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Abstract

A research laboratory is being constructed at Bure (Meuse — France) to determine the potential of
this geological repository for the storage of radioactive waste. As part of this installation, ANDRA has
initiated several studies in order to define the natural properties of the designated zone. The rare gas
geochemistry of the fluids and sediments, the stable isotopes (8D, 00) and the "C activity of the
groundwaters from the eastern part of the Patis Basin has been used to charactetise mass transfers in these
aquitard and aquifer layers.

In the sedimentary layers, the mobility of trace elements is extremely variable: while argon is
quantitatively retained (conservative behaviour), helium is very mobile (more than 90 % of the radiogenic He
is lost). Nevertheless, helium left in the rock (a few percent) is clearly less mobile and only extracted by step
heating. This difference in behaviour can be explained by the presence of different diffusion sites, each one
characterised by a specific diffusion coefficient and activation energy. These sites ate constrained by the study
of the hydrogen isotopic ratios of the water extracted during rock dehydration steps and by examining fission
tracks produced during irradiation of the samples. Helium can be dissolved in trapped water (porosity or
structural water) and associated with the solid phases either adsorbed on the mineral sutface (sutface and
grain boundary diffusion) ot in included minerals (solid diffusion).

The groundwaters of the Dogger aquifer consist of a mixture of meteotic waters and fluids from the
basement. The Trias aquifer contains these two components and is enriched in fluids with a mantle signature
injected by large convective transfers between the crust and the sedimentary layers. The residence time of
Triassic waters is in the range 2 to 30 000 years involving average velocities of 2.5 m/year. And, they wete as
low as 1.2 m/year near the Vittel fault, which effectively restricted these Triassic flows. The waters from the
Dogger aquifer are considerably older (about 1 Ma), and may flow more slowly (0.05 m/yeat). The transfer of
trace elements between the Dogger and Trias are quantitatively limited, implying that Liassic shales effectively
isolate these two formations.

The validity of the geochemical results was tested by comparison with an hydtodynamic model. This
numetical approach yields results that agtee well with the natural data.

This study combines different techniques, which corroborate most of the conclusions based upon

rare gas geochemistry results and provides complementary information about the hydrodynamic and
diffusive transfers in the Patis Basin.

Key Words : Helium, diffusion, modelling, fission tracks, hydrodynamic flosws.






Introduction

Le 30 décembre 1991, une loi relative 4 la gestion des déchets envisage la possibilité de stocker des
déchets radioactifs de vie longue (législativement, des déchets de type B et C) en couches géologiques
profondes. L’ANDRA (Agence Nationale de gestion des Déchets Radioactifs) est chargée de mener a bien ce
programme d’études. En 1996, trois sites sont alors proposés pour 'implantation de laboratoires soutetrains
d’expérimentation (le Gard, la Vienne et Est), le gouvernement a décidé en 1998 de n’en retenitr qu’un seul :
celui de PEst. Toutefois, une autre zone cible, en environnement granitique, reste a définir.

Notre étude est focalisée sur le site de Bure, situé a la limite des départements de la Haute-Marne et
de la Meuse. Le laboratoire de recherches sera construit au sein des argilites du Callovo-Oxfordien, qui

semblent présenter de bonnes capacités de confinement de par leurs faibles perméabilités.

Une bonne connaissance des transferts massiques horizontaux et sub-verticaux dans les aquiféres et
les semi-perméables de 'Est du Bassin de Paris est indispensable pour apprécier I'impact potentiel des
aménagements, et évaluer les circulations fluides a Péchelle régionale et locale. Le stockage de déchets
radioactifs dans une formation de faible perméabilité, dans laquelle la température pourrait augmenter
significativement, peut favoriser la production de gaz dans la zone de confinement. Ces gaz peuvent donc
induite des modifications de la pression et de la température du médium hoéte, et contribuer, non seulement a

sa dégradation, mais aussi 4 la dispersion de radionucléides au-dela de la batriére géologique.

I’ANDRA a initié de nombreuses études visant a caractériser les propriétés minéralogiques,
géophysiques, géomécaniques et géochimiques des roches et des fluides régionaux afin d’acquérir une
meilleure connaissance des propriétés naturelles de la zone cible. Notre étude concerne la géochimie
isotopique des gaz rares dans les fluides et les sédiments, et les isotopes stables de la molécule d’eau et du 4C
dans les eaux soutetraines de ’Est du Bassin Parisien.

Les gaz tares (hélium, néon, argon, krypton et xénon), constituent un ensemble de traceurs
isotopiques naturels patticuliérement performants du fait de leur manque de réactivité vis a vis des espéces
chimiques et de leur faible abondance. Leur signature isotopique permet d’identifier les réservoirs d’origine et
des mélanges éventuels. Comme certains isotopes de gaz rates sont produits par la radioactivité naturelle et
que leur temps de demi-vie est de Pordre du milliard d’années, ils constituent des chronométres potentiels a
Péchelle des temps géologiques. L’ensemble de ces qualités font qu’ils sont impliqués dans divers domaines
de recherches, aussi bien fondamentaux qu’appliqués :

En science de la Tetre, ils dévoilent les secrets de la dynamique de notre planéte en permettant de
caractériser les différents réservoirs (lithospheére, manteau, noyau) et les transferts de matiére qui ont
provoqué cette différenciation. Il est alors possible de discuter de Iintensité et de la chronologie de ces
événements. Les gaz rares apportent ainsi des renseignements sur la genése de Patmosphére et sur le dégazage
de la Terre (Brown, 1952; Ozima and Kudo, 1972 ; Hamano and Ozima, 1978 ; Allégre et al, 1986;
Tolstikhin and Marty, 1998).

Dans les études de fluides de sub-surface (Mazor and Bosch, 1987 ; Andrews, 1985a), ils permettent
de caractériser les fluides intrabassinaux (eau, gaz, pétrole) : origine, temps de résidence, époque de rechatge,
vitesse d’écoulement, échanges avec les roches encaissantes, mécanismes de transfert, flux verticaux (pette ou
gain)...
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Cette thématique s’est fortement développée depuis plusieurs années, d’autant plus que les applications sont
q pp puts p plus q Pp

nombreuses :

- Pexploitation et la gestion rationnelle des aquiféres pour leurs ressources en eau potable et/ou leur
propriété géothermique (par exemple, le Dogger du Bassin Parisien : Marty et al., 1993) requiert une
quantification des flux entrant et sortant, et une estimation des vitesses de citculation des fluides.

- les pétroliers cherchent a comprendre les circulations hydrodynamiques a travers les couches
sédimentaires, car les mécanismes de migration des huiles, produites dans les roches meres sont
ditectement liés 4 I’hydrodynamisme dans les bassins (Pinti, 1993; Ballentine and O'Nions, 1991 et 1994 ;
Pinti and Matty, 1995 ; Hiyagon and Kennedy, 1992 ; Ballentine et al., 1996).

- le stockage souterrain de gaz s’effectuant dans des niveaux aquiféres isolés par des couches semi-
perméables, il est essentiel de bien contraindre les transferts massiques dans ces formations (Ballentine et
al., 1991 ; Ballentine, 1991).

- Dans le cadre de stockage de déchets radioactifs a vie longue en couche géologique profonde, il est
nécessaire de caractériser la migration des fluides a grande échelle, surtout dans le cas de bassins multi-
aquiféres, sur des périodes de temps en adéquation avec la durée de nocivité de ces déchets. La premiére
étude appliquée est celle de Matine (1979), qui utilise ’hélium comme traceur des circulations des eaux
profondes dans des roches métamorphiques de Caroline du Sud. Dans le Nord de la Suisse, la NAGRA
(Swiss National Cooperative for the Disposal of Radioactive Waste) a initié une étude de gaz rares sur les
roches sédimentaires et cristallines, et les minéraux constitutifs de ces roches, dans le but d’étudier les
processus de transferts isotopiques entre roches et fluides (Tolstikhin et al., 1996).

L’objet de cette thése s’inscrit dans ce dernier contexte et propose :
1) un inventaire des différentes sources de gaz rares,

ii) une discussion sur les mécanismes de migration des isotopes,

iii) une quantification des flux injectés dans les aquiferes,

iv) un modéle de citculation 3D multi-couches des fluides dans la partie orientale du Bassin Parisien.

Le mémoire est organisé en 4 parties principales :

- La premiéte pattie résume briévement les principes de base de la géochimie des gaz rares (les
tréservoirs, les processus de transfett, I'utilisation de ces traceurs) et décrit succinctement la structure, la
stratigraphie, la tectonique et le réseau hydrogéologique de PEst du Bassin de Paris. Le but de ces 2 chapitres
est de mettre en évidence les éléments essentiels a l'interprétation de nos résultats analytiques et non de
réécrire ’histoire de la géochimie des gaz rares ou celle du Bassin Parisien, disponibles dans les références
bibliographiques mentionnées. La description des méthodes de prélevements, de Iinstrumentation et des
protocoles de mesures pratiqués clot cette partie introductive.
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- La seconde partie s’est intéressée aux processus de transfert roche-eau des isotopes de gaz rares.
La comparaison des quantités de “He et ©Ar*! mesurées dans des roches extraites de carottes sédimentaires
avec celles calculées pout une production radioactive de U-Th et K depuis I'age de sédimentation de ces
mémes roches montre que I’hélium radiogénique n’est pas retenu quantitativement dans les roches
sédimentaites, contraitement a Pargon radiogénique. Ces observations nous ont conduit a étudier le
compottement diffusif de ’hélium pour des roches de lithologie variée (argiles, grés et calcaire). En fonction
de la température, différents profils de diffusion apparaissent, chacun caractérisé par une énergie d’activation
propre. L’analyse des vatiations du rapport isotopique de ’hydrogene, élément léger comme He, lors de la
déshydratation des échantillons de roche et ’étude des traces de fission laissées par I'uranium, élément parent
de He, permettent de proposer des sites de diffusion distincts.

- La troisiéme partie de ce travail est focalisée sur les circulations hydrodynamiques dans les
aquiféres profonds de I’'Est du Bassin Parisien. La signature géochimique des eaux souterraines du Trias, du
Dogger et du Tithonien permet de dresser un premier bilan quant a origine, aux mélanges et aux temps de
résidence des eaux souterraines concernées.

- La quattiéme partie intégre les informations déduites de Pétude des roches et des eaux
soutetraines dans un modéle d’écoulement numérique, en trois dimensions, multi-couches, développé par
ANTEA. Le couplage de nos données géochimiques avec un modele hydrodynamique nous a permis de
éalier a Phétérogénéité des forages disponibles, qui constituait un frein majeur 4 Penvergure de cette étude et
rendait l'interprétation hydrodynamique a Péchelle régionale délicate. Le bon accord entre Iapproche
géochimique et numétique a permis d’affermir les conclusions tirées des parties I et ITL.

_Un bilan général sur les transferts dans les aquiferes et les aquitards de PEst du Bassin de Paris
parachéve ce mémoire.

! Létoile spécific qu'il sagit de Pargon-40 produit radiogéniquement par capture électronique de 4K, en cxcés de Yargon 40 de
P’atmosphére.






PRreMIERE PARTIE :

Presentation Des OuTis

Et Des Oiets

Cette premiére partie présente une vue synthétique de I'outil principalement utilisé
au cours de cette étude, la géochimie des gaz rares (Ch I). Les différents processus de
production et les différents réservoirs géochimiques sont décrits. Leurs modes de
transferts dans un bassin sédimentaire, et plus particulierement dans les aquiféres de ce
dernier sont également abordés. Les informations apportées par I'étude des gaz rares
(traceurs d'origine, du temps de résidence et d'époques de recharge des fluides

souterrains) sont ensuite documentés.

Les caractéristiques géologiques, hydrogéologiques et géochimiques de la zone
étudiée, le Bassin Parisien et plus précisément sa partie orientale, constituent le théme

du chapitre I,

La méthodologie adoptée pour I'échantillonnage, 'analyse par spectrométrie de

masse et la présentation des données est développée dans le chapitre Iil.







L ORIGINES DES GAZ RARES : LES DIFFERENTES COMPOSANTES

I.1. LA COMPOSANTE PRIMITIVE

Lors de I'accrétion de la Tetre, les gaz rates de la nébuleuse proto-solaire, produits par processus de
nucléosynthése (réactions nucléaires et radioactivité) ont été piégés dans la matiére terrestre. Suite 2a
I'évolution physique et chimique de la Terre (dégazage, formation de la crofite tetrestre, différenciation du
manteau), les gaz rares terrestres sont contenus dans trois grands réservoirs : I'atmospheére, la crotte et le
manteau. Ces réservoits sont en constante évolution cat :

i) ils interagissent entre eux ;
ii) certains isotopes de gaz rares sont produits continuellement par la radioactivité ;

iif) quelques isotopes s'échappent en continu de 'atmosphére vers l'espace.

1.2. L.A COMPOSANTE NUCLEAIRE

Certains isotopes de gaz rares sont créés par réactions nucléaires naturelles. Ces réactions sont de
trois types, chacun définissant une composante isotopique particuliére :

i) la production radiogénique ;
i) la production nucléogénique ;

iif) la production cosmogénique.

L2.1. Lacomposante radiogénique

Cette composante regroupe les réactions de fission, de décroissance radioactive de type o et B, et de
décroissance par capture électronique (Tableau 1).

Le taux de production total d’hélium-4, P(*He), correspond a la somme des taux de ptoduction dus 2
la décroissance de 238U, 235U et 2°2Th :

P (*He) = 8 [B8U (e Mt - 1)] +7 [25U (e M3t - 1)] +6 [B2Th (e Mt - 1]

Les valeurs des constantes de désintégration A, A2 et A3 sont spécifiées dans le Tableau 1. En considérant un
rapport de 228U/235U de 137.8 (valeur actuelle), la production de “He exptimée en mol/geche - an est obtenue
directement a partir des concentrations en U et Th (en ppm) de la roche (Zartman et al., 1961) :

P (*He) = 539 x 108 [U}+1.28 x 10 [Th]
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De méme, le taux de production de “Ar par capture d’un électron de la couche K du potassium-40
peut étre déterminé par 'équation :

P(4°Ar)=—/—1/{?4°K(e” ~1)

ou A (= 5.543 x 1010 a't) représente la somme des constantes de décroissance de ¥K en ¥Ca* (Ay) et en ©Ar*
(Ae = 0.581 x 1010 a°1),

La production radiogénique d’argon-40, en mol/gwoche - an, peut étre également calculée 4 partir de la
concentration en K de la roche en ppm :

P (VA1) = 1.73 x 1022 [K]

Nuclide Type de Production Constante de Taux product® Nucléide Demi- vie
pere décroissance (atotme/atome) décroissance (at) mole /g.a fils (Ga)
Radio-nucléides
28U o 8 1.55125 x 1010 5,18 x 1012 [U] ‘He 4.47
281 fission 3.5x 108 155125 x 1010 228 x 1020 [U]  13Xe 4.47
25U o 7 9.4895 x 1010 211x 1018 [U] ‘He 0.704
22Th o 6 49475 x 101" 1.28 x 102[Th]  “He 14.01
R capture 0.1024 5.5407 x 10-10 1.73 x 1016 [K] “WAr 1.25
électronique

Radio-nucléides éreints

129 B 1 4.63 x 108 - 129%e 0.017
24Py fission 7.0x 105 8.45 x 10° - 136Xe 0.082

Tablean 1 : Les principales réactions radiogéniques (Ogima et Podosek, 1983) et les constantes de décroissance assocides (Steiger
and Jdger, 1977).

L2.2. Lacomposante nucléogénique
Ce sont (Tableau 2):

- des réactions de type (@, n) : noyaux des éléments légers + particule ¢ > création d’un neutron
- des réactions de type (n, ¢) : noyaux des éléments légers + neutron > création d’une particule 0t

- des réactions de type (n, p) : noyaux des éléments légers + neutron > création d’un proton
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Cible Réaction  Produit  Taux de production (mole/g . a) Ref.
SLi moPHP)  He  (2.69x104[U]+6.4x105[Th])[Lilx102  [1],[2]
70 (o) 2Ne  (3.12x104[U]+1.7x104[Th])x102  [3]
180 (0,0) 2Ne  (3.5x104[U]+1.62x103[Th])x102! 3]

2Mg (0,0) 2Ne  (4.82x105[U)+2.68x105[Th])x102  [3]

»Mg (n,00) 2Ne (1.38x104[U)+[Th])x102 3]
BF (n,0)2NaB) 2Ne 1.92x10%°[U] (F] B3]
(] (@p) BAr - [4]
5Cl ®) s — 5]

Tablean 2 : Les principales réactions nucléogéniques ([1] Morrisson and Pine, 1955 ; [2] Andrews, 1985 ; [3] Ballentine,
1991 ; [4] Wetherill, 1954 ; [5] Fontes et al., 1991) et les taux: de production associés (Steiger and Jiger, 1977) pour des
concentrations élémentaires en ppm.

Prenons I'exemple de *He : des neutrons thermalisés, provenant de la fission spontanée des isotopes
d’uranium, réagissent avec le lithium-6 pour produire du trittum, qui se transforme en 3He par décroissance

de type B :

SLi+n=> o +3H 3H - %He + 7

L’équation de la production en He donnée dans le tableau 2 est une approximation tenant compte
des compositions moyennes pout les roches terrestres. Dans le détail, il faut considérer le taux de production
neutronique, et surtout Pabsorption de neutrons par des cibles autres que Li. Ainsi, le taux de production de
*He nucléogénique peut étre estimé d’aprés (Andrews and Kay, 1982; Zito et al, 1980 ; Mamyrin and
Tolstikhin, 1984) : :

p(te)=g. L]

- io-i [l]

i
Li: concentration en Li (atome/g)

¢ : flux de neutrons (n/cm?)

O': section efficace de capture des neutrons (cm?)

Le rapport de production radiogénique 3He/*He est déterminé par (Mortisson and Pine, 1955
Mamyrin and Tolstikhin, 1984) :

3He quSka

k
= P,
He M s, [

O-Li NLi

Zo-i Ni
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avec: n:neutrons produits par la fission (nf = 1.15)
q : rendement neutronique des réactions (0l,n)
S : capacité d’arréter un élément
N : nombre d’atomes par gramme de roche
O : section de capture des neutrons (cm?)

Pe: probabilité qu’un neutron atteigne la gamme d’énergie épithermale (Pe = 0.8)

Remarque : Par analogie, nous associerons au terme de production radiogénique, I'hélium dérivé de

I'ensemble des réactions radiogéniques et nucléogéniques.

L2.3. Lacomposante cosmogénique
Cette composante résulte de la production d’isotopes tels que 3He et de 2!Ne (Tableau 3 ; Marti and
Craig, 1987) :

- par interaction d’un flux de rayonnement cosmique a haute énergie avec les noyaux des
atomes stables (réactions de spallation). Les isotopes sont produits dans la haute
atmosphére c’est-a-dire dans la stratosphére et dans la troposphére (Libby, 1946).

- par capture des muons dans les premiers metres sous la surface (Lal and Peters, 1967 ;
Tagaki, 1970 ; Lal, 1987 ; Lal, 1988).

= par réactions photonucléaires (Takagi, 1970).

Isotope Demi-vie (a) Cible _
3He 123 O, Mg, Si, Fe (N,0)
20Ne, 21Ne, 22Ne Stable Mg, Al, Si, Fe
36Ar 38Afr Stable Fe, Ca, K
7—8Kr, 80Ky, 82Ky, 83Kt Stable Rb, St, Zt
124132 e Stable Te, Ba, La, Ce, I

Tablean 3 : Les isotopes cosmogéniques et lenrs cibles (Lal, 1988).

La production d’hélium-3 cosmogénique est dépendante de la capacité des neutrons et des muons 2
pénétrer dans la roche. En pratique, elle est importante uniquement dans les roches situées dans les premiers
metres et devient rapidement négligeable par rapport aux autres sources (Figure 1). Ce taux de production est
de l'ordre de 102 atomes par gramme a la surface de la Terre pour des latitudes moyennes. Kurz (1986) et
Marti and Craig (1987) expliquent les rappotts isotopiques 3He/*He trés élevés, jusqu’a 2600 Ra, mesurés
dans des olivines de laves d’Hawaii, par la présence de 3He cosmogénique, et non pas pat la présence
d'hélium primordial comme il est habituellement considéré pour de tels échantillons. De nombreux travaux
sont venus corroborer ces observations et 3He cosmogénique est devenu une méthode fiable de datation des
surfaces morphologiques (Licciardi et al., 1999).
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Figure 1 : Tauxc de production en *He en fonction de la profondenr des roches ponr un médium donné d'aprés Lal (1987). Afin
d'obtenir la profondenr de production, il est nécessaire de multiplier la profondenr normalisée par la densité du médinm considére.

Le taux de production cosmogénique dans un basalte a la surface de la Terre (Figure 1) est d’environ
2.3 x 106 atom/g . s. Cette valeur diminue exponentiellement avec la profondeur (Lal, 1987).

L.3. LA COMPOSANTE TRITIOGENIQUE

Dans 'hémisphére Notd, les essais nucléaires des années 1950 - 1960 ont entrainé une production
importante de tritium: Ces tests ont engendré la formation de 3He par décroissance de 3H (t1/2=12.44 ans). Le
tritium incotpoté dans le cycle de Peau modifie le rapport *He/“He, notamment des précipitations, des eaux
de riviéres et des eaux des aquiféres superficiels (Tolstikhin and Kamenskiy, 1969 ; Schlosser et al., 1989).
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II. LES SOURCES DE GAZ RARES : LES DIFFERENTS RESERVOIRS

IIl.  LERESERVOIR ATMOSPHERIQUE

L'air est composé d'un mélange de gaz rares (Figure 2 et Tableau 4), dont les caractéristiques reflétent
des processus complexes tels que i) la capture de gaz primordiaux dans I'atmosphére primitive ii) le dégazage
du manteau et de la crofte, iii) la production cosmogénique par spallation iv) et les pertes de gaz dans la haute
atmosphere (Figure 3).

4He 3He WAr

Flux total de dégazage (mol/mrr2an) 4.7 - 10 x 107 79-91x1012  0.04-1.0x10¢
Temps de résidence (Ma) 1.8-4.0 0.28 - 0.32 conservatif

Tablean 4 : Bilan des flux de dégazage des différentes sources d'bélinm-4, d’bélinm-3 et d'argon-40 arrivant dans
Latmosphére et temps de vésidence associés (d'aprés Torgersen et al., 1989). Mrr désigne la surface terrestre fotale.

