisons notre nouvelle séquence a deux dimengDhnsle nombre
GIDFTXLVLWLRQV SHXW DWWHLQGUH IDFL O HHadtsQed/gradien&HF L V
bipolaires pour obtenir un seul point. Chaque fois qu'un gradient de champ est appliqué, il y a une
circulation de courant. L'environnement a l'intérieur de I'appareil est donc chauffé par effet Joule.
Un circuit de refroidissement est donc ici indispensable.

Comme nous l'avons décrit dans le chapitre Il, il nous est possible d'utiliser la cellule, que nous
appelons par le nom de son fabric&goTechpour imposer une température et une pression dans
le milieu poreux. Les contraintes liées a I'utilisation de cette cellule sont nombreuses. Icese de
contraintes est de nous assurer que le fluide reste confiné dans les pores et ne les évacue pas pc
gravité. Rappelons que ce gres de Bentheimer est plus mouillable a I'eau qu'a I'huile. Rae évite
phénoméne de désaturation, nous appliquons une pression radiale de sertissage pour que la gaine d
la cellule ErgoTechne laisse pas de vide autour de I'échantillon de roche. Afin d'éviter que cette
gaine ne se désolidarise de I'ensemble de la cellule, nous prévoyons d'appliquer une pression axiale
avant la pression de sertissage. La pression axiale doit étre supérieure a la pression radiale de
sertissage. Cependant, cette derniere pression, qui n'a aucun effet direct sur la pressioa du fluid
dans les pores, peut étre a I'origine de mouvement de ce fluide a I'extérieur de ceux-ci.

En plus de cette contrainte, il nous est impossible d'appliquer une pression dans les pores sans
saturer les tubes d'injection et de récupération avec le méme fluide que celui qui est confiné. Cette
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action nous permet donc d'appliquer cette dite pression et de maintenir le niveau de saturation. Pour
appliguer une pression, nous utilisons la pompe d'injection.

La température, quant a elle, est appliquée par le biais du fluide perfluoré (de @aldel
circulant & I'extérieur de la gaine qui sertit I'échantillon de grés saturé.

Sur la figure IV.B.5, sont reportés les spectres de corrélBtidp obtenus pour I'huile brute en
confinement dans des conditions de température et de pression variables. Nous avons exploré deux
valeurs de pression, a savoir 1 et 15 bars, et quatre valeurs de température, a savoir 20, 25, 30 e
40 C.

Figure 1V.B.15 : Spectres de corrélation pour différentes valeurs de température et de pre

La premiéere observation que nous faisons sur ces figures est la conservation du phénomene
observé pour I'échantillon d'huile en volume et le précédent échantillon en confinement. Le spectre
de corrélation est toujours composé de deux parties. Sur la partie de§teropss, le coefficient
de diffusionD évolue en loi de puissance. Sur la partie des tefapengs, le coefficient de
diffusion est constant. De plus, nous observons un pic séparé de la distribution principale du spectre
de corrélation. Il correspond a I'eau qui a été piégée dans I'échantillon de greprédmamns que
FH SLF QH UHSU pV H&/lidnseX§i¢. Sette Qréportion peut sembler importante mais
n'‘oublions pas que le volume poreux de cet échantillon ne dépasse pas 12.5 cm3. Ceci nous donne
un volume piégé de moins de 2 cm3,

Comment cette eau s'est retrouvée dans le milieu poreux ? Cet échantillon de grésaim&enth
est le premier a avoir été satimésitudans la cellul&ErgoTechmontée a l'intérieur du spectrometre.

Avant de monter la cellule, nous effectuons un lavage de celle-ci. De l'eau s'est trouveée
certainement piégée dans les tubes de cette cellule. Le seul moyen que nous avons pour évacuel
toute trace d'eau ou de solvant est d'y souffler de I'air comprimé ou de l'azote.

Nous remarquons, également sur la figure IV.B.15, I'absence d'effet de pression entre 1 et
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15 bars. Ceci prouve que l'huile brute n'est pas affectée par cette plage de pressiamsusCe
arrange dans le cas ou la pression appliquée est supérieure a lbar. Cependant, l'effet de la
température est nettement visible, conformément au processus d'activation par la température que
nous observons sur le coefficient de diffusion et sur le temps de relaxation. Ces deux parametres
augmentent effectivement en fonction de la température conformément & nos attentes.

C) Le spectre de corrélation lors de I'imbibition-drainage :

Le spectre de corrélation lors du drainage :

Dans le lexique pétrophysique, le drainage d'un fldghar un autrd3 est le procédé par lequel
le fluide A est poussé par le fluid® plus visqueux a I'extérieur du milieu poreux. Dans notre cas,
c'est la saumure qui est drainée par I'huile brute.

Un échantillon de gres Bentheimer, inséré dans la cé&lhgieTech est saturé avec la saumure
situ. Il est trés délicat, nous le soulignons, de tirer le vide avant d'introduire I'échantillon de roche a
l'intérieur de la cellule.

Pour éviter que I'échantillon se désature, une solution identique a celle appliquée a I'huile brute
en confinement est envisageable. Néanmoins, il y a une difficulté rencontrée lors de la mise en
marche de cette expérience avec la saumure présente dans les tubes d'injectiboupedaion.

La saumure est un conducteur électrique. Celle des tubes, en contact avec celle daes le mili
poreux, contribue donc au bruit jusqu'a annuler le siBhdN. Nous savons que tout conducteur
électrique en mouvement dans un champ magnétique induit un courant qui lui-méme induit un
champ magnétique qui s'oppose a la source. Ce sont les courants de Foucault.

Les solutions auxquelles nous avons recouru sont au nhombre de deux. La premiere, que nous
pouvons retrouver dans la littérature (SINGER et al, 2006), consiste a balayer la sausamne pré
dans les tubes par de I'eau déminéralisée. Le souci avec cette méthode, dans ce caseats fgu
risque de pousser cette eau déminéralisée dans le milieu poreux lors de l'opération de drainage. La
deuxieme solution est, en définitive, de balayer cette saumure par la méme huile avec laquelle nous
drainerons la saumure présente dans les pores. Une étape de vérification est, toutefois, nécessaire
pour estimer l'effet de I'huile présente dans les tubes sur la réRdAilNede la saumure en
confinement dans les pores. Cette huile contribue au bruit mais & un degré inférieur a celui venant
de l'eau déminéralisée. Une partie de cette opération a été décrite dans leeppantie de ce
chapitre. Cette partie concerne les étapes d'injection et la description de celle-ci. A eartir d
I'échantillon (n°34) saturé en saumure, dans I'état désigné par I'étape 0, nous avons injecté des
volumes les plus réguliers que nous avons pu faire jusqu'a I'étape 5 qui est I'état de saturation
irréductible d'eau (de saumure).

Nous avons exécuté notre séquence d'acquisition de la matrice a deux dimensions lors de
plusieurs étapes décrites dans la partie A.3.f de ce chapitre. La premiere acquisitioneatate eff
pour I'étape 0. Nous obtenons sur la figure IV.B.16, comme dans la figure IV.B.7, un spectre de
corrélation presque horizontal. Ceci refléte la mouillabilité de la roche a I'eau. Il y a undiortierac
entre les molécules de la saumure (eau) et les groupements silanols sur les parois des pores. Donc

la relaxation surfacique I'emporte sur la relaxation volumique. En ce qui concerne le coefficie