Aurore boréale - Gaz interstellaires - Rayons cosmiques directs - indirects - Poussiéres météoritiques
He: 26x1012 2.6 x 1012 52x1013 31x101 7.1x 101

3He =6.1x 10712

Points chauds

SUB ‘He=1.6-47x 1010
SHe=4.7-52x 10°
CC ‘He=3.7-42x10%
3He = 3.2 _ 47 X 10_13 MORB R/Ra = 72 - 23

‘He=42£1.6x107 WAr<53x1010

= - 4 = + -7
He=14104x 10-4 R/Ra=55-9.1 3He_ 1.6_0.8x10_12
He=19£06x10 A
R/Ra=0.024 £ 0.011 R/Ro < 8.64 1.0
WOAr=0.5-42x10"7 Py ="1 6 x-l(i's
4 A

| _ Croiite contmentale

“Production
_ radiogénique

Subduction

Manteau supérieur

Manteau inférieur

Figure 2: Inventaire des fluxc de dégazage de bélinm-4, de Uhélium-3 et de l'argon-40, exprimés en mol/ myr 2/ a, parvenant
dans l'atmosphére (d'aprés les donndes compilées dans Torgersen, 1989). [CC : flux: extraits de la crodte continentale ; points
chands : flux extraits des basaltes des fles océanigues ; MORB : flux: exctraits des basaltes des rides médio-océaniques ; SUB :
Sflux extratts des arcs volcanigues].
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Les concentrations de gaz rares sont faibles et constantes (Tableau 5 et Tableau 6 : He : 5.239 £

0.005 ppm en volume) a la surface de la Terre. Ces deux caractéristiques vont se révéler essentielles dans leur
téle de traceurs géochimiques (cf. V).

Isotope rapport normalisation abondance atomique
isotopique alternative en pour cent

Helium *

3 139913 1 0.000 140

4 106 714 800 ~ 100

Néon b

20 100 9.800 90.50

2 0.296 %2 0.0290 0.268

22 10.20 £8 1 9.23

Argon ¢

36 0.3378%6 1 0.3364

38 0.0635 =1 0.1880 0.0632

40 100 295.5 99.60

Krypton ¢ f

78 0.608 7 £ 20 1.994 0.3469

80 3.9599£20 12.973 22571

82 20.217 = 4 66.23 11.523

83 20.136 £ 21 065.97 11.477

84 100 527.6 57.00

86 30.524 £ 25 100 17.398

Xénon ¢

124 0.353 7411 2.337 0.0951

126 0.3300£17 2.180 0.0887

128 7.136 9 47.15 1.919

129 98.52:%12 649.6 26.44

130 15.136 £ 12 100 4.070

154 78.90 £ 11 521.3 2122

152 100 660.7 26.89

134 3879%6 256.3 10.430

136 3294+ 4 217.6 8.857

Tablean 5 : Les isotopes de gag rares et lenrs caractéristiques dany latr (Ozima and Podosek, 1983). « Mamyrin et al.,

1970; * Eberbardt et al., 1965; « Nier, 1950; ¢ Basford et al., 1973, ¢ Nier, 1950.



1) ACCRETION Fuite gravitationnelle

Composante

prayie Crotite N SHe/*He < 0.02 Ra
Continentale ﬁJ'OAr/ 36Ar = 2- 140 .10°
Manteau supérieur ﬁ

 SHe/*He=8Ra
“OAc/Ax ~ 40 000

3e/*He =100 Ra
0Ar/BAr = 10

Manteau inférieur

2) DIFFERENCIATION

Légende :

Manteau MORB : Basaltes des rides médio-océaniques .

supérieur OIB : Basaltes des iles océaniques

S : subduction

Figure 3 : Formation des 4 réservoirs de gag, rares et leurs interactions
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Gaz Masse atomique Fraction volumique Quantité totale (moles)
Air sec 28.9644 1 1.767 x 1020
Hélium 4.0026 5.24 £ 0.05 x 106 9.262 x 1014

Néon 20.179 1.818 £ 0.004 x 105 3.213 x 1015
Argon 39.948 9.34+0.01 x 10 1.65 x10m
Krypton 83.80 1.14 £ 0.01 x 106 2.015 x 1014
Xénon 131.30 8.71+0.1x108 1.537 x 1013

Tablean 6 : Les gag, rares atmosphériques (Verniani, 1966).

L’hélium a un temps de résidence géologiquement court, de l'ordre du million d’années dans
l'atmosphere (Tableau 4) du fait qu'il s'en échappe facilement? (IKockarts, 1973 ; Banks and Holtzer, 1968).
Ces pertes sont compensées par les flux sortant au niveau des dorsales océaniques, des gaz volcaniques et des
fumerolles (Lupton, 1983 ; Mamyrin and Tolstikhin, 1984) et par dégazage crustal.

Cependant, l'abondance et le rapport isotopique de I'hélium (*He/“He) dans l'atmospheére sont considérés
comme uniformes a ’échelle humaine (Mamyrin et al., 1970). Le temps de mélange dans l'atmosphere étant
de 10 ans, le rapport isotopique de I'hélium peut étre assimilé a une constante égale a 1.386 £ 0.010 x 10-¢
(Lupton, 1983). Cette valeur est une moyenne de 2 rapports mesurés précédemment par Mamyrin et al.
(1970) a Leningtad 3He/*He = 1.399 + 0.013 x 106 et Clarke et al. (1976) au Canada 3He/*He = 1.384 *
0.006 x 10¢. Ce rappott, noté par convention Ra, est pris comme référence car il est universellement utilisé
comme standard en spectrométrie de masse. Ainsi, les rapports isotopiques de He, noté R, sont normalisés a

la valeur atmosphérique et exprimés sous la forme R/Ra.

I1.2. LE RESERVOIR CRUSTAL

La croute terrestre est enrichie en éléments radioactifs tels que 2% 238U, 232Th et 4K, qui produisent

des isotopes de gaz rares comme “He, 3He et *’Ar* ( cf. 1.2 ; Jacobsen and Wasserburg, 1979 ; O'Nions et al.,
1979; O'Nions and Oxburgh, 1988).

La prédominance de la production radiogénique dans la croute et son caractére dégazé en éléments
volatils issus du manteau imposent une signature isotopique caractéristique a ce réservoir (Figure 3):
3He/4He = 0.02 Ra et “Ar/36Ar = 2 - 140 x 103

II.3. LE RESERVOIR MANTELLIQUE

L’hélium du manteau terrestre est caractérisé par un enrichissement en 3He, du fait de I'incorporation
d’hélium primitif (R/Ra = 102) lors de la formation de notre planete (Figure 3). Deux équipes (Clatke et al.,
1969 ; Mamyrin et al., 1969) ont publi¢, l]a méme année, la découverte d’une signature d’hélium mantellique

dans des fluides et des gaz volcaniques. Les fluides ayant enregistré cette caractéristique sont concentrés dans

2 [iffet Jeans : sa faible masse favorise sa fuite gravitationnelle.
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des zones de volcanisme (Craig et al., 1978 ; Lupton, 1983 ; Wakita and Sano, 1983 ; Hooker et al., 1985 ;
Matthews et al., 1987 ; Giggenbach et al., 1993) ou d'extension continentale (O'Nions and Oxburgh, 1983 ;
Mamyrin and Tolstikhin, 1984 ; Oxburgh et al., 1986 ; Oxburgh and O'Nions, 1987 ; Griesshaber et al.,
1992 ; Marty et al., 1992 ; Polyak and Tolstikhin, 1985).

Les basaltes des rides médio-océaniques (Mid-ocean Ridge basalts ou MORB) présentent des valeurs
R/Ra peu variables autour de 8 (Kutz and Jenkins, 1981 ; Kyser and Ryson, 1982 ; Marty and Ozima, 1986)
alors que les laves des points chauds, dont les basaltes d’fles océaniques (Ocean Island Basalt ou OIB)
peuvent atteindre 32 (Loihi Seamount — Hawai- IKKurz et al.,, 1982 ; Craig et Rison, 1982). Ces observations
(Figure 4) permettent de proposer que les MORB sont issus d’un manteau supérieur uniformément dégazé et
homogene, alors que les laves des points chauds réfléchissent 'image du manteau inférieur hétérogene et plus
« primitif » (O'Nions and Oxburgh, 1983 ; Allegre et al., 1983 ; Kaneoka and Takaoka, 1985 ; Staudacher et
al.,, 1989 ; Poreda and Fatley, 1992 ; Fatley et al,, 1992 ; Hanan and Graham, 1996).

Le manteau est également caractérisé par des enrichissements spécifiques en certains isotopes tels
que 2-2INe (Craig and Lupton, 1976 ; Sarda et al., 1988 ; Ozima and Zashu, 1988 et 1991 ; Marty, 1989 ;
Hiyagon et al., 1992) et 129 131136 Xe (Boulos and Manuel, 1971 ; Staudacher and Allegre, 1982). L’excés en
20Ne ne peut s’expliquer par la présence d’'une composante de type solaire dans le manteau, différente de celle
de latmosphere (Honda et al., 1991 ; Marty, 1989 ; Hiyagon et al, 1992). La production nucléogénique
explique, par ailleurs, Porigine de 'exces de 2!Ne. Les anomalies positives en 2% 131136 Xe sont interprétées
comme la conséquence de la production radiogénique des radionucléides a vie courte I (t Y2 = 17 Ma) et
244Pu (t V2 = 82 Ma).

Les rapports isotopiques “Ar/36Ar dans les MORB sont élevés (Sarda et al,, 1985 ; Poreda and
Farley, 1992 ; Ozima and Zanhle, 1993 ; Farley and Craig, 1994 ; O'Nions and Tolstikhin, 1994 et 1996 ;
Poricelli and Wasserburg, 1995) et peuvent étre supérieurs a 28 000 (Staudacher et al., 1989). Les rapports
“Ar/3Ar mesurés dans des OIB (Kaneoka et al.,, 1978 ; Kyser and Ryson, 1982 ; Allégre et al., 1983) plus bas
que ceux observés dans les MORB (Jambon et al., 1985 ; Allegre et al., 1986) semblent confirmer ’hypothése
d’un manteau profond moins dégazé.
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Figure 4 : Comparaison entre les rapports isotopiques de He dans les MORB et dans les OIB (Zindler and Hart, 1986).
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11.4. BILAN DES RAPPORTS ISOTOPIQUES DES DIFFERENTS RESERVOIRS

Le Tableau 7 résume les rapports isotopiques de He, Ne et Ar dans les 4 réservoirs de gaz rares :

Réservolr SHe/4He 20Ne/22Ne 21Ne/22Ne 38Ar/36Ar OAr/36Ar
Atmospheére 11] 9.80 [2] 0.0290 [2] 0.188 [3] 295.5 [3]
Crotite 0.014 [4] 0.3 [5] 3.5 [4] - 0.47 [5] ; >104 [4]
Manteau sup. 7.9 [6] 13.2 7] 0.06 [7] - ~ 40 000 [8]
Manteau inf. <36 9] = 9.8 [7] 0.029 - 0.0038 [7] - =3 000 [10]

Tablean 7 : Composition isotopigue des différents réservoirs ([1] Lupton, 1983 ; [2] Eberhardt et al., 1965 ; [3] Ozima and
Podosek, 1983 ; [4] Torgersen and Clarke, 1987 ; [5] Hunemobr, 1989 ; Kennedy et al., 1990 ; [6] Allégre et al., 1983 ;
Marty and Ozima, 1986 ; [7] Sarda et al., 1988 ; O'Nions and Tolstikhin, 1994 ; Poricelli and Wasserburg, 1995 ; [8]
Allegre and Moreira, 1996 ; [9] Kury et al., 1983 et 1987 ; [10] Poreda and Farley, 1992 ; Ogima and Zanble, 1993 ;
Farley and Craig, 1994 ; O'Nions and Tolstikhin, 1994 et 1996 ; Poricelli and Wasserburg, 1995).

I11. LES GAZ RARES EN MILIEU SEDIMENTAIRE

III.1. ORIGINE DES GAZ RARES DANS LES EAUX SOUTERRAINES

Au niveau des zones de recharge des aquiferes, les eaux météoriques se chargent en gaz rares
atmosphériques en proportions variables (Figure 5). Les quantités de gaz dissoutes a ’équilibre dépendent de
la solubilité de chacun des gaz, de la température moyenne et de Ialtitude de la zone de recharge (cf. IV.3).
Les gaz dissous s’infiltrent et percolent en équilibre continu avec I'air dans la zone non-saturée jusqu’a la
partie aquifere. Une fois entrés dans la zone saturée, les gaz sont isolés de 'atmospheére. La composante
atmosphérique peut étre également introduite dans le réseau hydrogéologique par incotporation, hors

équilibre, de microbulles au niveau de la zone de recharge, ou plus simplement, par contamination.

Les eaux météoriques peuvent aussi contenir des isotopes de gaz rares d’origine cosmogénique et
tritiogénique (e.g. *He). Cependant, l'apport cosmogénique (cf. 1.2.3.) devient rapidement négligeable devant
la production radiogénique et ne constitue pas une source quantitative d’hélium dans les fluides du Bassin
Parisien (Marty et al,, 1993) et apport tritiogénique (cf. I.3.) est mesurable exclusivement dans les nappes
aquiferes superficielles, donc dans des eaux jeunes ayant un temps de résidence de quelques dizaines
d’années (Carter and Mogishi, 1977).

Au fur et a mesure de son cheminement dans Paquifere, 'eau se charge en gaz rares d’origine
crustale. La roche de porosité, constitutive de I'aquifére, contient des quantités d’uranium, de thorium, de
lithium et de potassium qui, via la radioactivité naturelle, produisent respectivement ‘He, 3He, et “Ar*. Dans

certains cas (régions volcaniques et/ou de tectonique active), les eaux peuvent contenir des gaz rares issus du
manteau.

En résumé, les principales sources de gaz rares dans les eaux souterraines sont l'atmosphére, la
crotte et parfois le manteau.
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Figure 5: Bilan des sources d’hélinm et de lenr signature isotopique dans un bassin sédimentaire.

II1.2. PROCESSUS DE TRANSFERT DES GAZ RARES

Les formations sédimentaires, milieux poreux saturés en eau, sont constituées de différentes phases
qui participent au transfert des gaz rares:

- En phase dissoute, les mécanismes sont :
V la convection : le gaz dissous est entrainé par le fluide en mouvement en suivant la lot de Darcy.

V la dispersion: i Péchelle macroscopique, le gaz dissous se disperse aléatoirement sous Peffet de
hétérogénéité du champ des vitesses intergranulaires.

V la diffusion moléculaire : ce processus est lié au mouvement brownien (agitation des molécules qui

passent d’une zone a forte concentration a une autre plus faible). Il est régi par la premiére loi de Fick.

- En phase gazeuse, des bulles formées a partir d’un liquide sursaturé en gaz dissous peuvent étre un vecteur
de transport.
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- En phase solide, les processus de transfert des gaz vers le fluide sont :

V Vénergie de recul des partioules o produites lors de réactions de décroissance radioactive. Les particules
de “He peuvent parcourir entre 30 et 100 pm (Andrews, 1977), favorisant ainsi Pextraction de hélium des
minéraux. Les dommages des traces de fission facilitent la migration de He, surtout pour les grains de taille
micro a millimétrique, taille typique des mattices rocheuses en environnement sédimentaire. L’argon,
disposant d’une énergie de recul nettement inférieute, reste a proximité des isotopes parents.

V la diffusion rapide le long des ciments secondaires. L’énergie des particules o permet 3 Phélium
d’atteindre les plans de faiblesse de la roche. L’hélium peut alors diffuser facilement et rapidement dans cette
zone fragile.

V la diffusion solide dans les grains. Ce paramétre est fonction du coefficient de diffusion, qui est
directement relié a la température, la taille des grains, le temps de diffusion et a la distribution des isotopes
patents. L’uranium et le thorium étant essentiellement concentrés dans des minéraux accessoires, c'est-a-dire
dans des zones de faiblesse pout la roche, ’hélium se trouve préférentiellement en bordure de fracture et
donc au contact d’un fluide. Par opposition, Pargon reste dans les minéraux majeurs, hétes de potassium
(Totgersen, 1980 ; Honda et al., 1982 ; Torgersen and O'Donnell, 1991; voir également chapitre IV)

V Laltération physico-chimique des roches (Totgersen, 1980 ; Torgersen et al., 1989).

L’ensemble de ces mécanismes favorise la mise en solution préférentielle de He par rapport a Ar, et
permet un fractionnement du rapport de production *He/“Ar* dans les fluides souterrains (Zartmann, 1963 ;
Ballentine and O'Nions, 1994 ; Pinti and Marty, 1995). L’ampleur de ce découplage est d’autant plus

importante que la taille des grains est petite et que les isotopes parents sont en bordure de grains.

ALTERATION

Aquifere /

DIFFUSION

RAPIDE
DIFFUSION
Semi- SOLIDE

perméable

Fignre 6 : les différents mécanismes de transferts des gag rares (énergie de recul des particnles oo ; altération des minéraux ;
diffusion rapide dans les plans de faiblesse de lu roche ; diffusion solide dans les grains de la roche).
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Iv. LES GAZ RARES : DES MARQUEURS CONSERVATIFS

Depuis deux décennies, les gaz rares sont fréquemment utilisés pour étudier les processus qui
affectent la géochimie des eaux souterraines dans divers sites géologiques : Bassin Pannonien - Hongtie
(Martel et al., 1989 ; Stute et al,, 1992), Bassin Molassique (Andrews et al., 1985), Molasse Alpine (Tolstikhin
et al, 1996), Great Artesian Basin - Australie (Torgersen and Clatke, 1985), Valles Caldera — Nouveau
Mexique (Smith and Kennedy, 1985), Mitror Lake — New Hampshire (Torgersen et al., 1994 et 1995), granite
de Stripa — Sueéde (Andrews et al., 1982), Alberta Basin - Canada (Bottomley et al., 1984), Bassin Palo Duro -
Texas (Zaikowski et al.,, 1987), Suisse du Nord (Pearson, 1991), Mer du Nord (Hooker et al., 1985b;
(Ballentine et al., 1996), Angleterre (Andrews and Lee, 1979 ; Andrews, 1985), Bassin Parisien (Matty et al.,
1988 et 1993 ; Pinti et al., 1995 et 1997 ; Castro et al., 1998).

IV.1. INDICATEURS DE L’ORIGINE DES FLUIDES
Chacune des trois principales sources d’hélium dans les fluides (atmosphérique, crustale et

mantellique) peut étre identifiée par sa composition isotopique spécifique en hélium (Andrews et al, 1988) :

- L’hélium atmosphérique est caractérisé par un rapport 3He/“He de 1 Ra.

- Dans'la crolite et les roches sédimentaites, le rapport 3He/*He est compris entre 0.005 et 0.02
Ra, car il est fortement dépendant de la composition (U, Th, Li) de la source.

- Le manteau étant enrichi en 3He, les rapports isotopiques de Phélium y sont élevés (= 8 Ra).

B. Molassique .
. B. Niigata . [12]

: Rhine Graben :[1 1]
' Nouveau Mexique [
' Gujarat (Inde) [9] :
ot — MerduMNord. (8 .
Hélium o r,[] e
PPN - B. Sacramento ' (Californie) [7]
radiogénique . ‘ :
B. Alberta : (Canada} [6]

Green Tuffs ' (Japon) [5)

=

—

' B. Pannonien ' [4]

B. Parisien [2] ' Est B. Parisien [3]

B. Po (kalie) [1] .

0,001 0,01 0,1 1 10 100
R/Ra
Figure 7: Synthése des rapports isotopiques des fluides des bassins anciens et récents ([1] Elliot et al., 1993 ; [2] Marty et al.,

1993 ; Pinti, 1993 ; [3] cette étude ; [4] Martel et al., 1989 ; Ballentine et al., 1991 ; [5] Wakita and Sano, 1983 ; [6]
Bottomley et al., 1984 ; Hiyagon and Kennedy, 1992 ; [7] Jenden et al., 1988 ; [8] Hooker et al., 1985b ; [9] Murty,
1992 ; [10] Staudacker, 1987 ; [11] Griesshaber et al., 1992 ; [12] et [13] Oxbaurgh et al., 1986).

En environnement continental, le domaine crustal étant épais et enrichi en U-Th, le signal
mantellique est dilué par la composante radiogénique. Néanmoins, I'écart important entre les valeurs
radiogéniques (0.02-0.005 Ra) et mantelliques (= 8Ra) permet de détecter une contribution d’hélium du
manteau méme trés minime, La présence d'un signal mantellique dans un fluide ctustal peut indiquer que la
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zone concetnée est toujours soumise 3 une tectonique active via un volcanisme de faille ou de Graben
(Alsace, Massif Central, Sicile, Eifel), impliquant vtaisemblablement la génération de magmas en profondeur.

Une synthése des compositions isotopiques de He dans les fluides de bassins anciens et récents
(Figure 7) témoigne d’une vatiation trés importante des rapports *He/*He.

Le signal d’origine de 'hélium dans un aquifére peut étre modifié au fur et 2 mesure du cheminement
des eaux, il s’opére un mélange entre des fluides de types différents (eaux jeunes et mobiles/ eaux vieilles et
stagnantes) et des connections entte aquiféres (Stute and Schlosser, 1993).

D’autte part, 'étude des rapports entre isotopes produits par la radioactivité permet de mettre en
évidence des mélanges entre aquiféres, comme dans le cas du ceux du Dogger et du Trias du Bassin Parisien
pourtant sépatés par le Lias imperméable (Figure 8).

100 '
T Forages du Dogger -é_ &
Trias
10 1K/ {U+Th) = 10 000 _%_

Dogger
-%9— K / (U+Th) = 300

—~ <+
| e
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+ Forages du Keuper

T T T y LISNN At it et st

L

2'Ne / *°Ar* x 107

1 10 100
*He / °Ar*
Figure 8 : Relation entre les rapports d'abondance radiogénigne *He/#*.Ar* et 2! Ne/*0.Ar*. Les étoiles indiquent les sources de

gaz, rares radiogénigues. Ce diagramme montre I'apport d’une composante triasique (carrés) dans les eansc du Dogger (ronds)
(D'aprés Pinti and Marty, 1998).

IV.2. INDICATEURS DU TEMPS DE RESIDENCE DES FLUIDES

S'il existe plusieuts techniques permettant de dater des eaux récentes, le cas des eaux souterraines
anciennes est beaucoup plus critique (Figure 9). Les traceurs géochimiques usuels ne correspondent pas a la
gamme d'Ages rencontrée (ti/2 (CH): quelques dizaines d'années) ou sont inefficaces devant la trop forte
minéralisation des eaux (14C dilué par les carbonates). Le déséquilibre radioactif entre 24U et 28U est adéquat
du point de vue temps, mais la chimie de Putanium est si complexe durant la diagenese que son utilisation
teste délicate. D’autres méthodes telles que 36Cl (Bentley et al., 1986 ; Andrews et al., 1986) et 2T (Fabryka-
Martin et al., 1985), avec des gammes d’application de 105 ans, sont en cours d’étude, mais elles ne sont pas
encore parfaitement calibrées et supposent des eaux peu chargées en halogenes.

Comme les gaz rares possédent de nombreux isotopes radiogéniques (“He, 3He, 2'Ne, 4Ar) produits
in sity dans les roches sédimentaites, métamorphiques et plutoniques et que la dutée de demi-vie des
radionucléides parents est de 'ordre du milliard d’années, ils sont potentiellement adaptés a ce type d’études.



36 Premiére partie - Présentation des outils et des objets

e in - situ (7)

“He flux (6)

Isbtopes stables (5) '
Modéle hydro‘dynamique (4)
Modele hy;jrodynanique (3)
“C (2)
compilation :hydrodynam'que (1:)
. Traceurs (1)
o1 1 10 10 1000 10000 100000

Temps de résidence des eaux dans le Dogger (Ka)

Figure 9 : Compilation des méthodes de datation utilisées pour dater les eanxc du Dogger Parisien et des dges associés ([1]
Aubertin, 1987 ; [2] Rojas, 1990 ; [3] Wei et al., 1990 ; [4] Menjog et al., 1993 ; [5] Worden and Matray, 1995 ; [6]
Marty et al., 1993 ; [7] Marty et al., 1988 ). D aprés Pinti and Marty, 1998.

L’hélium-4 radiogénique, comme outil de datation des eaux souterraines, a fait I'objet de plusieurs
études (Andrews and Lee, 1979 ; Andrews et al., 1985 ; Ballentine et al, 1991 ; Bottomley et al, 1990 ;
Heaton, 1981 ; Martel et al., 1989 ; Marty et al., 1988 et 1993 ; Pinti and Marty, 1995 ; Solomon et al., 1996 ;
Torgersen and Clarke, 1985). La trés faible abondance d'hélium dans I'air (5.24 ppm) permet une détection
aisée des apports de “He dérivés de la radioactivité naturelle dans les eaux (par exemple, les eaux du centre du
Dogger Parisien contiennent en moyenne 3 x 10% mol/g de *He, alots que Pabondance initiale de “He
atmosphérique dans une eaux de sutface est de 2 x 102 mol/g). Ces appotts deviennent rapidement
majoritaires et reflétent alors Paccumulation d’hélium au cours du temps.

L’atmosphére est le seul réservoir contenant du néon-20 et comme aucune réaction connue ne
permet d’en produire en quantités significatives, 2Ne est utilisé pour corriger les valeurs d’hélium d’une
éventuelle contamination atmosphétique (microbulles d’air entrainées dans la zone non-saturée hots
équilibre) au moyen du rapport He/Ne atmosphétique égal 2 0.318 ou de celui de dissolution dans l'eau (i.e.
He/Ne = 0.254 pour une eau 2 10°C).

Si l'on suppose une production de “He constante dans le temps, que tout I'hélium radiogénique
produit dans les roches réservoir est injecté dans les fluides de formation, et une évolution en systéme clos, le
temps de résidence pour ces fluides est donné par (Marine, 1979) :

. Hex@xp
d{(ax[U)+(Bx[r])}
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t : age de I'eau en années

D porosité totale de la roche (em?® H2O/ cm? de roche)

d : masse volumique de la roche (g/ cm? de roche)

P : masse volumique de eau (g/cm?)

He : concentration “He radiogénique (mol/g)

[U] et [Th] : concentration d'U et de Th dans la roche (g/g de roche)

0. : taux de production de He a partit de U (= 5.31 x 10-2:mol /g U . an)

B : taux de production de He 2 pattir de Th (= 1.28 x 102 mol /g Th . an)

La comparaison de méthodes de datation indépendantes (Figure 9) montre que les dges calculés a partir
des abondances d’hélium sont supérieurs a ceux obtenus par d’autres méthodes (Aubertin, 1987 ; Wei et al,

1990 ; Menjoz et al,, 1993 ; Fouillac et al, 1990 ; Matray et al, 1994 ; Worden and Matray, 1995) laissant
supposer d’autres soutces d’hélium que la radioactivité naturelle de la roche de porosité.

Les autres sources peuvent cotrespondre a :

- des contributions d'hélium pouvant provenir d’horizons inférieurs comme, par exemple, la crotte
continentale (Andrews et al., 1984 ; Torgersen and Clarke, 1985). Il est possible de calculer le flux d’hélium
issu des formations sous-jacentes grice a 'équation suivante (Andrews et al., 1985) :

_¢xXhX[He]xp
t

r

F

[He]: abondance en He (mol/g) cotrigée de Papport atmosphérique 4 I'équilibre au niveau de la
zone de recharge (2.12 x 102 mol/g) et de Pappott radiogénique dans P'aquifére en considérant un
systéme fermé. '

E : flux d’hélium (mol/cm?2. an)
¢ : porosité (cm3 HO/cm? roche)
h : épaisseur de 'aquifére (cm)

t. : temps de résidence en années

- de I’hélium stocké dans des minéraux détritiques et altérés dans un environnement de basse température
(Torgersen, 1980 ; Philipps, 1981) ;

- la coexistence possible d’eaux vieilles et stagnantes enrichies en “He avec des eaux jeunes et mobiles pauvres
en “He (Tolstikhin et al., 1996).

En conclusion, la datation des eaux souterraines a partir des abondances en 4He n'est pas directe : il
n'est pas vraisemblable de considérer un aquifére comme un systéme fermé et les transferts verticaux
(diffusion, drainance, accidents tectoniques) peuvent jouer un role aussi important que les transferts
horizontaux (écoulements) dans un bassin sédimentaire. Leur estimation est indispensable pour déctire la
géochronologie des systemes dynamiques interactifs que sont les aquiféres profonds.
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L’argon étant produit par décroissance de ¥K (t12= 1.25 Ga), il est envisageable de calculer des

temps de résidence en systéme fermé a partir de la concentration en “Ar*

| In CAr* CAr*.®@-p

t=—:ln| ———+1|=
A %.401( 1.73x1072.9K . d

t: temps de résidence (a)

A et Ae : constantes de décroissance de 4K (a'1)

“Ar* : concentration de At en excés de Ar atmosphérique dans 'eau (mol/g)
40K : concentration dans la roche résetvoir (mol/g)

@ : porosité totale de la roche (cm3 HoO/ cm3 de roche)

d : masse volumique de la roche (g/ cm? de roche)

P : masse volumique de ’eau (g/cm?)

Toutefois, la forte concentration d’argon dans Patmospheére (9 340 ppm) comparée a celle des autres gaz rares
et sa solubilité accrue par rapport 2 He (Figure 10) font que les eaux des aquiféres affichent un « bruit de
fond » atmosphérique en argon impottant, dans lequel une faible production radiogénique est difficilement
détectable. En outre, I'argon s’échappe beaucoup moins facilement de la matrice rocheuse que I'hélium
(Ballentine and O'Nions, 1994). Par conséquent, Ar est moins employé que He pour la datation.

L’isotope radiogénique 2!Ne* est rarement considéré pour la datation, car le taux de production est
exttémement faible dans les roches crustales (107 fois inférieur a celui de He). Cependant, quelques études
Pont utilisé pour dater des eaux trés anciennes (107 — 108 ans) circulant dans des roches cristallines
(Bottomley et al,, 1990 et 1984).

IV.3. INDICATEURS DE L'EPOQUE DE RECHARGE DES EAUX

Une seconde méthode, basée sur les abondances de gaz rares atmosphériques et indépendante de
celle basée sur les isotopes radiogéniques de gaz rares, permet d’estimer l'age des eaux (Mazor, 1972
Andrews and Lee, 1979 ; Hetzberg and Mazor, 1979 ; Rudolph et al,, 1984 ; Zaikowski et al., 1987 ; Deak et
al,, 1987 ; Stute and Sonntag, 1989 ; Stute and Schlosser, 1993 ; Pinti et Marty, 1995; Pinti and Marty, 1997).

L’eau de recharge, percolant dans la zone non-saturée, est en équilibre continu avec Pair . Ainsi, elle
dissout des gaz rares atmosphériques, en quantité fixée par la loi de Henty :

F=k.X

avec  F: fugacité du gaz (atm)
k: coefficient de Henry (atm'), dépendant de la température et de la composition

du solvant

X : fraction molaire de gaz dans la phase liquide
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La solubilité des gaz rares est controlée par deux parametres :
- la température : plus elle est élevée, plus les quantités dissoutes sont faibles ;

- la pression partielle de gaz : plus I'altitude? de recharge est élevée, moins les gaz se dissolvent.

La solubilité des gaz rares a été bien étudiée dans I'eau pure (Morrisson and Johnstone, 1954 ;
Douglas, 1964 ; Murray and Riley, 1970 ; Weiss, 1970 ; Benson and Krause, 1976 ; Potter and Clynne, 1978 ;
Crovetto et al., 1982) et dans des solutions salées (Fucken and Hertzberg, 1950 ; Mortisson and Johnstone,
1955 ; Ben-Naim and Egel-Thal, 1965 ; Clever and Holland, 1968 ; Gardiner and Smith, 1972 ; Botina and
Samoilov, 1974 ; Smith and Kennedy, 1983). Ces études montrent que la solubilité des gaz rares lourds est
plus importante que celle des gaz rares légers (Figure 10) et que la salinité fait chuter la solubilité d’environ
20% pour de I'eau de mer comparée a de eau pure (Konig Von, 1963 ; Weiss, 1971 ; Smith and Kennedy,
1983) et de 80% pour des saumures comparables a celles de la Mer Morte.

Ainsi, connaissant précisément les abondances de Ne, Ar, Kr et Xe dans les eaux souterraines, la
salinité de la solution et la topographie de la zone de recharge, il est possible de calculer une température de
recharge indépendante pour chaque gaz rare. Pour des eaux salées (< 26% en poids NaCl) de température

inférieure a 65°C, Smith et Kennedy (1982) proposent a partir de 'équation empirique de Setschenow :
In X(Z) =1In Xy (Z) — [ Mk x MX |

et de celle habituellement considérée pour paramétrer la solubilité dans I'eau pure (Weiss, 1970) :
In Xy (Z) = A1+ Ao/ Z + As/Z2

la relation suivante :

In X (Z) = Dy + Do/Z + Ds/22

X : fraction molaire de gaz dans le liquide (mol g,/mol )

Z : température en Kelvin/100

M : molatité de la solution en NaCl (mol/I)

k : coefficient de Henry (atm-')

Aig; : coefficients expérimentaux de solubilité dans 'eau pure (Tableau 8)

Dips = Aizs — (M x Bigy) : coefficients de solubilité des gaz rares dans 'eau salée (Tableau 8).

Coefficients He Ne Ar Kr Xe
Ay -41.4611 -52.8573 -57.6661 -66.9928 -74.7398
Az 42.5962 61.0494 74.7627 91.0166 105.2100
As 14.0094 18.9157 20.1398 24.2207 27.4664
By -10.0810 -11.9556 -10.6951 -9.9787 -14.5524
B. 15.1068 18.4062 16.7513 15.7619 22.5255
B; 4.8127 5.5464 4.9551 4.6181 6.7513

Tablean 8 : Coefficients de solubilité des gag raves (Clever, 1979a ; 1979b ; 1980 ; Smith and Kennedy, 1983).

3+ la pression atmosphérique moyennc est déterminée a partir de la topographic de la zone de recharge.
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La solubilité peut étre exprimée sous forme de concentration, C, en cm? STP/cm? o :
C=1X.(22.414/18.016) . pu2o . P

Avec  pmo: densité de 'eau (1g/cmd) ;
P : pression partielle de gaz en atm (Tableau 06) ;
22.414 : volume molaire (cc STP/mol) ;

18.016 : masse molaire (g/mol).

La solubilité des gaz rares lourds est beaucoup plus sensible aux variations de température que celle
des gaz rares légers (Figure 10). C’est pourquoi Ar, Kr et Xe sont préférentiellement utilisés en tant que
paléothermometres. L’hélium n’est jamais employé car les quantités de He radiogénique sont en général

supérieures a celles de He atmosphérique, méme pour des eaux jeunes.

Ne
N Ar
] eau non salée K
0,205 + ===
| =Y
| - Ne
) eau salée (5% NaCl)

0,155 +

0,105

Solubilité des gaz (cm°® STP/cm® Heo.atm)

0,055

Température (°C)

Figure 10 : Solubilité des gaz, rares en fonction de la température déterminée d’aprés la méthode de (Benson and Krause, 1976).

Précisons que la température déterminée correspond a la moyenne annuelle au niveau du sol de la
zone de recharge et que les variations climatiques saisonnieres sont « lissées » apres quelques années de temps
de résidence dans P'aquifere. Exceptés pour des eaux jeunes, ces écarts saisonniers sont rarement détectés
(Oana, 1957 ; Sugisaki, 1961 ; Herzberg and Mazor, 1979). Une fois la température estimée, 1l est possible de
contraindre I'époque de la recharge et donc le temps de résidence des eaux souterraines, puisque les

températures de surface ont varié considérablement durant le Quaternaire et le Tertiaire.
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Ces équations s’appliquent pour des aquiféres supposés clos vis a vis des gaz rares durant toute leur
histoire. Théoriquement, quand l'eau atteint la zone saturée, elle ne peut plus dissoudre de gaz rares
atmosphériques car les pores de la roche ne contiennent que de I'eau. D’autre patt, les gaz dissous ne peuvent
s’échapper du fait de la pression hydrostatique. On peut donc considérer 'aquifére comme un systéme fermé.
Cependant, les températures calculées lors de diverses études peuvent différer selon le gaz rare considéré. Ces
variations peuvent s’expliquer par 'incorpotation d’ait en exces, par exemple par entrainement de mictobulles
d’air hors équilibre (Herzberg and Mazor, 1979 ; Heaton, 1981 ; Heaton and Vogel, 1981 ; Mazor et al,, 1983 ;
Wilson and Mc Neill, 1997) via des fractures, des fissures ou encore le médium intergranulaire. Ce processus
provoque une sous-estimation des paléotempératures. A I'inverse, une perte de gaz rares atmosphériques du
fait de drainances verticales occasionne une surestimation des paléotempératures.

Une fagon de corriger cette « sur-saturation » consiste a Oter, par itération, de petites quantités d’air
jusqu’a ce que les températures soient identiques pour chaque gaz (Andrews and Lee, 1979 ; Bath et al., 1979 ;
Rudolph et al., 1984 ; Mazor et al., 1983). Cette correction est applicable dans le cas ou air ajouté n’a pas
subi de fractionnement.






Ce chapitre résume les grandes caractétistiques géologiques du Bassin de Paris, avec une attention
particuliete pour la marge orientale. Les thémes abordés (stratigraphie, tectonique, hydrogéologie et
hydrochimie) ont été développés en fonction de leur concours a linterprétation des données géochimiques.

Des informations plus détaillées sur ’évolution de la structure du Bassin et sur les particularités des différents
faciés en fonction des régions peuvent étre tirées d’ouvrages tels que « Synthese géologique du Bassin de
Paris » (Mégnien, 1980) et « Tectonique du Bassin de Paris » (BRGM, 1971).

V. CADRES GEOLOGIQUE ET HYDROGEOLOGIQUE

V.. MORPHOLOGIE, STRATIGRAPHIE ET TECTONIQUE

Le Bassin Parisien englobe P'ensemble des terrains post-carboniféres s’appuyant sur les massifs
hercyniens suivants : 2 ’Ouest, le Massif Armoticain ; au Sud, le Massif Central ; a I'Est, les Vosges et au
Nord-Est, les Ardennes. C'est un bassin intracratonique de forme subatrondie d’enviton 600 km de diamétre
(Figure 11). Cette cuvette tepose sur un socle ante-Permien et renferme une succession de couches
sédimentaires principalement mésozoiques. Ces assises sont disposées en auréoles concenttiques, dont les
plus récentes affleurent dans la partie centrale et les plus anciennes sur le pourtour. Cet empilement dit en
"pile d’assiettes" est la conséquence de la subsidence du centre du bassin a I’ére secondaite et tertiaire, et du
soulevement de ses marges septentrionales, orientales et méridionales (Pomerol, 1974). La dépression est
maximale a UEst de Paris, sous la Brie (le sondage de Courgivaux a touché le socle gneissique 4 3 km de
profondeur). Le taux de subsidence est en moyenne de 5 m par km, valeur qui caractétise les bassins de plate
forme.

Y

o eVithl

> LTI

000 Socla & | 'affleurement

Leucogranites

Rachas baslques

S 90km

Figure 11 : Carte an toit du Paléozoigue (d'aprés Héritier and Villemin, 1971 et Weber, 1972). Les courbes isobathes
révélent la forme intracratonique du bassin et le point de subsidence maximale sous la Brie (Courgivaux: : -3 000 m).
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Le gradient géothermique moyen du bassin est de 3.3°C/100 m avec des minima 4 2 et des maxima 2
5°C/100 m (Gable, 1982 et 1984). Coleno (1987) explique la rupture de pente du gradient géothermique,
observée a environ 1 000 m de profondeur, et qui sépare le bassin en 2 parties (la partie supérieure compotte
des gradients inférieurs de 20 a 40%) comme la conééquence des circulations hydrauliques dans les aquiféres
sus-jacents. En outre, bien que le flux de chaleur moyen, 90 mW/m?, soit légérement supérieur 2 ceux
observés dans de tels environnements, ce bassin est considéré comme stable. Le manteau supétieur
remonterait assez prés de la sutface dans le S-E du bassin, ainsi qu’en témoigne la position de la discontinuité
de Mohorovicic a une profondeur de 20-25 km.

Le bassin de Paris est assez bien connu tectoniquement car il a fait objet d’une exploration intense
de la part des compagnies pétroliéres (= 2 200 sondages entre 1953 et 1966). Il fait partie des bassins calmes :
aucun phénomene distensif majeur n’est apparu depuis le Permo-Ttias.

Au toit du paléozoique, on distingue nettement 2 accidents principaux, traversant la totalité du bassin
(Figure 11) :

- la faille de Bray, qui se développe dans la ditection NO - SE en passant pat le centre du
Bassin ;

- la série des failles de Rouen, Rambouillet, Sennely et Sancetre, de direction méridienne. Ce
faisceau est marqué pat une anomalie magnétique positive sur I'ensemble de sa longueut.

Ces failles, probablement trés anciennes, sont affectées de rejeux multiples, pouvant atteindre 100 m pour
celle de Bray (Héritier et Villemin, 1971) et 500 m pour le réseau N-S. Elles sont aussi morcelées par de
nombreux accidents transversaux.

Ces 2 lignes d’accidents divisent le bassin en 3 grandes zones (Figure 12).

La zone A est constituée de rares accidents
structuraux et de faible amplitude (faille de la
Matne, faille de Joinville).

La zone B s’avere plus complexe et concentre
des failles de rejet important (failles de Rouen,
Rambouillet, Sennely). Dans cette partie, le
bassin ptend une direction varisque. -

La zone C, comme la zone A, présente peu de
complications structurales. Cette zone a

également une direction varisque.

Figure 12 : Les grandes gones structurales du Bassin (Héritier et Villemein, 1971).

Des intrusions de roches cristallines basiques, d’ages variés, certaines trés anciennes (Précambrien 2
Cambrien), d’autres plus récentes (fin Hercynien), sont fréquentes dans le Permien. Ces intrusions poutraient
étre a l'origine des anomalies magnétiques positives.
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Au toit du Dogger, tout un ensemble complexe d’anticlinaux et de synclinaux se greffe aux deux
accidents majeurs affectant le socle (Figure 13). Brunet et Le Pichon (1982) mettent en évidence une

différence de subsidence entre le pré et le post-Jurassique :

- Avant, la subsidence 4 caractére tectonique tend a allonger les failles ;

- Apres, la subsidence a caractére thermique confére une forme concentrique au bassin.
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Figure 14 : Carte structurale an toit de la Craie (extrait de Géologie de la France, 1974).
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Au toit de la Craie apparait principalement le monoclinal de Brie (Figure 14). Ces cartes structurales

laissent supposer que les failles majeures affecteraient essentiellement les couches les plus anciennes du
Bassin.

Dans I'Est de la France (Figure 15) co-existent des failles d’ampleur régionale telles que les failles de
Vittel et de Metz, avec des structures d’importance locale telles que :

- le fossé de Gondrecoutt, de ditection N30 - N35°E, qui est une zone étroite effondrée entre deux
failles paralléles ;

- le fossé de la Marne, otienté N-NO / S-SE, prolongé vers le Sud par la faille de Poissons qui lui est
parallele ;

- 1a faille de St Dizier.

Ces accidents locaux ont pour origine les failles, qui traversent le socle hercynien.

Du point de vue lithostratigraphique, le bassin de Paris rassemble une alternance de couches dures
(gtés, calcaires) et tendres (sables, atgiles). La succession des terrains sédimentaires anté-Tertiaires ainsi que

leurs caractéristiques sont résumées Tableau 9 (Rojas, 1988) et les couches affleurantes dans PEst sont
représentées Figure 15.
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l.égende

ROCHES SEDIMENTAIRES
Holocéne

Pléistocéne moyen et supérieur
Crétacé supérieur

Crétacé inférisur

Jurassique supérieur (Malm)
Jurassique moyen (Dagger)
Jurassique inférieur (Lias)
Trias supérieur

Trias moyen

Trias inférieur

Permien

Stéphanien

Dévonien moyen et supérieur
Dévonien Inférieur

Cambrien

Noms des forages pétroliers situés & proximité de la zone de reconnaissance

Briquena

Grandpré 2
Grandpré 1
Varennes

Ste Ménéhould
Berval-en-Argonne
Lahaycourt
Mogneville
Trofs—Fontaines 102
Bienville

Chavillon

12 Joinville

13 Blinfey

14 Argentolles

15 Landomont

16 Domeévre-en-Haye
17 Royaumeix 4

18 Gironville

19 Raulecourt

Eo©® @ o @~

0 10 20

ROCHES VOLCANJQUES

[::] Paléozoique

Protérozoigue

ROCHES PLUTONIQUES

- Hercynien

__— Faille principale
17 Forage pétroller
L] Forage ANDRA

Limite de département

— Position de fa -coupe Est-Ouest
( voir Figure 1.1-3b)

O Projet implantation
laboratoire ANDRA

Relief de cBte

20 Bois-Ste-Catherine
21 Lérouville

22 Loisey

23 Culey

24 Montplonne

25 Les—Quatre—Bras
26 Muiltz—le-Hutier
27 Luxemont

28 Ruissard

29 L&zéville

30 Germisay

31 Méligny

Forages ANDRA

32 HTM102, HTM108, EST107
33 MSE101
34 ESTI03, EST104, EST106

30 40 50 km

Quadrillage kilométrique Lambert zone [l étendue

Figure 15 : Carte géologique de 'Est du Bassin Parisien (extraite du rapport ANDRA D RP 0ANT 97-058-A).
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Couches Lithologie Age Epaisseur Caractéristiques
sédimentaires (Ma) | moyenne(m)
Tettiaire Sable, calcaire et matne 65 100
Crétacé supétieur Craie 96 500 Aquifére
Albien Sable vert 100 Aquifére Exploité pour sa
112 ressource en eau
Aptien Semi-
124 perméable
Néocomien Argilo-sableux 300 Aquifére Plusieuts niveaux
aquiféres, bien connus
dans le centre du bassin
pour Pexploration
135 géothermique
Tithonien Ensemble complexe de 70 Aquifére a | Mal connu du point de
dolomies avec PEstet |vue hydrodynamique
intercalation de marnes et semi-
lumachelles perméable
152 sous
couvertute
Kimmeéridgien Dominance marneuse 300
entrecoupée de 2 niveaux | 155
calcaires d’une dizaine de
metres d’épaisseur
Lusitanien Calcaires, marnes, (gtrés) Aquiféere Nombreux forages
156 géothermiques au centre
du bassin mais peu
» étudiés
Oxfordien Faciés calcaires et 100 Aquifére—9 Argovo-Rauracien
matneux 157 Semi- — g Séquanien
_ perméable
Callovo- Argilites et argiles 100 Semi-
Oxfordien 161 perméable
,, Bathonien | Calcaires oolithiques avec 200 Aquifeére
.08)8 Bajocien des passées matneuses
CC)) Alternance calcaires
» argiles et marnes
180
Lias- Alternances calcaires 400 Semi-
et marnes 205 perméable
Rhétien 700 Aquifére Plusieuts couches
,g Keuper Gres, dolomie avec 209 ' perméables
= niveaux saliféres 235 probabler'nent en
hellcal . leai : communication par des
Muschelkalk Successu.)fl ca caire\s, gres, | 241 failles imperméables
argilites et gres
. glites ctg 245
~ Buntsandstein Grés colorés

Tablean 9: Descriptif des différentes couches sédimentaires constitutives du Bassin Parisien.
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V.2. LE RESEAU HYDROGEOLOGIQUE

Seuls les aquiféres présents dans PEst et/ou ayant fait lobjet d’études de gaz rares sont détaillés dans
les paragraphes suivants.

V.2.1. L’Albien

L’étage de PAlbien appartient au Crétacé et regroupe une alternance de réservoirs sableux (sables
verts glauconieux, des Drillons et de Frécambault) et d’argiles (tégulines, des Pommerats et de ’Armance). 11
constitue un aquifére multicouche de 75 000 km?, réputé pour la potabilité de son eau. En région patisienne,
la construction du premier puits artésien profond, le puits de Grenelle (548 m}, date de 1841. La succession
de forages de recherche en eau, puis de sondages pétroliers qui s’en suivit, ont occasionné de nombreuses
études hydrogéologiques sur cet aquifére (Lauverjat, 1967 ; Vuillaume, 1971 ; Burgeap, 1975 ; Mégnien, 1979 ;
Melloul, 1979 ; Marty et al., 1993 ; Castro, 1995 ; Raoult et al., 1997 ; Raoult et al., 1998).

L’alimentation de la nappe est assurée par les affleurements des sables albiens situés a 'Est et au S-E
du bassin et par la nappe libre de la Craie. Les argiles de Gault et les marnes de Brienne forment la couverture
de cette formation et les dépots argileux aptiens leur mur (Lauverjat, 1967 ; Mégnien, 1979). Les
transmissivités sont trés élevées (>102 m2/s). La porosité est de 20% et la salinité faible (< 0.5 g/I). En
région patisienne, une baisse importante et constante du niveau piézométrique, pouvant atteindre plus de 100
métres, met en évidence la surexploitation de ’Albien (Lauverjat, 1989).

V.2.2. Le Tithonien

Les calcaites du Tithonien, d’une puissance d’une centaine de métres, affleurent dans les vallées de
’Aire et de I’Ornain (de Montfaucon en Argonne au N-E a Gragay au S-O). Ils sont au mur des marnes du
Kimméridgien et au toit des formations du Crétacé. Ils constituent ’aquifére le plus superficiel de I'Est du
Bassin et renferment plusieuts entités hydrogéologiques (Barthelemy, 1997) :

- La nappe libre du plateau du Batrois 4 I’Est, qui est exploitée pour Palimentation en eau locale ;

- le réseau 2 caractére karstique situé entre les vallées de I'Ornain, de la Saulx et de la Marne. A cet

endroit, les calcaires sont scindés par 2 niveaux imperméables provoquant la formation de 3 nappes
dont lexpression hydraulique est assez peu connue. De nombreuses sources sont recensées
consécutivement a Pintense karstification de ces calcaires ;

- la_nappe captive assise 2 ’'Ouest de la Marne. Les calcaires devenant rapidement imperméables dés
qu’ils sont sous couverture Crétacée, 'importance de cette nappe est restreinte. Son exploitation est
inenvisageable d’ou I'absence de forage. Toutefois, un paléokarst leur permet de rester aquifére en
profondeur dans une zone proche des affleurements. Une direction principale d’écoulement N-O est
fixée par la piézométrie.

V.2.3. L’Oxfordien

L’Oxfordien calcaite est compris entre 2 horizons imperméables: au toit, les marnes du
Kimméridgieﬁ (2.5 x10% — 2.5 x 108 m/s) et au mur, la série monotone des argilites du Callovo-Oxfordien
(5 x 1013 — 10-* m/s) d’une puissance supérieure a 100 m. Le comportement aquifére de POxfordien est a
rapprocher de celui du Tithonien : A Paffleurement, entre la vallée de ’'Ornain et le fossé de Gondrecourt, les

calcaires constituent un réservoir aquifére fortement karstifié engendrant la résurgence de nombreuses
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sources. Comme la perméabilité diminue drastiquement (10 - 2.5 x 108 m/s) dés que les calcaires passent
sous couverture des marnes kimméridgiennes, aucun forage d’exploitation n’a pu étre inventorié dans cette
formation. Un niveau trés faiblement producteur de 1 4 2 litres par heure, 4 180 m sous le toit de 'Oxfordien,
a été remarqué lors d’'une campagne de reconnaissance initiée par PANDRA.

V.2.4. Le Dogger

Cet aquifére cortespond a des dépots d’dge jurassique moyen a dominante calcaire. Il est sous
couverture des marnes du Malm (Callovien inférieur) et repose sur les argiles du Toarcien (Lias). Ces calcaires
constituent une séquence de type régressif, de 200 m de puissance moyenne, et qui regroupe 3 sous-
séquences d’ordre hectométrique assimilées aux 3 étages Aalénien, Bajocien, Bathonien. Il apparait que la
porosité globale est liée a la lithologie, donc au milieu de dépot et que la perméabilité varie, a faciés
identiques, en fonction d’événements diagénétiques.

Cette formation affleure en Lorraine sur les plateaux de la Moselle entre Briey et Neufchiteau. La
nappe est alors drainée par les affluents de la Moselle et de la Chiers. Plusieurs niveaux aquiféres, souvent
karstiques du fait des calcaires fissurés, sont obsetvés dans le Bajocien et le Bathonien supérieur. Ceci a pour
conséquence une hétérogénéité de productivité dans les forages, qui diminue avec I'éloignement des zones
d’affleurement. Sur Pensemble du Dogger, seule une vingtaine de métres, associée aux calcaires oolithiques,
est productive. Sous la couverture argileuse, la faible porosité des calcaires est liée a une recristallisation
régionale. Les transmissivités sont variables et comptises entre 104 (Coulommiers : Maget, 1993) et 7 x 102
m?2/s (Moselle : Gille, 1985). Les températures les plus élevées (75 - 85°C) ont été observées dans la région de
Meaux ou les transmissivités sont aussi les plus importantes. La porosité moyenne est de 15 - 20% (IMRG,
1984 ; Rojas et al., 1989).

Dans I'Est, écoulement des eaux est de direction globale S-N (Barthelemy, 1997). I est perturbé
dans la région de Briey par une anomalie due a 'ennoyage des mines et au foudroyage des galeries. Le cone
d’appel résultant peut atteindre 20 kilométres.

Le Dogger étant exploité pour la géothermie dans le centre du Bassin, les études hydrogéologiques
sont nombreuses et essentiellement concentrées en région parisienne (Chiarelli, 1973 ; Housse and Maget,
1976 ; Levassor et al., 1977 ; Maget, 1983 ; Aubertin and Ballin, 1984 ; Cordier, 1986 ; IMRG, 1984 et 1988 ;
Marty, 1988 ; Michard and Bastide, 1988 ; Rojas, 1989 ; Fouillac et al., 1990 ; Wei, 1990 ; Wei et al., 1990 ;
Menjoz and Lambert; 1991 ; Matray and Fontes, 1993 ; Worden and Matray, 1993 ; Matray et al., 1994).

V.2.5. Le Trias

Les affleurements du Trias constituent l'auréole sédimentaire la plus externe du Bassin. Cet étage trés
bien développé vers 'Est (500 m de puissance en Moselle) voit son épaisseur s’annuler progressivement vers
I'Ouest (quelques métres en Champagne). Les grés triasiques s’étendent de la bordure Ouest du département
de la Meuse jusqu'aux Vosges ou ils affleurent. La nappe contenue dans cette formation a pour limite
laffleurement du Trias au Nord et 4 I'Est, la disparition du faciés gréseux a I'Ouest, et le drainage par la
Sadne au niveau du seuil morvano-vosgien. Cet aquifére est sous couverture du Muschelkalk, en partie

imperméable, et repose sur 3 types de substratum : le socle cristallin ou métamorphique, le Permien et le
Carbonifére.
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L’aquifére des Gres Vosgiens est le plus productif de 'Est de la France et sa nappe constitue une des
principales sources d’approvisionnement en eau potable de la région. La surexploitation de I'aquifére induit
une baisse progressive du niveau piézométrique depuis plusieurs années. La partie Ouest de la nappe, c’est-a-
dire au dela d’une ligne passant par Nancy et Metz, n’est pas exploitée car elle devient trop minéralisée. Ainsi,
on trouve une forte concentration de forages profonds sur les départements des Vosges, de la Meurthe et
Moselle et de la Moselle, mais les forages sont beaucoup plus dispersés voire inexistants dans la zone
fortement minéralisée.

La nappe est alimentée par les précipitations sur les affleurements du Buntsandstein (Vosges et
région houillere) et par drainance a partir des calcaires du Muschelkalk (région de Vittel). Les exutoires se
trouvent au niveau des affleurements a 'Est, des Houilleres du Bassin Lorrain et de la vallée de la Moselle
(Sierk-les-Bains). I’écoulement général est de direction Sud - Nord. Une anomalie causée par les exhaures de

mines dans le bassin houiller lorrain crée un cone d’appel de quelques dizaines de kilometres.
La série gréseuse triasique présente une porosité comprise entre 10 et 15% et une perméabilité de
pores et de fissures variant verticalement et latéralement. Le réservoir présente donc une forte anisotropie

verticale, qui peut avoir des conséquences sur la stratification de 'eau du point de vue qualitatif (Soukatchoff,

1988).

Les eaux triasiques voient leur température augmenter au voisinage des failles majeures (110°C au N

de Provins ; 90°C au S-E d’Orléans ; 80°C sous la région parisienne).

VI. CADRES HYDRODYNAMIQUE ET GEOCHIMIQUE

Seuls les aquiféres ayant fait 'objet d'analyses géochimiques de gaz rares sont considérés. Il s'agit de
I'Albien, du Dogger et du Ttias.

VI.1. AQUIFERE DE L’ALBIEN

Une synthese des différentes études de datation des eaux albiennes est reproduite Figure 16. Raoult
(1997), a partir de Pactivité en '“C et des ages dérivés, confirme une circulation horizontale avec des temps de

résidence s’échelonnant entre 500 et 30 000 ans depuis les affleurements du S-E jusqu’au centre du Bassin.

14C [4]

‘He [3]

1c2)

Modele J ' ' ]
hydrodynamique [1] ' ' '

| | | | | Il
T T T T T T

5 10 15 20 25 30 35 40

Temps de résidence des eaux dans I'Albien (Ka)

Figure 16 : Synthese des différentes études de datation des eaux: de I’Albien [(1) : Lanverjat, 1967; (2) Vuillaume, 1971; (3)
Marty et al., 1993; (4) Raoult, 1997].
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D’autre part, Pik et al. (1998) mettent en évidence une corrélation entre les abondances de He et les
temps de résidence des eaux (calculés a partir de P'activité en *C) le long d’une ligne d’écoulement partant de
Gien - Auxerre et se prolongeant a la limite de la région parisienne. Les rapports isotopiques de He passent
rapidement de 0.97 prés des affleurements a 0.17 dés qu’ils s’en éloignent. Les ages hélium sont en accord
avec ceux dérivés des mesures “C. Ces observations confirment une accumulation d’hélium radiogénique au
cours du temps dans ces eaux et, ainsi, une circulation par advection dans Paquifére. En région Parisienne, les
concentrations en hélium croissent soudainement et se détachent d’une évolution purement radiogénique en
systeme fermé (Figure 17). Parallelement, les ages hélium deviennent largement supérieurs a ceux calculés a
partir du “C. Quant aux rapports 3He/*He, ils restent uniformes (0.07 - 0.1 Ra). Ce brusque changement de
comportement est expliqué par un apport d’hélium du Néocomien, aquifére sous-jacent a I’Albien. Cette
hypothése a été testée en ajoutant a la production radiogénique de ’Albien, un flux de He comparable a celui
s’échappant du Dogger (Marty et al,, 1993). Cette simulation aboutit a un bon accord entre les abondances
mesurées et celles calculées (Figure 17) et corrobore le concept d’un transfert vertical de fluide.
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Figure 17: Origine des concentrations en *He en fonction du temps de résidence des eanx albiennes : Production in situ (rouge) +
injection d’un flux: sous-jacent constant (orange) + flux: vertical (blen) en relation avec les concentrations dans le Néocomien (vert)

(D apris Pik et al., 1998).

Les analyses d’argon (Marty et al.,, 1993) indiquent que 90% de I'argon total est de type ASW et que
les 10% restants découlent de la production radiogénique.

Les données isotopiques de I'eau, 8180 et 8D, montrent que l'aquifére s’est rechargé en continu
depuis environ 30 000 ans (Raoult, 1997).

La composition chimique des eaux permet de distinguer 2 groupes : un pole bicarbonaté calcique au
niveau des aires d’alimentation et un poéle bicarbonaté sodique au niveau des exutoires. L’analogie entre le
comportement de Na et de He (enrichissement trés net en région parisienne) entérine 'idée d’un flux vertical
tssu du Néocomien dans ’Albien.
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VI.2. AQUIFERE DU DOGGER

La composition en gaz des fluides du Dogger est typiquement celle des fluides des bassins
sédimentaires. Les composants ptincipaux sont COz, CHs, Nz ainsi que H;S. Ces espéces, sensibles aux
variations de conditions d’oxydo-réduction (HzS/SO4, CO»/CHs, N2/NH,, H/Hy), montrent que Iéquilibre
thermodynamique n’est pas encore atteint par ces fluides, en dépit des catalyses bactériennes
(sulfures/sulfates) et du temps de séjour supposé long dans le résetvoir sédimentaire.

La salinité varie de 0.5 2 35 g/1 de la bordute au centre du bassin (Maget, 1983). Elle est associée aux
ions Na* et CL, qui représentent 80% de la salinité totale.

La concentration en hélium de ces fluides (1.5 2 5 x 105 mol/l) est trés supérieure 2 sa solubilité dans
une eau (10 mol/l), laissant supposet une accumulation de He radiogénique importante, et ainsi, un temps
de résidence élevé (10 - 140 Ma, Marty et al., 1988). Ces 4ges « hélium » sont nettement plus élevés que les
ages proposés par différents hydrodynamiciens (Figure 9). Par conséquent, Paquifére regoit des appotts
radiogéniques de I'extérieur, notamment du socle, impliquant des transferts sub-verticaux. Ceci est confirmé
par le gradient vertical en “He radiogénique observé depuis le socle (Couy) jusqu’au Lusitanien. Les ages,

estimés précédemment, doivent alors étre corrigés des flux provenant des horizons sous-jacents (Marty et al.,
1993 ; Figure 9).

Les rapports isotopiques de He (Meynier and Marty, 1991) dévoilent également un gradient vertical
(Figure 18). Cet excés en 3He est interprété comme une intrusion de 3He magmatique otiginaire du socle dans
les couches sédimentaites. Cet hélium « exotique » poutrait étre en relation avec le magmatisme Stéphanien
(Meynier and Marty, 1991 ; Boulégue et al.,, 1992) ou celui du Massif Central (Pinti, 1993), et les failles
joueraient comme des chemins préférentiels pour ces remontées de fluides magmatiques, comme en
témoignent les rapports 3He/“He (0.1 Ra) plus élevés le long de la faille de Sennely (Pinti, 1993). Cependant,
cette hypothése a été remise en question par Castro (1995), qui propose que les entichissements en 3He

observés dans le bassin sont dus a un fractionnement isotopique de ’hélium entre la roche et 'eau.

R/Ra
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Figure 18 : Relation entre les rapports isotopiques de U'bélinm et la profondent.

La connaissance des rapports R/Ra des différents aquiféres et des temps de résidence des eaux
albiennes a débouché sur I'estimation des flux modeéles sortant du Dogger : “He = 2 x 10-7 mol/m?. an et 3He
= 1.8 x 10 mol/m2. an (Matty et al., 1993). Ces valeurs, ainsi que les rapports ‘He/“Ar* et 2INe/“Ar*, ont
petmis a Pinti (1993) d’estimer les flux radiogéniques entrant a la base du Dogger (Tableau 10). Les flux
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d’hélium ainsi déterminés sont inférieurs d’un ordre de grandeur a ceux dérivés du dégazage crustal mesurés
dans différents grands bassins sédimentaires (Torgersen and Ivey, 1985 ; O'Nions and Oxburgh, 1988 ; Stute
etal,, 1992).

Flux (mol/m?. an) 4He 21N e* WA ¥
Dogger 0.2-15x107 1-8x1015 03-2x108
Crustal 16-64 x 107 - 20-170x 108

Tablean 10 : Flux entrant d la base du Dogger (d'aprés les données de Pinti, 1993) par comparaison avec le flux: crustal moyen
pour la totalité de la crodte continentale.

Les rappotts 9Ar/¥Ar (307-322 ; Castro, 1991 ; Castro et Marty, 1993) signalent un excés de At
d’environ 5 4 10% dans cet aquifere. Cet enrichissement, comme celui en He, aurait pout otigine le socle

sous-jacent.

Si He et Ar* sont en exces dans le Dogger, ils ne le sont pas dans les mémes proportions. Ce
découplage traduit soit un transfert préférentiel de He par rapport a Ar depuis le Trias 2 travers le Lias
(Castro, 1995), soit une extraction préférentielle de He des roches du Dogger et du Lias (Pinti et Marty,
1995), soit une combinaison de plusieuts processus hors équilibre (Pinti et Marty, 1997).

Les données isotopiques de H et O montrent une otigine météotique pour les eaux du Dogger
(Figure 19) et ne présentent pas de corrélation avec la température (Fontes and Matray, 1993). La salinité de
cet aquifére s’expliquerait par une invasion d’eaux triasiques salées (évaporites du Keuper ; Ricour, 1960) via
les failles (drainance créée par un gradient de charge hydraulique) dans des eaux météotiques dans des
proportions de 1/10 (Matray et al., 1989). Wei et al. (1990) par la modélisation, et Marty et al. (1993) par
Pétude des gaz rares arrivent a la méme conclusion. De plus, le caractére concenttique des courbes
d’isosalinité (Maget, 1983) suggere une otigine extetne pour le sel, excluant les hypothéses de lessivage des
roches jurassiques ou d’eau de mer connée. '
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Figure 19 : Relation entre les isotopes stables, 8D et 8'%0, des eanx: du Dogger : la ligne noire représente la droite des eanx:
météorigues (Fontes et Matray, 1993).
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La modélisation des circulations fluides dans le Dogger (Figutre 20 ; Menjoz et al., 1993) suggére deux

directions principales d’écoulement, 'une pattant de la zone de recharge Sud, et 'autre de I’Est. Toutes deux
convergent vers le centre du bassin puis s’en échappent au niveau de la Manche. En région parisienne
apparait une zone confinée pour laquelle les vitesses de circulation sont quasi-nulles (Menjoz and Lambert,

1991). Indépendamment, la géochimie isotopique des gaz rates et celle du soufre tendent 4 indiquer des
vitesses de circulation trés faibles dans cette zone (Marty et al,, 1988 ; Fouillac et al., 1990).
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Figure 20 : Distributions des lignes de conrant et de la masse volumique des eanx du Dogger (Menjog, et Lambert, 1991).

L’intérét économique suscité par le Dogger dans le centre du bassin a provoqué de nombreuses
études visant a estimer les temps de résidence de ces eaux (Figure 9). La gamme d’age proposée s’étalant sur 4
ordres de grandeut montre combien il est difficile, encore aujourd’hui, de dater des eaux profondes. En
considérant les flux de He entrant et sottant du Dogger, Matty et al. (1993) proposent un temps de résidence
de 4 £ 2 Ma en accord avec la chimie des eaux (Matray et al., 1994), le modeéle hydrodynamique de Menjoz et
al. (1993) et Pétude de gaz rares sur les huiles (Pinti and Marty, 1995). Qualitativement, un temps de résidence
important pour les eaux du Dogger est indépendamment suggéré par Pinti et Marty (1997), qui proposent des

paléotempératures de recharge dans la gamme 15 - 26°C et donc une époque de recharge anté-quaternaire.
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V1.3. L’AQUIFERE DU TRIAS

De fagon générale, les eaux des Gres Vosgiens sont de type bicarbonaté calcique et faiblement
magnésiennes. Elles sont trés peu salées (< 1g/l) de la bordure orientale jusqu’a Nancy, puis le deviennent
fortement (300 g/1) dans la Matne. En région parisienne, la salinité retombe 2 100 g/1 (Minoux, 1967). Mattay
et al. (1989) attribuent cette forte salinité a la dissolution des évaporites du Keuper, situées a PEst, puis de -

leur transport latéral vers le centre du bassin.

La distribution géographique des rapports isotopiques R/Ra montre une augmentation progtessive
des rapports de I'Est vers 'Ouest (Figure 18 ; Meynier et Marty, 1991, Marty et al, 1993 ; Pinti, 1993 ; Pinti et
Marty, 1997). A PEst, les valeurs (0.018 — 0.026) sont compatibles avec la production radiogénique, tandis
qua I'Ouest, elles présentent un entichissement en 3He interprété par ces auteurs comme d’otigine
magmatique. L’aquifére est ainsi composé d’un mélange de deux fluides : le premier, originaire de la recharge
de I’Est, est entichi en “He radiogénique. Le second, en provenance du Sud, est caractérisé par un exces de
3He, probablement extrait du socle et remonté par les failles (Rouen - Couy). Ces deux types de fluides,

comme nous l’avons vu précédemment (VI.2), se sont mélangés avec les eaux du Dogger.

Dans IEst du bassin, les isotopes stables 8180 et 8H indiquent une origine météorique pour les eaux
triasiques (Figure 21). Aucun effet d’évaporation, ni d’échange avec le tésetvoir n’a pu étre détecté. Ces eaux
se répartissent en deux groupes distincts : le premier correspond a des eaux confinées dans I'aquifére gréseux
(6180 < -9.5%o et SH < -63%). Le second (3180 > -8.7%o et SH > -57%o) caractétise des eaux plus récentes
des niveaux aquiféres supérieurs (Keuper ou Rhétien) ou proches des affleurements. Cette observation se
confirme en comparant les ages 14C des eaux avec les isotopes stables (Figure 22) : les eaux les plus anciennes
sont les plus négatives. Elles se sont donc infiltrées durant une période de recharge plus froide

qu'actuellement. Il pourrait s’agir de épisode glaciaire du Wiirm (Blavoux and Olive, 1981).
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Les ages déterminés par le modéle « piston flow » sont proportionnels a la distance parcourue et ne
tiennent pas compte d’un mélange avec des eaux rechargées ultérieurement (modéle « exponential flow »). Ils
| seraient, d’aprés leurs auteurs, mieux adaptés pour reconstruire Ihistoire de ces eaux, car ils démarquent
nettement Penrichissement en isotopes lourds des précipitations a partir de 'Holocene (104 ans). Les
isochrones C divisent Paquifére en 4 zones (Figure 23). Au Sud de la faille de Vittel les eaux sont jeunes
mais au notd de cet accident, les eaux sont nettement plus agées. Des affleurements de I'Est jusqu’a la
Meurthe apparait une zone de circulation préférentielle avec des eaux jeunes. Une zone plus confinée ressort

dans la région houillere de la Sarre.
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Figure 23 : Isochrones C dans I'Est du Trias (Blavoux et Olive, 1981).






L’analyse de gaz rares exige, au préalable, un prélévement spécifique afin d’éviter le dégazage de I'eau et sa

contamination par des gaz atmosphériques. La procédure analytique se déroule ensuite selon 4 étapes
principales : i) I'extraction des gaz ; ii) la purification des gaz rares ; iii) la séparation des différents gaz rares et
1v) Ianalyse séquentielle par spectrométrie de masse. Les données brutes obtenues doivent étre i) corrigées
des blancs procéduraux, ii) tenir compte de la sensibilité de I'installation analytique et iii) cotrigées pout la
discrimination de masse.

VII. ECHANTILLONNAGE

VII.1. LOCALISATION DES SITES

Les écoulements dans les séries successives du Trias gréseux, du Dogger, de ’Oxfordien et du
Tithonien calcaire de la marge otientale du Bassin Parisien sont supposés étre globalement de direction
Est/Sud-Est - Ouest/Nord-Ouest. Chacune de ces unités affleurant en Lotrraine, il est possible en théotie
d’obsetver 'évolution des eaux des aites de recharge vers le centre du bassin afin de contraindre les variations
isotopiques non seulement en profondeur mais aussi latéralement. Ce travail a nécessité une campagne
d'échantillonnage régionale, la plus étendue possible. En pratique cependant, les nappes de ’'Oxfordien et du
Tithonien étant insuffisamment productives sous couverture, les forages d’exploitation d’eau sont inexistants
dans la zone confinée. Ainsi, notre étude a été restreinte aux forages en production existants et, par voie de
conséquence, s’est focalisée sur les aquiféres du Trias (Gres Vosgiens) et du Dogger (Bathonien).

Le Trias inférieur, et plus particulierement l'aquifére des Gres Vosgiens, a été étudié grace a 15
forages (T'ableau 11 et Figure 24) localisés sur les territoires des Vosges (région de Mitecourt-Vittel) et de la
Meurthe-et-Moselle (région de Nancy-Baccarat). Les eaux triasiques s’enrichissant en sel 4 'Ouest de Nancy
(> 1g/1), elles deviennent imptoptes pour ’exploitation au-dela de cette ville. Les forages AEP disparaissent
restreignant alors 'étude géochimique a la frontiére orientale de salinité. Pour des raisons de confidentialité,
seul un forage captant la nappe plus superficielle des eaux minérales froides de Contrex-Vittel, appartenant a
aquifére du Muschelkalk supérieur, a pu étre échantillonné. L’aquifeére du Dogger a été examiné grice a 4
forages (Tableau 11 et Figure 24) implantés dans le Nord des départements de la Meuse et de la Meurthe et
Moselle et de 'ouvrage MSE 101 réalisé pour PANDRA 2 proximité du site de Est. Parmi ces 5 forages, 2
correspondent a des eaux d’exhaure de mines (Piennes et Valleroy). Quelques forages, concentrés dans la
seule région de Bar-le-Duc, ont permis d’analyser 'eau du Tithonien (Tableau 11 et Figure 24).

Nous envisagions également une étude hydrogéologique a I’échelle locale a I'aide des forages de
PANDRA réalisés a proximité du site de I’'Est (MSE 101, HTM 102, EST 103). Cependant, celle-ci s’est
avérée impossible car, a 'exception du MSE101, ces forages se sont révélés dépoutvus de fluides. Par
conséquent, seul le forage MSE101 a pu faire 'objet d’analyses de gaz rares.
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Forage Département Aquifeére Profondeur pH Conductivité Température
(m) uS/cm °C
Agincourt 54 Greés Vosgiens 834 7.31 1103 35.1
Baudricourt 88 Greés Vosgiens 460 7.8 350 23.5
Bénamont 54 Greés Vosgiens 549 7.46 728 29
Cheneviéres 54 Greés Vosgiens 453 - - -
Escles 88 Grés Vosgiens 80 5.9 101 12.3
Essey 54 Greés Vosgiens 681 7.35 1072 29
Florémont 88 Grés Vosgiens 7.3 477 22.79
Gélacourt 54 Greés Vosgiens 225 7.78
Hériménil 54 Grés Vosgiens 412 6.77 746 18.8
La Neuveville ss Montfort 88 Grés Vosgiens 279 7.78 - -
Lunéville 54 Grés Vosgiens 451 - - -
Manonviller-Ogeviller 54 Gres Vosgiens 410 8.03 - -
Nancy Thermal 54 Grés Vosgiens 850 6.98 - 36
Rozelieures 54 Grés Vosgiens 500 6.78 1077 21.8
St Clément 54 Gres Vosgiens 319 7.7 704 19.6
Tomblaine 54 Greés Vosgiens 708 7.56 1700 28.3
Valfroicourt 88 Greés Vosgiens 150 7.06 352 14.3
Varangéville 54 Greés Vosgiens ~ 590 7.14 1039 24.5
Contrexéville 88 Buntsandstein 30 -
Courbessaux 54 Rhétien 32 6.76 660 11.4
Etain 55 Dogger 288 7.65 . 696 15
MSE101 ANDRA 55 Dogger 660-805  8.03 6620 7.4
Piennes 54 Dogger 240 6.93 4880 15.4
Rouvres-en-Woévre 55 Dogger 105 8.52 917 13.4
Valleroy ) 54 Dogger 165 715 937 11.9
Auzécourt 55 Tithonien 153 7.65 493 13.9
Bonnet 55 Tithonien 60 6.97 970 13
Gondrecourt-le-Chateau 55 Tithonien 60 6.7 402 104
Guetpont 55 Tithonien 40 7.03 514 11.6
Laheycourt 55 Tithonien 100 7.52 574 12.1
Laimont 55 Tithonien 109 7.31 578 113
Neuville/Ornain (Droite) 55 Tithonien 25 7.27 595 11.5
Neuville/Ornain (Gauche) 55 Tithonien 25 7.44 523 13.8
Ribeaucourt 55 Tithonien 20 7.2 497 10.9

Tablean 11 : Liste des forages échantillonnés an cours de cette étude ot leurs caractéristiques.
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VIL.2. LESPRELEVEMENTS
VIL.2.1. Les prélévements d’eaux souterraines

Lors de Iéchantillonnage, il est impératif d’éviter toute contamination atmosphérique et tout
dégazage du fluide profond. Pour cela, le fluide est prélevé en téte de forage sous pression, par circulation de

ce fluide dans un systéme de dérivation ou est situé le conteneur de prélevement (Figure 25 ; Weiss, 1968).

Le dispositif de dérivation est constitué de tuyaux en plastique transparent afin de vérifier qu’il n’y ait
pas d’exsolution des gaz. Les conteneurs, insérés entre les 2 tuyaux plastifiés, sont des tubes de cuivre doux
d’un volume de 8 cm? Apreés 5 minutes de circulation des fluides dans le systeme et aprés vérification de
'absence de bulles d’air sur les parois du dispositif, les tubes sont scellés par pincement des extrémités entre

des machoires en acier munies d’un systeme de serrage a vis.

Le choix du matériau du conteneur est essentiel car I'hélium possede un coefficient de diffusion
important dans certains verres (i.e. : quartz) et composés organiques (Barer, 1957; Vostrov and Bol'shakov,
1966). Avec des tubes en Cu, les pertes d’hélium par diffusion solide sont de lordre de 0.1 % de la
concentration initiale en 10.000 ans pour un facteur de fuite d’hélium de 7.14 x 102 mol ‘He.sec!.atm"!
(Weiss, 1968). Pour chaque forage, quatre tubes ont été prélevés, un pour hélium et le néon, un pour les

paléotempératures, et deux de réserve.
Au laboratoire, les tubes sont reliés a une ligne d’extraction et mis a dégazer sous vide avant analyse.
) )

Nous avons également prélevé des échantillons d’eau brute dans des flaconnages en polyéthyléne
yethy

haute densité (Nalgene®), afin d’analyser :
- les isotopes stables de Poxygene et 'hydrogene ;
- les éléments majeurs et en trace. Les analyses chimiques requierent que les échantillons d’eau
brute soient filtrés 2 0.2 pm et acidifiés avec de l'acide nitrique titré a 15N sur site ;
- Pactivité en “C par AMS (Accelerator Mass Spectrometry).

Le pH, la conductivité et la température ont été mesurés sur site.

VIL.2.2. Les prélévements de roches

Afin de déterminer la production d’isotopes radiogéniques de gaz rares, nous avons prélevé 13
échantillons de roches sur les forages carottés du MSE101 et HTM102. Les roches prélevées sont stockées

dans des sacs en plastique jusqu’a ce qu’elles soient analysées.

Les roches destinées aux expériences de diffusion (cf. partie II) ont été prélevées dans des carriéres
en exploitation (a Rothbach pour les Grés Vosgiens et a Viterne pour les calcaires du Dogger) ou extraites du
forage ANDRA EST 104 pour les argiles du Callovo-Oxfordien. Immédiatement apres leur prélévement, les
échantillons sont isolés de toute contamination atmosphérique : ils sont introduits dans des tubes en inox
munis d’une vanne étanche, dans lesquels un vide primaire est réalisé a I'aide d’une pompe a palette alimentée

par un groupe électrogene.

L'utilisation des équations de diffusion (partie II) requiert d’étudier des échantillons de forme géométrique

précise. Nous avons choisi d’utiliser des formes sphériques (1 cm de diameétre).
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Figure 25 : Prélevement de gag; rares en téte de forage (V alfroiconrt- V osges) : Lean arrivant en téte de puits est dérivée vers un
dispositif constitué d'un flexible en plastique transparent, d’un conteneur (tube en Cu) et d’un second flexcible. En écrasant les

mdchoires en acier placées d chague extrémité du tube, ce dernier est scellé. Le volume prélevé a l'abri de lair est de 8 cn.

I

T

B

i

i

Figure 26 : Prélevements de roches dans une carriére (Rotbach : Grés 1 osgiens).
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VIII. EXTRACTION DES GAZ RARES DES ECHANTILLONS

- Cas des eaux souterraines

Les tubes de cuivre contenant I’échantillon sont connectés a la ligne d’extraction-purification de gaz
rares (Figure 28). L’eau est libérée par ouverture de la pince inférieure des tubes et « flashée » dans un
téservoir en inox sous vide de 50 cm?. Du fait de leur faible solubilité, les gaz rares se concentrent dans la
phase vapeut. Nous avons calculé le nombre de moles de gaz rares passé dans la phase gazeuse [i]; a partir de

la loi de Henry et celle des gaz parfaits :
[ = [ x [ {(T x22414) / (Kix 273.15 x 18)} x (Vizo/ V) +1)] !

T : température en Kelvin
Vet Vipo : volume de gaz et volume de gaz

[i]t : nombre de moles total

I en résulte que plus de 99% des gaz rares sont extraits de I'eau.

- Cas des roches

Pour la détermination des quantités totales de gaz rares dans les échantillons de roches, une fraction
d’environ 0.05 - 0.5 g et de 0.2 - 0.6 mm est introduite dans un tube en acier inoxydable, mise sous vide
(Figure 28) et étuvée durant quelques jours a 200°C. L’échantillon est ensuite poussé a I'aide un barreau
aimanté dans un creuset en Mo puis chauffé a la température de 1700°C au moyen d’un four placé dans une

enceinte sous vide. La roche fondue libére ainsi les gaz emprisonnés (Tolstikhin et al., 1996).

En fonction de la pression indiquée par la jauge Pirani de la ligne, une fraction de gaz est prélevée

pout étre purifiée dans la suite de la ligne.

IX. PURIFICATION DE LA PHASE GAZEUSE EXTRAITE

IX.1. PRESENTATION DE LA RAMPE DE PURIFICATION

La purification des gaz s’effectue dans une ligne ultravide (Figure 28 ; Marty, 1988), composée de

différents volumes en métal inoxydable et individualisés par intermédiaire de vannes étanches (Swagelock
VCR® ou Meca2000®).

Le vide, assuré par une pompe ionique et par une pompe turbo-moléculaire, reliée en aval i une
pompe a palette (vide primaire de 10> mbar), est de Pordre de 3 x 10 mbar en dynamique et 107 mbar en
statique.

Un piege a froid (N2 liquide) prévient contre des remontées de vapeurs d’huile échappées de la
pompe primaire.
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Afin de s’affranchir des problémes d’adsorption de gaz sur les parois, les surfaces internes doivent
étre polies et les différents éléments étuvés régulierement a 200°C (d’ou l'utilisation de joints en cuivre pour

relier les volumes entre eux). La pression est controlée par une jauge ionique.

La purification a proprement patler consiste a envoyer la phase gazeuse extraite de I’échantillon sur

une série de pieges successifs constitués par des cylindres en acier inoxydable contenant :

- de la mousse de titane. Chauffés a 800°C puis refroidis a 20°C, ces piéges, communément appelés

getters, retirent les especes réactives (H20, CO2, Ny, etc ...) selon les réactions :
v A chaud: Ti+ O, = TiO;
2Ti+ N, = 2TiN
2Ti+ COz = TiOz + TiC
2Ti+ CO = TiO + TiC
v/ A froid: Ti+ Hy = TiH,
3 Ti + H,O = 2TiH, + TiO

- des charbons actifs refroidis a la température de I'azote liquide (-195.8°C). Ils éliminent les gaz

réactifs résiduels dont le point d’ébullition est supérieur a celui de 'azote (CO. , gaz rares lourds Ar,
Kr et Xe) ;

Les pieges peuvent étre régénérés ou dégazés a haute température (900°C pour Ti et 200°C pour les charbons
actifs).

L’installation comprend également deux volumes d’environ deux litres, renfermant des gaz de
composition connue appelés standards (cf. X.3), reliés a la ligne par des pipettes, doubles vannes
emprisonnant un volume connu. L’un est composé de gaz rares en proportion identique a ceux de Pair (Ch I).
L’autre est un gaz géothermal (enrichi en 3He). Les extrémités des pipettes comprennent une vanne

permettant de prélever un volume précis de gaz.

IX.2. SEPARATION DES GAZ RARES PAR CRYOGENIE

Les gaz rares restant dans la ligne aprés purification doivent étre sépatés afin d’étre envoyés
séquenticllement dans le spectrometre de masse. Cette précaution permet d’optimiser le rendement du
spectrometre puisque la pression du gaz a analyser est maximale pour une pression totale minimum. En
outre, analyse simultanée de tous les gaz exigerait un temps trop important d’ionisation des gaz et peut
provoquer des problemes d’interférence de masse.

La séparation s’effectue par I'intermédiaire d’un piege cryogénique (cryodiffusion®) constitué :

- d’une grille (mailles de 0.25 um de diametre) en métal inoxydable, qui adsorbe ou désorbe
les gaz en fonction de la température (Tableau 12). La téte froide est isolée dans une

enceinte sous vide pour annihiler les pertes par convection ;
- d’un compresseur a hélium, qui permet d’atteindre de tres faibles températutes ;

- dun régulateur de température (thermocouple Pt-Pt/Rh) pour imposer les consignes
appropriées a £ 0.3 °C.
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Gaz rares He Ne Ar Kr Xe
Piégeage IK 15 K 40 K 91 K 119 K
Désorption 15 K 40 K 91 K 119 K 150 K

Fraction désorbée (%)

Tablean 12 : Température de piégeage et de désorption des gag; rares.
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Figure 27 : Courbes excpérimentales de désorption des gag rares en fonction de la température.

IX.3. PROCEDURE TYPE :

Prenons 'exemple d’'une analyse d’hélium et de néon dans un échantillon d’eau souterraine :

a) Libération du fluide contenu dans le tube en Cu dans un volume de la ligne sous-vide :

V tube — Vtube +Veau+Vtrap
b) Prise d’une aliquote de la phase vapeur et détente dans un autre volume :
Vtrap — Vtrap+ Vfl

c) Piégeage dans des charbons actifs refroidis par de I'azote liquide 10 minutes :

Vfl — Vfl + Vca

d) Détente du gaz pout piégeage dans de nouveaux charbons actifs refroidis par de 'azote

liquide 20 minutes et dans de la mousse de titane 10” 2 800°C puis 10" a 20°C :
V1 — VF1 + Vcal + V2 + Vo’ + Vgt

e¢) Détente du gaz et piégeage dans de la mousse de Ti 10°a 800°C puis 10”2 20°C :
V2 — V24 V1-3 + Vgtl

f) Piégeage dans de la mousse de Ti 10’ a 800°C puis 10’ a 20°C :
V1-3 + Vgtl— V1-6 + Vgtl + Vgt2
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g) Piégeage du néon dans la téte froide a 15K :
V1-3 + Vgtl— V1-6 + Vgtl + Vgt2 +Veryo
h) Envoi de 'hélium surnageant dans le spectrometre de masse :
V1-3 + Vgtl— V1-6 + Vgtl + Vgt2 +Vcryo+Vms
i) Désorption du néon a 40I, puis envoi vers le spectrometre de masse :

Veryo— Veryo + V5 -6 + Vs

X. SPECTROMETRE DE MASSE

Durant cette étude, nous avons utilisé deux analyseurs :

- un spectrometre de masse VG 5400 optimisé pour I'analyse isotopique de ’hélium, et notamment d’hélium

radiogénique, donc de tres faibles signaux de He ;

- un spectromeétre de masse VG 603 spécialement développé pour 'analyse élémentaire des gaz rares et celle
des rapports isotopiques “’Ar/3Ar dans des échantillons d’eaux souterraines. Une seconde ligne d’extraction-
purification, construite sur le modeéle de celle reliée au VG 5400, a été alors spécifiquement congue pour

Panalyse de ces eaux par le VG 603.

La description des principes analytiques est basée sur le premier instrument. Nous spécifierons a la
fin de cette section les caractéristiques du VG 603.

X1, PRINCIPE

Le spectrometre de masse (VG5400, Fisons Instruments®) a secteur magnétique fonctionnant en
mode statique est constitué part :

- une source de type Nier (Figure 29) pour ioniser I’échantillon gazeux. Le filament est chauffé de facon a
émettre des électrons. Ces derniers sont i) focalisés de fagon a former un faisceau, ii) accélérés par une
différence de potentiel entre le filament et la chambre d’ionisation, iii) et recueillis par une anode appelée
trappe. Pour augmenter le rendement de la source, un champ magnétique paralléle est appliqué au
faisceau d’électrons. Ces derniers évoluent alors autour des lignes de champ en déctivant un mouvement
hélicoidal, ce qui augmente leurs parcours et leur probabilité d’ionisation. Les ions formés a partir du
bombardement de I'échantillon par les électrons sont extraits de la chambre par Paction conjuguée d’une
électrode repousseuse, qui évite la fuite des ions en arriere, et du champ électrique créé par une
différence de potentiel entre la chambre et les fentes de sortie des ions. La source est modifiée « Bright »
afin de travailler a des courants supérieurs a 1 A, ce qui permet d’obtenir de hautes sensibilités lors de
analyse de hélium.

- un atmant pour séparer les ions (Figure 30). Les ions de charge ¢, de masse m, lancés avec une vitesse

V sont soumis a 'action d’un champ magnétique B, perpendiculaire a V. Ils décrivent une trajectoire

my
circulaire de rayon r = '—B (Lot de Laplace). Le rayon de courbure étendu de 'aimant (54cm) permet
9

de couvrir un large spectre de masse et d'obtenir une résolution élevée de 650, a = 2% de vallée, tout en

conservant une bonne sensibilité méme pour les gaz lourds ;
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- denx collectenrs d'ions : i) Une cage de Faraday , cible métallique reliée 4 la masse par une résistance de
haute valeur (1011 Q). Les ions en s’y déchargeant créent un courant électrique, donc une différence de
potentiel mesurable aux bornes de la résistance. Elle est essentiellement utilisée pour mesuter des
intensités élevées, donc les isotopes de gaz rares les plus abondants (‘He, 2Ne, “Ar).
ii) Un multiplicateur d'électrons (Figure 31) relié 4 une unité de comptage d’ions (tésistance de 1013 Q)

permet de détecter les faibles intensités émises par les isotopes les moins abondants (*He, 21-22Ne, 36-38A¢,

Kr et Xe).
aimant champ M +4am /
filament magnétique - ——18
Repousseur plaques de gnétique g . . L | =X
d'ion \_/‘/ focalisation o] MDD 3 électrodes anode
o K g ions
—I @ m
. | I I fente de
....... sélection I
rayon de |
Fausoeau courbure
Entrée d’ions principal
échantilion /_\ Fente - aimant
de sortie ~°
Faisceau
s Trappe Fente
d 'électrons anode  d'extraction source
Fignre 29 : Source de type Nier Figure 30 : Séparatenr magnétique Figure 31 : Multiplicatenr d'électrons

Afin d'optimiser les mesutes, I'hélium a été analysé avec un courant de trappe de 800 pA et une
énergie d'ionisation de 98 eV. Les abondances de néon peuvent également étre déterminées dans ces mémes
conditions.

Les autres gaz tares sont analysés avec un courant de trappe de 200 pA et une énergie d'ionisation de
38 eV sur un specttométre VG 603. Cet appareil a déviation magnétique de position verticale posséde un
rayon de courbure 8 cm. La vatiation de haute tension est utilisée pour la disctimination des masses faute de
sonde de Hall sur Pélectro-aimant. Comme le VG 603 est doté d’une monocollection, il ne permet pas la
double mesure cage de Faraday - multiplicateur d’électrons. De plus, le multiplicateur d’électrons n’était pas
en état de fonctionnement lots de cette étude. Ainsi, les mesures ont été faites seulement sur la cage de
Faraday et les abondances en Xe et les rapports isotopiques 2Ne/2Ne ; 21Ne/2Ne et 38Ar/36Ar n’ont pu étre
déterminés.

Les sensibilités des deux appareils vis a vis des gaz analysés sont discutées dans le paragraphe suivant.
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X.2, LES CONTRIBUTIONS PARASITES

Certains éléments ayant la méme masse que des isotopes de gaz rares, des interférences isobariques
peuvent avoir lieu (Tableau 13).

Isotopes mesurés Isotopes parasites
3He HD+ ; Hst
20Ne 0Ar2+ 5 Hp'80O+ (double ionisation)
2INe 2NeH* ; CsHg (double ionisation)
2Ne CO22* (double ionisation)
8K r CsHs

Tablean 13 : les éléments interférant sur la mesure des différents isotopes de gag rares.

Etant effectuées en mode statique, les analyses vont contribuer a la formation d’hydrogéne et
favoriser des interférences sur 3He*. Bien que des pieges (Ti-Zr-Al) absorbent en continu Hp relaché dans la
partie instrumentale, les pics HD* et Hj* sont plus larges que celui de 3He*. Le pouvoir de résolution (PR)
élevé de linstallation (650 pour le VG 5400) permet de séparer ces 2 pics et de s’affranchir de cette
contribution (Figure 32).

HD +H;
100 (m = 3.022)
§ < dm
he
'% 3He
k= (m = 3.016)
Masse (uma)

Figure 32 : Pouvoir de résolution théorigue pour la masse 3 : PR = m/ dm = 500 .

Le facteur de double ionisation 0i(40) est déterminé a partir de la mesure du rapport 2Ne/“Ar et du
signal obtenu sut la masse 20 lors de 'analyse de 'argon. Le facteur B(44) peut étre également calculé :

20
ion (EE) - (20)i0n + a(40)

20
(44)'(225)

(22)

B

Pour réduire les risques de double-ionisation (*'Ar?*) lors de I'analyse du néon, un piége contenant
des charbons actifs et refroidi a la température de ’azote liquide est ouvert.
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X.3. CALIBRATION

L’installation analytique est calibrée i) en analysant des quantités connues de gaz rares (standard) i)
en mesurant la sensibilité et iii) en effectuant des spectres résiduels (blancs).

Plusieurs gaz standard sont utilisés : un standard enrichi en He et Ne de I'ait permet de calibter les
analyses isotopiques de He. Un second composé d’air est employé pour les analyses de Ne, Ar, Kr et Xe.
Enfin, un standard contenant un gaz enrichi en *He (gaz géothermal de la réunion) est téservé pour I'analyse

‘i
{ , - Standard :
|
I
I de gaz entichi en *He.
|

Les concentrations en gaz rares des standards diminuent avec le nombre de pipettes prélevées. Ainsi, aprés

chaque prise d’une aliquote de standard, les concentrations sont recalculées selon :

m 0. ( Vballon ) n
Y e +V
b

allon pipette

o n; est le nombre de mole du gaz i dans le standard au bout de m prélévements ; no la concentration initiale
du gaz i ; Vialion €t Viipetre les volumes respectifs du standard et de la pipette. '

Le nombre de pipettes envoyées pour P'étalonnage est en relation avec les concentrations de gaz des

échantillons, afin de travailler avec des pressions comparables.
| - Sensibilité

Lors de la mesure des abondances de certains gaz rares, il peut apparaitre une dépendance du signal
en fonction de la pression partielle du gaz. Le signal peut également variet au cours du temps du fait de
dérive de I'électronique de P’analyseur. Pour controler cette tendance, nous calculons le rapport du courant
ionique sur la pression partielle du gaz, c’est-a-dire la sensibilité de 'appareil :

signal (volts)
[résistance du collecteur (€2) - pression du gaz (torrs)]

Sensibilité (A/torr) =

Comme le gaz est supposé se comporter comme un gaz parfait, il est possible de calculer sa pression pattielle.

Le Tableau 14 montre les différences de sensibilités définies pour chacun des gaz rares selon le spectrométre

utilisé.

Sensibilité (A/tott) He Ne Ar Kt
VG 5400 - 4 x 104 5x 109 5x 10+ 6x 10+
VG 603 103 103 22x 10+ 2x104

Tablean 14 : Comparaison des sensibilités obtennes pour les diffévents gag rares en fonction du spectrométre de masse utilisé.

La sensibilité sur les abondances (Figure 33) oscille de = 2 4 5% pour respectivement Ar, He et Ne
sur une période de 4 mois. Les rapports isotopiques d’argon dérivent de £ 0.5% pour le méme intetvalle de
temps (Figure 33).



72

Premiére partie — Présentation des outils et des objets

1.3

Sensibilité *He x 10° A/Torr

09 +

0,8 t t + t t } f
1 janv 31janv 1 mars 31 mars 30 awr 30 ma
Date
296
Air
~ 294 1
g ]
g
< 290 . P S H e e e e e +05% . - -
{ i
3 N : .{ L - E
¢ 20 { Eﬁ
--------- -05% - - - - - {
288 t t t } t t }
1janv 31janv 1 mars 31 mars 30avr

Figure

Date

Sensibilité ®Ar x 10* A/Torr

2,50

2,00 1
+5%
r\\
° ()
Ne
1,50

1,80

=
[=3
1301/ (0T X 3N, PHTQISUS

1janv 31 janv 1 mars 31 mars 30 avr 30 mai

0,80

Date
1,5
g 131
| I
g 1 +5%
< T " 4&° S VY S
S AR - R no...8B. 10
LR S O HET P o0y BB
2091+ 5w
= X
)
g7t
0_,5 T T T T T
21 juin 11juil 31 juil 20a0Gt 9sept 29 sept 19 oct

Date

33 : Variation de la sensibilité en He, Ne et Ar et du rapport #2.Ar/ 6 Ar an conrs du temps avec le V'G 603 et du
rapport *He/?He du standard atmosphérigue pour le VG 5400.

- Blancs procéduraux

Avant chaque analyse d’échantillon et suivant le méme protocole analytique (dilutions, purifications
q ¥y P yiq |

et conditions de réglage du spectrométre identiques), sont établis des spectres résiduels afin de vérifier que les

iéges de la ligne, principale source de dégazage, n’affectent pas les mesures. Ces blancs ont toujours été
picg gne, princip gazag P J

négligeables devant les abondances de gaz rares des échantillons (Tableau 15).

Gaz rate 4He 2Ne

By 130¥e

Blancs VG 5400 (mol) 3-5x10%  3-5x1016

Blancs VG 603 (mol)  non détecté  non détecté

3-15x 1014 non détecté 8 x 1020

5-8x10*® non détecté -

Tablean 15 : Moyenne des blancs analytigues.
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XI. PRESENTATION DES RESULTATS

XI1.1. CORRECTION DES DONNEES

Le nombre de moles de gaz ratres est calculé a pattir du signal obtenu sur la masse cortespondante et

des parametres de calibration de Iinstallation :

A= I, XV,
_RxSxDx760><Vm

A nombre de moles du gaz A

I, : signal sur la masse associé au gaz A (V)
Vi : volume initial de I’échantillon (cm3)

R résistance du collecteur (€2)

S': sensibilité (A/Torr)

D: coefficient de dilution

Vi : volume molaire du gaz 4 température et pression normales (cm?/mol)

Les abondances de gaz rares sont ensuite déterminées et corrigées des quantités de gaz résiduel

dégazées par la ligne d’extraction-purification :

[ A:L - Aéch. - Ablanc
orrigé —
m

[A]corrige : concentration du gaz A dans Péchantillon (mol/g)
Acch. : nombre de moles du gaz A dans P’échantillon
Aptanc "nombre de moles du gaz A dans le blanc analytique

m : masse de I’échantillon (g)

Les rappotts isotopiques mesutés sont corrigés de la discrimination de masse tels que

A, —A

éch. blanc
(M)_ [ Ablanc \}
R R
R = éch. blanc R) .
( )corngé ( R )s o dard X ( )alr

Acch. : nombre de moles du gaz A dans Iéchantillon
Astanc : nombre de moles du gaz A dans le blanc analytique

R : rapport isotopique du gaz A
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XI1.2. PRECISION SUR LES ANALYSES

Les abondances de gaz rares sont déterminées a + 15 %. La précision sur les rapports isotopiques est
calculée pour chaque échantillon en fonction des écarts-types O des rapports isotopiques de I'échantillon, du

blanc résiduel et du standard :

R0 = % B0} 40P+ 2 x00(R), F |

éch.

O(R)corrige : écart-type du rappott isotopique R de Péchantillon corrigé
O (R)ecn. : écart-type du rapport isotopique R de I'échantillon mesuré
O(R)standacd : écart-type du rapport isotopique R du standard mesuré
O(R)btanc : écart-type du rapport isotopique R du blanc mesuré

Acen. : nombre de moles du gaz A dans Péchantillon

Abtanc : nombre de moles du gaz A dans le blanc analytique

(R)corrige : rapport isotopique du gaz A corrigé du blanc et du standard

XI1.3. REPRODUCTIBILITE

La reproductibilité des analyses a été définie par passage de 7 échantillons d’eau distillée, préparés au
laboratoire 2 une température de 18°C. Les résultats sont reportés ci-dessous (Tableau 16).

Eau distillée Hex 102 Nex 1012  Arx10% Krx 1012  40Ar/36Ar T (°C)

Valeurs théotiques 21 7.9 1.5 1.9 295.5 18

Valeurs mesurées 25+05 10+2 1.5+£0.2 25404 2958+05 173+0.8

Tablean 16 : Reproductibilité des analyses pour un échantillon d'ean distillée (V'G 603).

Notons que les variations obtenues sur les concentrations en Ne, Ar et Kr entrent dans Pincertitude
sur la mesure et n’engendrent pas de différences importantes dans la détermination des paléotempératures
effectuées a 'aide du programme « paleotemp » (Pinti and Van Drom, 1998). En effet, compatée 4 la valeur
théorique de 18°C, la moyenne des 7 paléotempératures estimées est de 17.3 £ 0.3°C.

D’autre part, R. Pik, lors d’un séjour 2 PETH Zurich, a analysé 4 échantillons d’eaux prélevés dans
Paquifére du Trias, sur Pinstallation développée par U. Beyerle, W. Aeschbach-Hertig, D. Imboden et R.
Kipfer. Nous avons analysé des duplicats de ces échantillons 4 Nancy avec le VG 603, afin de vérifier la
treproductibilité externe des mesures.
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Hex 101 Nex 101 Arx10® Krx 102 4He/*Ne 3He/*He %0Ar/36Ar T

(mol/g) (mol/g) (mol/g)  (mol/g) x 107 (°C)

Agincourt ETH 28 1.3 2.1 5.1 224 5.9 300.2 3.5
CRPG 23 1.2 1.8 34 197 5.7 300.2 3.7

A (%) 19 6.5 17 38 13 4.5 - 5.5

Cheneviéres ETH 9.5 1.4 2.4 5.6 67 43 295.0 1.5
CRPG 14.5 1.7 2.6 4.4 89 3.7 296.6 1.7
A (%) 44 17 6.5 24 28 15 0.6 12.5

Escles ETH 0.09 0.9 1.8 4.3 0.9 54 295.3 91
CRPG 0.10 1.0 1.8 33 11 44 295.3 10.8

A (%) 13 0.7 0.9 26 14 21 - 17

Nancy ETH 214 1.2 2.2 4.8 1856 4.2 3120 4.9
CRPG 285 1.3 2.2 3.9 2176 4.0 311.2 5.1

A (%) 28 13 2 20 16 5.3 0.2 4

Tablean 17 : Ecarts entre les mesures effectuées an CRPG (V'G 603 sanf’He/*He : VG 5400) et celles 3 P'ETH (Zurich).

La différence obsetrvée pour Phélium est importante (13 4 44%) mais la gamme des concentrations
s’échelonnant sur 4 ordres de grandeur pour 'ensemble des échantillons, les implications géochimiques sont
faibles. Un raisonnement similaire peut étre établi pour le rapport He/Ne (13 - 28%). Les rapports 3He/*He
varient également (4.5 a 21%), mais restent pratiquement toujours dans Pincertitude pour les faibles valeurs
de ces rapportts. Pour Pargon et le keypton, les écarts peuvent s’avérer conséquents, respectivement 0.9 4 17%
et 20 a 38% et entrainer des problémes lors de la détermination des paléotempératures de recharge.
Toutefois, la comparaison des températures montre des différences acceptables puisque comprises entre 0.2
et 1.7°C, soit 4 a4 17%. Ces vatiations peuvent étre le résultat d’un dégazage, ayant lieu lors de
Péchantillonnage (par exemple, remontée des fluides lente dans le forage, formation de bulles). Ainsi, les
différents tubes ne présentent pas une composition identique. Enfin, les écarts sur les rapporfs isotopiques
©Ar/36Ar sont trés faibles (< 0.6%).

XI1.4. CORRECTION DU RAPPORT ISOTOPIQUE DE L’HELIUM

Les rapports isotopiques de I’hélium peuvent étre corrigés de la contamination pat I'air en supposant
un mélange binaire (Craig et al., 1978) :

4 H 4
X =3 Ne / 20He
¢ éch. Ne air

(*He/?Ne).i : rappott d’abondance hélium/néon dans l'air (=0.318)

(*He/%Ne)ccn : rappott d’abondance hélium/néon de Péchantillon
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En supposant que le néon-20 est exclusivement d’origine atmosphérique, 2Nesh=2'Ney, ’équation
précédente se simplifie :

4 4 4

.+ "He* *

X=_Hiﬂu_ - X_1=4He
He, He

air

4He* : concentration en hélium sans contamination atmosphérique

4He,ir : concentration en hélium atmosphérique

ot ; (_If_] _ (%a) x[x 1]

éch
Ra [x -1]

(R/Ra)c : rapport isotopique de I'hélium de I’échantillon corrigé d’une contamination atmosphérique

(R/Ra)ecn. : rapport isotopique de Phélium de Péchantillon

XI.5. CALCUL DE LA FRACTION RADIOGENIQUE

Les eaux incorporent des quantités de gaz rares radiogéniques, “Heng et ©Arqg, noté “Ar*, que on
peut quantifier en faisant 'approximation d’un mélange binaire (ait / production radiogénique) :

l4 H, erad J = l.4 H, eéch J_ l(2ON e)éch x (4 He/ 2()]Ve)air J

(4°Ar/ 36Ar)

air

40 _ |40 —_—
[ A’”md]_[ A”éc/,]x[l m]




DeuxieMe PARTIE -

| es RocHES SEDIMENTAIRES

Dans L'Est Du Bassin Parisien

Cette deuxiéme partie aborde le sujet des échanges roche-eau.

Le chapitre IV concerne les abondances des isotopes radiogéniques *He
et 49Ar* dans les échantillons de I'ANDRA (carottes MSE101 et HTM102).
Une comparaison entre les teneurs en “He et 49Ar* mesurées directement
dans les échantillons de roche et les teneurs en “He et *°Ar*, qui ont été
produites /n situ depuis I'dge de sédimentation des roches lors de la
décroissance de U, Th et K montre que la majorité de I'hélium radiogénique
produit dans les roches de porosité a été perdue, contrairement au cas de
I'argon, qui reste piégé dans les sédiments.

Afin de préciser les mécanismes et les cinétiques de transfert roche-eau
pour ['hélium, des expériences de diffusion ont été réalisées sur des
échantillons d'argilites du Callovo-oxfordien (carottes EST104 et MSE101),
de calcaires du Dogger et de grés du Trias (Ch. V). Les résultats nous ont
amené a déterminer les différents sites pouvant contenir de I'hélium dans
les roches sédimentaires (Ch. Vl).

Un bilan sur les capacités de migration des radionucléides dans les
unités géologiques de I'Est du Bassin Parisien (Ch VII) clot cette deuxiéme
partie. '







XII. RESULTATS

Les abondances de gaz rares (He et Ar) de 13 échantillons de roche extraits des forages ANDRA du
site de PEst (Tableau 18) et leuts rapports isotopiques (*He/He et “Ar/36Ar) ont été mesurés au Kola
Geological Centre a Apatity (Fédération de Russie) par I'équipe du Professeur Tolstikhin (Tableau 19). Les
abondances de 3He, 4He et “Ar* radiogéniques (Tableau 19) ont été calculées a pattir de ces mesures et en
remarquant que 2Ne et 36Ar sont principalement dérivés de Patmosphére (cf. XI.5).

Dans un deuxiéme temps, les abondances d’isotopes radiogéniques sont comparées a celles produites

in sitn depuis I'dge de sédimentation de la roche (Tableau 20) lors de Ia décroissance des éléments parents U,
Th et IX (cf. I).

Les ages des différents échantillons ont été calculés selon deux méthodes (cf. L.2.1) :
i) la premiére est basée sur les concentrations en U, Th et He ;
if) la deuxiéme est fonction des concentrations en K et Ar.

Connaissant les teneuts en “He, 3He et “Ar* des échantillons de roche et celles produites a pattir de
la radioactivité naturelle dans ces mémes échantillons, les pertes en chacun de ces éléments peuvent étre
déterminées (Tableau 21).

MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HTM HITM HIM
1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943

Roche A C C CM C C AC A A A A A A

Forage MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HITM HTM HITM HIM
101 101 101 101 101 101 101 101 101 102 102 102 102

Prof. (m) 585 690 385 160 667 734 600 550 627 1000 720 1030 890
AgeS(Ma) 161 166 155 146 164 170 162 160 163 190 168 200 187

Tablean 18 : Caractéristiqnes des échantillons de roche analysés. A : argilite ; C : caleaire ; CM : caleaire marnenx ; AC :
argilite calcaire. Age S ; dge de sédimentation.
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MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HIM HTM HTM
1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1480 1497 2017 1660 2037 1943
Roche A C cC o C C AC A A A A A A
Hex100 085 008 005 01 02 008 08 18 14 19 254 32 14
26 12 10 07 14 3 11 11 25 19 26 36 40 20
R/Ra 0032 0029 0051 0029 0043 0079 0047 0008 0011 0027 0022 0019 0.027
26 0013 0012 0020 0012 0017 0032 0019 0003 0004 0011 0009 0008 0011
‘Hex10® 37 034 038 039 12 08 52 20 21 71 76 86 53
26 16 014 016 017 05 035 22 08 09 30 32 36 22
¥Arx10 31 14 15 35 18 22 47 39 47 55 47 51 34
20 04 02 02 05 03 03 07 06 07 08 07 07 05
“WAr/%Ar 3245 416 402 793 476 423 2519 3089 2812 2922 3685 2547 2831
20 32 4 4 8 5 4 25 31 28 29 37 25 28
WA 100 91 017 016 174 032 028 106 111 119 145 161 114 87
20 13 003 002 024 005 004 15 16 17 20 23 16 12
4He/“Ar* 009 05 033 006 06 027 008 016 012 013 016 028 0.6
20 002 01 007 001 01 005 002 003 002 003 003 006 003

Tablean 19 : Abondances en mol/ g et rapports isotopiques de He et Ar mesurés directement sur les échantillons de roches.

MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HTM HIM HTM

1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943
Prof (m) 585 690 385 160 667 734 600 550 627 1000 720 1030 890
Age (Ma) 161 166 155 146 164 170 162 160 163 190 168 200 187
U (ppm) 261 171 127 136 141 117 219 185 263 327 318 307 293
Th (ppm) 123 019 019 136 027 023 92 78 97 130 151 124 142
Li (ppm) 84 - 2 2 11 5 5 60 25 48 124 135 103 130
K (%) 262 003 004 037 003 008 198 174 224 204 245 208 22
“He x 1010 48 16 11 13 13 11 39 32 44 66 62 66 64
26 4 2 1 1 1 1 3 2 3 5 5 5 5
R/Ra 0.013 0.0003 0.0003 0.002 0.0008 0.0008 0.0091 0.003 0002 0019 0020 0016 0.019
26 0.005 0.0001 0.0001 0.001 0.0003 0.0003 0.0004 0.001 0001 0.007 0.008 0.006 0.008
3He x 1018 8 07 05 38 14 12 49 16 14 170 170 140 170
26 3 02 02 11 05 04 18 6 5 60 60 50 60
0Ak 1010 73 009 011 094 0085 024 55 48 63 67 71 72 71
26 1.5 002 002 020 0018 005 11 10 13 14 15 15 15

Tableau 20 : Abondances radiogéniques de He et Ar¥* calenlées a partir de ['dge de sédimentation de la roche et des
concentrations en U, Th, Lz et K mesnrées dans les échantillons de roches. L'errenr sur les mesures en ééments parents est de
10%. Les rapports isotopigues R/ Ra ont été caleulés selon Mamyrin et Tolstikhin (1984), en utilisant les compositions
chimiques données en annexce.
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MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HITM HTM HTM HTM
1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943

Roche A & C CM (& C AC A A A A A A

L(*He) % 176 053 048 073 149 0.67 208 5:5 317 285 412 4.8 2.23
20 036 014 014 0.18 040 018 0.44 1.0 0.66  0.60  0.86 1.0 0.46
L(He) % 4.4 51 81 12.8 86 71 11 13 15 4.2 4.4 6.0 3.0
20 2.4 28 45 7.2 46 40 6 & 8 2.4 2.4 3.1 1.5
L(*Ar) % 119 192 147 178 372 114 182 219 180 205 216 150 116
20 34 174 146 76 158 100 54 64 52 60 62 44 34

Age He (Ma) 2.9 0.9 0.8 1.1 2.5 1.2 3.4 9 5.2 5.5 7 9.8 4.2
Age Ar (Ma) 186 272 210 244 489 182 277 326 276 361 337 284 209
Age Sed (Ma) 161 166 155 146 164 170 162 160 163 190 168 200 187

Tablean 21 : Rapport des abondances mesurées sur celles calculées (L) et comparaison des dges radiogéniques Fle et Ar par
rapport a [dge de sédimentation (Age Sed).

XIII. DISCUSSION

XIII.1. ARGON

Les quantités d’argon sont plus élevées d’un a deux ordres de grandeur dans les roches argileuses par
rapport aux roches calcaires, car les concentrations en potassium sont plus riches d’un a deux ordres de

grandeur dans les argiles (Tableau 20).

Les teneurs en “Ar* mesurées (Tableau 19 : 0.16 - 16 x 10-1® mol/g) dans les roches des ouvrages de
PANDRA, sont du méme ordre de grandeur que les concentrations attendues du fait de la radioactivité
naturelle (Tableau 20 : 0.1 et 7.3 x 10" mol/g). Aucune perte en argon (Tableau 21) n’a pu étre mise en
évidence. Cet élément s’avere ainsi bien retenu dans les roches quelle que soit la lithologie de la formation et

la profondeur d’enfouissement de I’échantillon (Figure 34).

Cependant, les valeurs mesurées sont souvent supérieures a celles calculées. Ces exces témoignent de
la présence d’argon produit antérieurement au processus de sédimentation et retenu dans les minéraux
détritiques. Cet argon hérité provoque une surestimation des ages argon par rapport a 'age de sédimentation
(Tableau 21).
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XIII.2. HELIUM

Les abondances en “He (Tableau 19: 0.05 — 3.2 x 10® mol/g) mesurées dans les échantillons
carottés, sont trés nettement inférieures aux concentrations produites par décroissance radioactive (Tableau
20: 11 et 66 x 10-12 mol/g) et ce aussi bien dans les calcaires que dans les argilites.

Ces pertes importantes en hélium-4 (Tableau 21 : plus de 90%) montrent combien cet élément est
mobile. Tolstikhin et al. (1996) ont également constaté dans une séquence sédimentaire allant du Tertiaire au

Permo-Carbonifére que les roches ont presque complétement perdu hélium radiogénique produit 2z situ.

Ce déficit est visible sur Pensemble du log (Figure 34) et dans des proportions identiques. Aucun

profil particulier n’apparait en fonction du caractére plus ou moins imperméable des formations.

Une étude sur les granites de Carnmenellis (Martel et al., 1990) montre des pertes de I'ordre de 30%
seulement : Purantum est préférentiellement localisé dans des minéraux de type mica, uranite, monazite et
zircon, donc dans des phases rétentives vis a vis de I’hélium, du moins a basse température. Dans le cas des
roches sédimentaires, ’hélium est vraisemblablement situé dans des minéraux dont la structure est moins

compacte ou altérée, ou encore aux joints de gramns. Nous discuterons cette hypothése aux chapitres V et VL.

Ces pertes entrainent une sous-estimation des ages hélium comparativement a I'dge de sédimentation
(Tableau 21). Ainsi, ’héltum ne peut étre utilisé quantitativement pour dater les roches. En revanche, sa

mobilité laisse supposer qu’il présente de meilleures qualités de traceur que I'argon.
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Figure 34 : Comparaison entre le comportement des isotopes radiogéniques *°Ar* et *He par rapport a la production

radiogénique in sitn.
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Figure 35 : Relation entre les rapports isotopiques de I'bélinm dans les roches sédimentaires et cenx: dérivés de la production

radiogénique in sit.

Les rapports isotopiques R/Ra mesurés dans les séries sédimentaires sont compris entre 0.01 et 0.08

(Figure 35). Si les argilites ont des rapports similaires a ceux de la production radiogénique i situ, les calcaires

présentent une composition isotopique en hélium modifiée par rapport a la composition mitiale.
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Figure 36 : Relation entre les pertes en *He et celles en *He.
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Ces variations peuvent étre dues :

1) a des inclusions fluides piégées dans ces roches calciques et ayant enregistré la composition
isotopique des fluides circulant alors ;

1) 2 une perte préférentielle en “He par rapport a *He.

Globalement, les argilites s'alignent selon la droite *He mesue/*He cacute = He mesue /?He cacuc €t
montrent des pertes en isotopes radiogéniques, “He et He, dans les mémes proportions (Figure 36). En
revanche, les calcaires affichent une concentration en 3He voisine de celle dérivée de la production
nucléogénique pour des pertes en “He comparables a celles des argilites. Les calcaires marneux ou argilites

calcaires présentent une évolution intermédiatre entre le pole calcaire et le pole argilite.
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Figure 37 : Relation entre *He et les parents radiogénignes U et T,

[’évolution symétrique des concentrations en *He mesurées par rapport a celles calculées prouve que
ces échantillons concentrent exclusivement de ’hélium-4 issu de la production radiogénique in sitn (Figure
37). Le déplacement observé entre les quantités mesurées et celles calculées montre qu’une fraction a peu
pres constante d’hélium-4 a été perdue, et que les calcaires ont un déficit plus important que les argilites

(Figure 37).

Pour les argilites, la relation « calculée » entre Li et *He nucléogénique étant symétrique a celles
«mesurée » prouve que *He est perdu en proportion constante (% 90%) et que *He dépend bien de
l'irradiation de Li par des neutrons (Figure 38). Les pertes en *He pour les roches calcaires sont inférieures,
puisqu’elles sont comprises entre 20 et 50% (Tableau 21). Quant a 'origine de 3He, elle est préférentiellement
nucléogénique pour ces roches.
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Le déséquilibre entre les pertes en 3He des argilites par rapport aux calcaires peut s’expliquer par une
différence de locahisation du lithtum dans ces formations sédimentaires. En environnement granitique, *He
s'avére trés mobile, et Li est principalement concentré dans des minéraux mafiques telles la biotite et
Pamphibole (Martel et al,, 1990). Il est possible que le lithtum dans les calcaires soit présent dans des

minéraux accessoires plus rétentifs que les argilites.

En outre, st *He s’échappe facilement des minéraux du fait des fissures laissées lors de la décroissance
radioactive de I'uranum, *H peut former avec une molécule d’eau un ion H3O*, qui est nettement moins
mobile que *He (Tolstikhin et al., 1996). Puis, en 12.3 années (soit ti/» de 3H), les fissures créées lors des
réactions nucléaires peuvent se refermer et 'énergie de décroissance 3 de 3H est trop faible pour libérer *He,

qui se retrouve « piégé » .

Une autre hypotheése serait que les calcaires perdent du Li (Tolstikhin et al., 1996), ainsi ils laissent supposer

un coefficient de rétention apparent élevé mais non réel.
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Figure 38 : Relation entre le lithium et bélinm-3.

Nous avons vérifié que *He et “He étaient bien d’origine radiogénique (Figure 37 et Figure 38). Ainsi,
la variation de composition isotopique de ’hélium dans les calcaires est principalement due 2 la perte en “He
puisque >He reste conservatif au premier ordre. L’hypothése d’un mélange entre production radiogénique 77

situ et fluide piégé en inclusion dans la roche semble plus difficile a admettre.
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Echantillons “He (mol/g) R/Ra 20
Argile Broyage T.26:% 1042 0.050 0.002
Roche totale 8.48 x 10-1! 0.030 0.006
Prod. Rad. 4.80 x 10 0.010 0.005
A:85% Th:0.013
Calcaire Broyage 7.68 x 1013 0.20 0.01
Total diffusé 2.96 x:10-1 0.040 0.001
Prod. Rad. 1.2 x 107 0.0005 0.0001
A 2.6% Th : 0.006
Gres Broyage 6.25 x 10-4 0.65 0.03
Total diffusé 79 x 10-10 0.040 0.001
Prod. Rad. 1.5 x 10 0.0020 0.0006
A:0.08 % Th : 0.003

Tablean 22 : Analyses élémentatre et isotopique de 'hélium sur roche totale et apres broyage puts comparaison avec la production
radiogénique pour 3 échantillons de lithologies variées. (A : % de He dans les inclusions fluides par rapport a la tenenr de la
roche totale ; Th : rapport *He/*Fle de la roche calcnlé en tenant compte de la signature pondérée des inclusions fluides et de celle

de la production radiogénique).

En effet, les roches sédimentaires étudiées contiennent moins de 9 % d’hélium dans leurs inclusions
fluides, phases principalement analysées par la méthode du broyage (Tableau 22). Donc, en retranchant la
signature isotopique de ’hélium des inclusions fluides a celle de la roche totale, un écart persiste entre les

rapports *He/*He mesurés et ceux dérivés de la production iz situ.

En conclusion, les pertes en *He et *He sont controlées par les coefficients de rétention propres a
chacune des phases minérales contenant U - Th et Li (nombre de défauts dans le réseau cristallin ; structure
plus ou moins compacte) et aux différents modes de production des isotopes radiogéniques de ’hélium (par
exemple, 3H lié chimiquement). Il aurait été intéressant de mesurer les concentrations en 4He et 3He dans des
fractions minérales séparées, afin d’estimer la contribution de chacune d’entre elles dans ces pertes et
expliquer plus précisément les fractionnements entre 3He et “He (Gerling et al, 1976; Mamyrin and
Tolstikhin, 1984 ; Martel et al., 1990). Malheureusement, la structure trop fine des argilites et le manque

d’échantillon ne nous ont pas permis de réaliser ces analyses.
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Les pertes importantes en “He, mises en évidence lors de I’analyse totale des roches, témoignent de
Pextréme mobilité de cet élément, et nous ameénent a étudier les capacités de migration de I’hélium en phase
solide a température ambiante et a haute température, processus souvent invoqué dans le contexte géologique
mais peu quantifié.

XIV. MOBILITE DE He A TEMPERATURE AMBIANTE

Une expérience préliminaire a celles de chauffage par palier montre qu’un échantillon d’argilite,
prélevé a partir d’une carotte dans la formation du Callovo-Oxfordien et introduit immédiatement sur site
sous vide ou sous atmosphére inerte (**Ar), perd entre 50 et 65% de I’hélium total en seulement un an a
température ambiante. L’hélium restant est libéré par chauffage séquentiel. Ce résultat montre qu’une partie
de I'hélium est trés mobile et que la seconde nécessite des temps de dégazage longs ou des températures
d’extraction élevées pour étre libérée. Le paragraphe suivant développe les principaux enseignements dérivés

de ces expériences de chauffage par palier.

Forage  Typeroche  Masse Stockage  Condition  He libéré R/Ra He total
3] (mois) nement (mol/g) (mol/g)

EST104 argilite 8.87 13 Sousvide 1.31x101 0.018 £ 0.004 2.60x 1010

EST104 argilite 9.57 13 Sous Ar  1.15x 10  0.016 £ 0.006 1.80 x 10-10

Tablean 23 : Caractéristiques des expériences de libération de He a température ambiante.

35 a50 %

He libéré par chauffage
50 a 65 %

He libéré a température
ambiante

Figure 93 : Bilan de dégazage de I'bélium en fonction de la température dans une argilite du Callovo-Oxfordien.




88 Deuxiéme partie — Les roches sédimentaires de ’Est du Bassin Parisien

XV. MOBILITE DE I’HELIUM EN FONCTION DE LA TEMPERATURE

XV.l. METHODOLOGIE

Les expériences de diffusion de ’hélium ont été réalisées a partir d’échantillons de roche prélevés :

- dans la partie centrale de carottes extraites des forages MSE 101 et EST 104 pour les argilites du Callovo-
Oxfordien ;

- dans des carriéres pour les calcaires du Dogger (Viterne -54) et les gres du Trias (Rotbach -68),

Ces échantillons ont été isolés de toute contamination atmosphérique sur site par conditionnement
dans des tubes en inox sous vide (cf. VII.2.2). Les fractions de roche analysées sont de forme sphérique et

leur diametre varie entre 0.25 et 1.5 cm, ce qui correspond a une masse de 0.1 a 3 grammes.

Au laboratoire, le tube comprenant I’échantillon est relié a la ligne d’extraction - purification de gaz
rares et chauffé séquentiellement entre 100 ( ou 200) et 1000 °C par un four vertical. Le chauffage est artété a
1000°C, car la majeure partie de ’hélium a été libéré une fois cette température atteinte. Pour vérification, une
fraction de I’échantillon est déposée dans une chambre porte - échantillon en acier inoxydable comportant

une fenétre en ZnSe transparente au rayonnement infrarouge, afin d’étre fondue a I'aide d’un laser CO>
(Humbert, 1998).

A chaque palier de température, la fraction de gaz extraite est détendue dans la ligne pendant une
minute puis isolée du four. Une aliquote est ensuite purifiée et analysée. Le tube contenant I’échantillon est

pompé apres chaque palier durant une minute avant d’étre porté a une température supérieure.

XV.2. QUANTITES D’HELIUM LIBERE A CHAQUE PALIER DE TEMPERATURE

Les quantités d’hélium libérées a chaque palier de température, ainsi que les rapports isotopiques
3He/*He cotrespondants, sont reportés Tableau 24 et Tableau 25 pour les quatre échantillons d’argilites du
Callovo-Oxfordien (MSE1489, MSE1492, MSE1497 et EST104), pour I’échantillon du Dogger calcaire et
celui du Trias gréseux.

Avant toute interprétation, nous avons vérifié que la totalité de ’hélium contenu dans les échantillons
a été extraite en comparant la somme des concentrations en hélium libérées a chaque palier de température
avec la teneur en hélium des échantillons fondus (Tableau 19). Nous nous sommes également assuré que la
somme pondérée des rapports isotopiques de He mesurés a chaque palier était en adéquation avec le rapport
3He/*He de la roche totale (Figure 40).
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TEC) 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
MSE1489 +He x 10-12 1.38 3.14 5.19 18.8 3.1 28.4 21.4 12.1 4.33
R/Ra 0.166 0.055 0.012 0.019 0.006 0.001 0.003 0.032 0.070

20 0.012 0.004 0.000 0.002 0.001 0.001 0.001 0.002 0.004

MSE1492 +He x 10-12 3.42 3.27 5.54 24.5 53.3 25.8 17.1 10.7 6.26
R/Ra 0.012 0.161 0.023 0.03 0.015 0.018 0.02 0.05 0.10

20 0.001 0.002 0.008 0.01 0.004 0.008 0.01 0.02 0.03

MSE1497 “He x 1012 2.51 2.92 6.85 29.1 46.9 17.1 15.5 7.81 4.42
R/Ra 0.256 0.135 0.063 0.012 0.016 0.015 0.001 0.279 0.251

0.012 0.006 0.004 0.001 0.004 0.001 0.001 0.014 0.012

EST 104 “4Hex 102  0.232 0.492 3.08 12.0 27.4 18.6 9.25 3.83 1.32
R/Ra 1.86 0.5 0.10 0.038 0.02 0.03 0.08 0.18 0.64

20 0.04 0.7 0.03 0.001 0.01 0.01 0.02 0.09 0.25

Tablean 24 : Abondances et rapports isotopiques de He libéré des argiles pour chaque palier de température d'une durée de 15

minutes.

Température (°C) Gteés du Trias Calcaire du Dogger
‘He x 109 R/Ra 20 ‘He x 103 R/Ra 20

25 0.928 0.60 0.03 - - -

60 0.428 - - 0.174 - -

100 0.411 - - 0.431 - -
150 0.438 - - 0.938 0.172 0.23
200 0.397 - - 0.998 0.519 0.60
- 300 1.58 - - 1.97 1.221 0.67
400 7.54 0.25 0.09 5.78 0.128 0.12
500 239 0.065 0.008 20.9 0.044 0.036
500 30.6 0.05 0.02 6.67 0.126 0.08
600 156 0.015 0.006 31.4 0.023 0.016
700 172 0.007 0.001 39.4 0.041 0.032
800 83.5 0.009 0.001 37.6 0.011 0.014
900 38.6 0.065 0.004 12.7 0.038 0.03
1000 14.9 0.034 0.002 4.50 0.128 0.15

Tablean 25 : Abondances et rapports isotopiques de Hle libéré des gres et des calcaires pour chaque palier de température d’une

durée d’une heure.
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L’allure générale des profils de libération d’hélium est identique pour 'ensemble des échantillons
(Figure 40 et Figure 41). Une augmentation dans les quantités libérées s’effectue jusqu’aux alentours de
600°C puis les concentrations chutent jusqu’a épuisement de ’hélium contenu dans la roche (900 - 1 000°C).
Ces diagrammes, en forme de cloche, sont inversement symétriques aux profils des rapports 3He/*He. Ces

derniers sont supérieurs au rapport de la roche totale a basse température, puis passent en dessous de ce seuil
vers 500°C.

A haute température (> 800°C), les rapports augmentent de nouveau. Les valeurs élevées
correspondent systématiquement a des quantités d’hélium libérées tres faibles (< 3 x 10-'2 mol/g), ce qui
entraine des erreurs analytiques plus importantes sur ces rapports isotopiques (Tableau 24 et Tableau 25).
Toutefois, si I'on prend I'exemple du gres ou de argilite MSE 1489, les rapports 3He/*He obtenus 2 pattir du
broyage des échantillons sont supérieurs a ceux obtenus apres fusion, mais du méme ordre de grandeur que
ceux dérivés des premiers paliers de chauffage. Cette différence prouve que, non seulement le broyage ne
permet pas d’accéder a de I'hélium représentatif de 'ensemble de la roche (teneur par broyage < teneur
totale), mais surtout que les rapports isotopiques élevés, mesurés lors des premiers paliers, méme s’ils sont

peu précis, donnent des informations semi-quantitatives.

La variation des rapports isotopiques en fonction de la température suggere que I’hélium libéré
provient de soutces différentes. Les rapports 3He/*He élevés, mesurés lors des premiers paliers de
température, refletent un mélange binaire entre I’atmosphere et la production radiogénique. Cet hélium a la
méme composition isotopique que celui libéré lors du broyage des échantillons, ce qui indique qu’ils sont
issus de la méme source. Les rapports isotopiques observés entre 500 et 800°C sont typiquement
radiogéniques. A haute température, les 3He/*He élevés traduisent vraisemblablement I’épuisement d’une

partie de ’hélium d’origine radiogénique.

Nous avons testé I’hypothese d’une évolution selon une distillation de Rayleigh pour les paliers
supérieurs a 500°C :

(*He/3He) =(*He/3He)o x F avec 0. = (*He/*He)2

soit  Ln (4He/3He) = Ln (*He/3He) + (0-1). Ln F

Seuls les échantillons d’argilites EST 104, MSE 1492, MSE 1489 pourraient obéir a ce mécanisme (Figure 42).
Les rapports (‘He/3He)o et le facteur de fractionnement O correspondant varient respectivement de 0.002 a
0.022 et de 1.69 a 2.12 (Tableau 20).

Pages suivantes :

Figure 40 : Profils des quantités de He libéré et des rapports isotopiques en fonction de la température dans les différents

échantillons. Comparatson avec des analyses on l'échantillon a été entiérement fondn (« roche totale ») ou broyé (« broyage »).

Figure 41 : Profils des quantités de He libéré et des rapports isotopiques en fonction de la température dans les différents
échantillons. Comparaison avec des analyses ot 'échantillon a été entiérement fondu (« roche totale ») ou broyé (« broyage »).
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Figure 42 : Comportement des argilites pour des températures supérienres a 500°C.
EST 104 MSE 1492 MSE 1489 MSE 1497
o 1.81 1.69 212 2.27
(He/*He)o 0.022 0.010 0.002 0.003

Tablean 26 : Détermination du factenr de fractionnement o et du rapport initial *He/*He pour les argilites.

Des expériences de chauffage similaires ont été réalisées pour des paliers de 24 heures (Tableau 27).

Les profils représentant la fraction d’hélum libéré sont de deux types :

> Soit ils présentent une allure générale symétrique a celle obtenue pour un temps de chauffage
d’une heure (Figure 43). C’est le cas des greés. Par ailleurs, Tolstikhin et al. (1996) trouvent un
profil similaire (pic a 600°C) pour des gres échantillonnés dans le Nord de la Suisse. Pour un
temps de chauffage de 24 heures, les quantités libérées sont plus importantes lors des premiers
paliers. Cette tendance s’'inverse a haute température. Avec des temps d’expérience plus longs, la
chaleur peut pénétrer plus en profondeur dans ’échantillon, ce qui provoque une libération de He
plus intense puis, par la suite, un épuisement en He plus avancé. Les rapports 3He/*He fluctuent
alors en conséquence. En effet, comme 1l existe différentes sources d’hélium, la contribution de

chaque source n’est pas exactement proportionnelle dans les 2 expériences (24 h/15 - 60 min).

> Soit 1ls affichent 2 maxima contre un seul pour les expériences plus courtes (15 ou 60 min).
Cette caractéristique, typique des argilites et des calcaires, laisse supposer la présence d’au moins
deux sites différents contenant de I'hélium radiogénique, Pun diffusant puis s’épuisant a plus
basse température que l'autre. Lors des paliers de diffusion nférieurs a 24 heures, ’épuisement de

ces 2 sites n’a pas été atteint et le profil obtenu est une intégration de ces 2 signatures.
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Température (°C) ‘Gres du Trias
‘He x 102 Fraction He (%) R/Ra 20
106 0.01 0.01 - -
200 0:15 0.09 1.34 0.02
250 0.62 0.36 3 25
300 1.38 0.80 0.08 0.02
350 2.51 1.63 0.06 0.01
400 7.03 3.67 0.013 0.002
450 13.9 64.06 0.005 0.002
550 32.5 18.89 0.004 0.002
650 12.9 7.13 0.006 0.002
800 11.2 3.3 0.006 0.002
Température (°C) Calcaire du Dogger
‘He x 102 Fraction He (%) R/Ra 20
150 0.55 9.50 0.664 0.006
200 0.20 0,54 0.293 0.002
250 0.44 1.43 0.110 0.001
300 291 4,91 0.051 0.001
350 4.75 6.13 0.014 0.004
400 3.54 13.16 0.012 0.001
450 6.52 52.47 0.007 0.001
550 6.06 7,58 0.014 0.001
650 0.30 0.66 0.052 0.001
800 4.37 3.61 0.060 0.001
Température (°C) Argilite du Callovo-Oxfordien
‘He x 102 Fraction He (%) R/Ra 20
150 4.48 2.65 0,252 0,002
200 1.10 0.91 0,138 0,001
250 1.09 1.32 0,192 0,002
300 15.8 8.86 0,076 0,001
350 272 1171 0,044 0,001
400 11.7 14.46 0,053 0,001
450 18.4 50.01 0,065 0,001
550 1819 5.83 0,052 0,001
650 3.95 2.87 0,187 0,002
800 4.96 1.37 0,224 0,002

Tablean 27 : Abondances et rapports isotopiques de Fle relatifs aux expériences de diffusion pour des paliers de 24 heures.
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XV.3. COEFFICIENTS DE DIFFUSION

La théotie mathématique de la diffusion est analogue a celle de la conduction thermique établie par

Fourier (1822), car ces deux modes de transport résultent du mouvement aléatoire des molécules (Fick,

1855).

oC
F=-Dx—
ox
F : taux de transfert par unité de surface
D : coefficient de diffusion

C : concentration de la substance diffusante
X : distance de diffusion

Pour des particules sphériques, ’équation de la diffusion (Crank, 1975) :

Felo 6 Z—lexp —n’m’Dt F: fraction d’hélium
= 2

2 2
o= R t: temps

R : rayon de la spheére

D : coefficient de diffusion

est résolue en appliquant le modele de Carslaw and Jaeger (1959). Les solutions de ’équation sont :

F2 - F>)nR?
-pour F<0.10: D, _FnmF)
36.(1,, —t.)
SEFLEN: D e % Tk _F —amla-FF ) 1-Zry2
~ PRNLSLIR S I 5 Bl Hl—ﬂfz(l‘m—t,) 3 i T 3 Vsl 3

9

R’ (1-F)
5 In
s (ti+l _ti) (1_F}+1)

- pour F20.90 : L =

i+

Ces coefficients sont reportés en fonction de la température dans des diagrammes d’Arrhénius (par
exemple, Kurz and Jenkins, 1981). Dans le cas d’une diffusion dans un milieu homogene, 'ensemble des
points s’alignent selon une droite d’équation :

Log(D)=—(E/RT)+ Log(D,)

D : coefficient de diffusion (cm?/s) a la température T (Kelvin) ;

Do: facteur de fréquence du réseau ou diffusivité pour une température infinie. Il représente le

coefficient spécifique de I'échantillon car il dépend du nombre possible de trajets et du carré de la
moyenne de la taille des sauts.

E : énergie d’activation (J /mole). Elle exprime Papport d’énergie nécessaire pour qu’un atome passe
d’un site a 'autre en franchissant la barriere de potentiel ;

R : constante des gaz parfaits (8.314 J/mole.K) ;
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La pente de cette droite est proportionnelle a 'énergie d’activation. Les coefficients de diffusion pour
une température infinie peuvent aussi étre déterminés a partir de cette droite de diffusion. Afin de
contraindre directement un temps de diffusion pour une distance choisie (a), nous avons réalisé des

diagrammes d’Arrhénius exprimés en D/a2 (s!) en ordonnées et 10 000/T (K-') en abscisses.

XV.4. EXPLOITATION DES RESULTATS A PARTIR DE DIAGRAMMES D’ARRHENIUS

Les tableaux 25 et 26 résument les différentes informations extraites des expériences de diffusion.

Température a Temps Fraction D 10000 / T Log (D/a?

(°C) (cm) cumulé (s) Helibéré  (cm?/s) (K1) )
GRES 25 1.5 5400 0.002 1.13 x 1010 33.5 -10.30
60 1.5 10800 0.003 1.28 x 10-10 30.0 -10.25
100 1.5 16200 0.003 1.68 x 1010 26.8 -10.13

150 1.5 21600 0.004 2.28 x 10-10 23.6 -9.99

200 1.5 27000 0.005 2.50 x 10-10 21.1 -9.95

300 1.5 32400 0.008 1.41 x 107 17.4 -9.20

400 1.5 37800 0.022 1.57 x 108 14.9 -8.16

500 1.5 43200 0.068 1.49 x 107 12.9 -7.18

500 1.5 48600 0.126 4.43 x 107 12.9 -6.71

600 1.5 54000 0.423 7.90 x 10-¢ 11.5 -5.45

700 1.5 59400 0.749 296 x 105 10.3 -4.88

800 1.5 64800 0.908 4.23 x 10 9.3 -4.73

900 1.5 70200 0.981 6.71 x 10 8.5 -4.53
CALCAIRE 60 1.3 5400 0.001 1.24 x 101 30.0 -11.14
100 1.3 10800 0.003 2.24 x 1010 26.8 -9.88

) 150 1.3 16200 0.01 1.67 x 107 23.6 -9.00
200 1.3 21600 0.01 3.56 x 10 21.1 -8.68

300 13 27000 0.03 1.29 x 108 17.4 -8.12

400 1.3 32400 0.06 8.47 x 108 14.9 -7.30

500 1.3 37800 0.19 1.00 x 106 12.9 -6.23

500 1.3 43200 0.23 571 x 107 12.9 -6.47

600 1.3 48600 0.43 4.85x 10¢ 11.5 -5.54

700 13 54000 0.67 1.40 x 10 10.3 -5.08

800 13 59400 0.90 3.88 x 10 93 -4.64

900 13 64800 0.98 5.27 x 10 8.5 -4.51

Tablean 28 : Caleuls des coefficients de diffusion (D) pour les grés et les calvaires chanffés durant des paliers d’une heure.
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Température a Temps Fraction D 10000 / T Log (D/a?
(°C) (cm) cumulé (s)  He libéré (cm?/s) (K (s
MSE1489 200 0.38 900 0.01 1.55 x 107 21.1 -1.97
300 0.38 1800 0.03 1.49 x 108 17.4 -6.99
400 0.38 2700 0.07 5.95x 108 14.9 -6.38
500 0.38 3600 0.22 6.61 x 107 12.9 -5.34
600 0.38 4500 0.50 410 x 106 11.5 -4.55
700 0.38 5400 0.71 7.75 x 106 10.3 -4.27
800 0.38 6300 0.88 1.36 x 10 9.3 -4.03
900 0.38 7200 0.97 217 x 107 8.5 -3.82
MSE1497 200 0.30 900 0.02 3.09 x 10 21.1 -71.46
300 0.30 1800 0.04 1.14 x 108 17.4 -6.90
400 0.30 2700 0.09 597 x 108 14.9 -6.18
500 0.30 3600 0.31 9.40 x 10”7 12.9 -4.98
600 0.30 4500 0.66 5.34 x 106 11.5 -4.23
700 0.30 5400 0.79 4.59 x 106 103 -4.29
800 0.30 6300 0.91 8.30 x 10-¢ 9.3 -4.04
900 0.30 7200 0.97 1.03 x 10 8.5 -3.94
1000 0.30 8100 1.00 3.38x 10+ 7.9 -2.43
MSE1492 200 0.30 900 0.02 454 x 109 21.1 -7.30
300 0.30 1800 0.04 1.29x 10 174 -6.85
400 0.30 2700 0.08 4.07 x 108 14.9 -6.34
500 0.30 3600 0.25 5.44 x 107 12.9 -5.22
600 0.30 4500 0.60 4.27 x 106 11:5 -4.32
700 0.30 5400 0.77 5.23 x 10 10.3 -4.24
800 0.30 6300 0.89 7.04 x 106 9.3 -4.11
900 0.30 7200 0.96 1.01 x 103 8.5 -3.95
1000 - 0.30 8100 1.00 3.40 x 10+ 7.9 -2.42
EST104 200 0.25 900 0.03 472 x 10 21,1 =112
300 0.25 1800 0.06 1.75 x 108 174 -6.55
400 0.25 2700 0.11 536 x 108 14.9 -6.07
500 0.25 3600 0.29 5.16 x 107 12.9 -5.08
600 0.25 4500 0.62 3.07 x 106 11.5 -4.31
700 0.25 5400 0.84 5.92 x 106 10.3 -4.02
800 0.25 6300 0.94 7.17 x 106 9.3 -3.94
900 0.25 7200 0.98 8.43 x 10¢ 8.5 -3.87
1000 0.25 8100 1.00 2.30x 10+ 79 -2.43

Tablean 29 : Calcul des coefficients de diffusion pour les argiles chanffées durant des paliers de 15 minutes.
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L’évolution des coefficients de diffusion en fonction de la température (Figure 44) est semblable
pour les argilites, les grés et les calcaires. Pour les faibles températures (= 200°C), 1ls sont de I'ordre de 10 -
108 cm?/s. Ces valeurs sont comparables a celles dérivées de mesures sur des verres basaltiques (10 cm?/s)
et d’obsidiennes (107 cm?/s) a 200°C (Jambon and Shelby, 1980).

A basse température, Phélium diffuse plus facilement dans les argilites, que dans les grés et les
calcaires. Ce constat peut étre en relation avec la structure plus fine de arglite : a basse température, ’hélium
libéré est vraisemblablement situé aux joints de grain. Or, Pargilite comprend des grains en plus grand
nombre que les autres roches, donc elle va libérer de ’hélium en plus grande quantité. A haute température,
Phélium libéré doit provenir des minéraux et la taille des grains étant inférieure a celle des autres roches,
Pargilite va perdre plus rapidement son hélum.
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Figure 44 : Variation des coefficients de diffusion en fonction de la température pour les argiles (carrés), les calcaires (ronds) et les
grés (triangles).

Les coefficients de diffusion exprimés sous forme de diagrammes d’Arrhénius définissent des
segments de droite (Figure 45 et Figure 46), caractérisant différents comportements diffusifs en milieu
hétérogéne. Les énergies d’activation correspondantes sont inférieures a 27.2 kcal/mol. Pour comparaison,
des mesures sur des verres basaltiques présentent des valeurs de 19.9 * 2 kcal/mol (Kurz and Jenkins, 1981)
ou de 14 % 2 kcal/mol (Jambon and Shelby, 1980), et de 8 % 0.3 kcal/mol pour des obsidiennes (Jambon and

Shelby, 1980). Dans les sédiments marins profonds, Hiyagon (1994) détermine des énergies d’activation de 20
+ 1 kcal/ mol.
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Pour les argilites, trois segments sont définis : le premier correspond a des températures inférieures a
400°C, le second se situe entre 400 et 600°C et le troisieme concorde avec des températures supérieures a
600°C. Les énergies d’activation sont faibles pour les basses températures (6.8 — 11.6 kcal/mol). Elles
augmentent pour le second segment de diffusion (23.6 — 27.2 kcal/mol) puis diminuent lors des derniers
paliers (5.0 = 11.3 keal/mol).

Pour les calcaires, 4 profils de diffusion sont repérés. Le premier est défini pour une température inférieure a
150°C et une énergie d’activation de 15.3 kcal/mol. Les autres profils pourraient correspondre a ceux décrits

pour les argilites compte tenu de leur énergie d’activation voisine (respectivement 6.6 — 20.2 — 7.7 kcal/mol).

Les gres affichent, comme les calcaires, 4 segments de diffusion. Toutefos, ils se différencient par un profil
basse température de trés faible énergie d’activation (1.4 keal/mol) et par 2 profils a forte énergie d’activation
(20.4 et 30.9 keal/mol) pour les hautes températures. Le dernier profil, comme pour les argiles et les calcaires,

correspond a une énergie d’activation plus faible (11.5 keal/mol).

Comment expliquer ces différents segments de diffusion ?

Par des processus distincts. En effet, il existe différents types de diffusion : celle de surface, le long
des grains et volumique. Les énergies d’activation les plus élevées correspondent logiquement a de la
diffusion volumique et celles plus basses aux deux autres catégories. Cette hypothese expliquerait le fait que

les trois types de roches aient des profils de diffusion assez proches les uns des autres.

D’autre part, la baisse générale des énergies d’activation a trés haute température traduit vraisemblablement
un épuisement des sites de diffusion volumique et/ou une déstabilisation de la structure. En effet, a haute
température, on peut assister au réarrangement de la matere et faciliter de cette fagon la migration de

Phélium.

Les types de diffusion énumérés ci-dessus peuvent ctre discutés en termes de sites préférentiels de He dans

les roches :

- Péchantillon, malgré un dégazage de 12 heures, peut encore contenir de hélium atmosphérique
résiduel en surface, qui s’échappe des les premiers paliers de température (T < 400°C). De hélium
situé dans les interstices de la roche et/ou dans les sites interfoliaires des argiles, peut également

diffuser a basse température.

- la roche contient différents minéraux, chacun caractérisé par son propre coefficient de diffusion.
Certains minéraux liberent de hélium des 200°C et d’autres pour des températures plus élevées. De

plus, si Phélium est piégé au sein de la structure du minéral, il sera libéré a plus haute température.

- la roche est constituée de grains de taille variable : a basse température, les minéraux de petite taille
liberent la totalité de leur hélium. Ainsi, a plus haute température, seuls les gros grains diffusent

encore de ’hélium.

La premicre suggestion pourrait expliquer les droites de plus faible pente. Les deux autres postulats
pourraient se concurrencer et jouer un role pour les paliers de températures plus élevés. Cependant, comme
les rapports isotopiques de hélium  fluctuent de fagon notoire au cours des différents paliers de
températures, il est plus vraisemblable que ce soient des minéraux différents qui modifient préférentiellement

les compostitions isotopiques de Phélium plutot que la différence de taille des grains.
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Tablean 30 : Energies d'activation de minéranx séparés (Wolf et al., 1996 ; Pik and Marty, 1999 ; Dunai and Roselieb,

1996).
Température a Temps Fraction D 10000 /T Log (D/a?

°C) (cm)  cumulé(s) Helibéré  (cm?/s) Q)] (s
CALCAIRE 150 1.1 11880 0.02 3.06 x 10° 23.6 -13.67
200 1.1 89880 0.03 4.11 x 1010 211 -11.40
250 1.1 153180 0.04 1.63 x 10° 19.1 -10.05

350 1.1 274680 0.14 1.65x 108 16.0 -9.20

400 1.1 433680 0.30 571 x 108 14.9 -8.52

450 1.1 488880 0.42 233 x 107 13.8 -1.76

550 1.1 514380 0.64 1.77 x 106 12.1 -6.11

600 1.1 678480 0.84 5.90 x 107 11.5 -6.10

650 1.1 772680 0.85 8.72x108 10.8 -6.07
GRES 106 1.1 87900 0.00 2.61x 101 26.4 -13.67
200 1.1 171600 0.00 4.77 x 1012 211 -11.40
250 1.1 257100 0.01 1.07 x 1010 191 -10.05

300 1.1 341100 0.03 7.68 x 10-10 17.4 -9.20

350 1.1 416700 0.06 3.67 x 109 16.0 -8.52

400 11 510660 0.14 2.09 x 10 149 -1.76

450 1.1 521280 0.31 9.46 x 107 13.8 -6.11

550 1.1 605580 0.71 9.54 x 107 121 -6.10

- 650 1.1 694080 0.86 1.03 x 106 10.8 -6.07
ARGILE 150 0.9 115500 0.04 1.16 x 10° 23.6 -8.84
200 0.9 198300 0.05 8.98 x 10-10 211 -8.96

250 0.9 255000 0.06 1.58 x 10? 19.1 -8.71

350 0.9 377400 0.22 2.90 x 108 16.0 -7.45

400 0.9 536400 0.48 1.20x 107 14.9 -6.83

450 0.9 591900 0.60 2.90 x 107 13.8 -6.45

550 09 617100 0.78 3.70 x 107 1241 -6.34

600 0.9 780900 091 4.72 x 107 11.5 -6.23

650 0.9 875100 0.95 5.10 x 107 10.8 -6.20

Tableau 31 : Calouls des coefficients de diffusion D pour des paliers de température d’environ 24 henres.
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Les énergies d’activation calculées pour des minéraux séparés (Tableau 30) sont supérieures 2 celles
supposées correspondre 2 de la diffusion solide pour nos échantillons de roches. Ainsi, les paliers 4 haute
température ne peuvent étre assimilés a de la diffusion solide pure, mais 4 un processus qui couple de la
diffusion solide puis de la diffusion dans le milieu interstitiel.

Nous avons déterminé pour les quatre échantillons d’argilites le temps nécessaire pour que 50%
(Figure 47) puis 99.9% (Figute 48) de I'hélium contenu dans la roche soit libéré pour 3 distances distinctes
(10 m, 30 m et 70 m) en fonction de la température. Globalement, en faisant I’hypothése d’un milieu

homogéne, pour parcourit 10 métres, environ 1 Ma est nécessaire si la température est de 300°C, mais a 25°C

il faut au moins 103 Ma. En détail, des différences d’un ordre de grandeur sont observées entte une libération
de 50% et de 99.9% de Phélium a partir d’'une distance de 70 métres.
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: Estimation du temps nécessaire ponr libérer 50% de !'bélium contenu dans les argilites pour une distance donnée.
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Figure 48 : Estimation du temps nécessaire pour libérer 99.9% de 'bélinm contenn dans les argilites pour une distance donnée.
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XVI. ANALOGIE ENTRE LE COMPORTEMENT DE He ET CELUI DE L’HYDROGENE
DE I’EAU

Dans la roche, ’hélium peut étre sous forme dissoute dans I'eau de porosité ou dans Ieau de
structure. Il est donc possible que le comportement de ces especes présente des similarités, ce que nous nous
proposons de documenter dans cette section.

La composition isotopique de ’hydrogene varie en fonction de origine de eau. Ainsi, en identifiant
les rapports 8D extraits de la roche lors de chaque étape d’un chauffage séquentiel, il est possible de
rechercher les différentes composantes d’eau et/ou d’hydrogene, ainsi que leurs sites.

L’eau a été extraite par une technique de déshydratation sous vide élaborée par France-Lanord
(1997).

10
Fin de déshydratation

OH des minéraux
accessoires

eau structurale
groupements OH
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—&— Greés
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-80 | de porosité
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Figure 49 : Relation entre les rapports isotopiques de I'hydrogéne et la température.
(Pour largile : données France Lanord, 1997).
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Dans le cas des argiles (Figure 49), la libération des eaux de porosité et adsorbées, caractérisées par
un 8D = - 44.4 %o, est observée pour une température inférieure a 200°C. Ensuite, la valeur du rapport 8D
augmente (+3.1%o) et traduit un épuisement de I'échantillon en eau faiblement liée. A partir de 250°C, I’eau
extraite a une signature isotopique en hydrogene de -59.1 et -54.4%o, qui résulte de Pextraction de I'eau
structurale (France-Lanord, 1997).

A 200°C, les calcaires affichent une valeur en 8D (-46.5 %o) voisine de celle des argiles, ce qui laisse
supposer qu’ils libérent leur eau de porosité pour des températures similaires (Figure 49). A 400°C,
Phydrogéne libéré est enrichi en isotopes légers (8D = -90.3 %o), ce qui peut correspondre a de Peau extraite

de la matiére organique. Puis, a 600°C, la déshydratation est totale car les dD deviennent positifs.

Les gres ont des rapports isotopiques de - 45.5%o0 pour une température inférieure a 200°C (Figure
49). Cette valeur est typique de I'eau peu liée. Entre 400 et 600°C, les valeurs sont constantes (= -55 %o) et
pourraient signaler extraction de groupe OH de minéraux accessoires de la roche comme de la goethite
(FeO-OH). En effet, ce gres concentre un peu de fer (Annexe I). Au-dela 600°C, la totalité de ’eau contenue

dans la roche est extraite : les 8D montrent un appauvrissement drastique en isotopes légers.

Les différents types d’eau mis en évidence en fonction de la température montrent que les profils de
diffusion sont le résultat d’une contribution de diffusion solide et de diffusion dans Peau. A basse
température, il y a compétition entre la diffusion de ’hélium contenu dans I'eau de porosité et celle de surface
et aux joints de grain. A haute température, hélium extrait est un mélange entre de la diffusion dans les

solides (minéraux) et dans de I’eau plus liée (eau interfoliaire ; groupements hydroxyles).

Il serait intéressant de mesurer les quantités d’eau extraites par déshydratation des roches afin
d’effectuer un bilan de masse et ainsi quantifier plus précisément la contribution de ces différents types d’eau

dans la migration de He.

XVII. ETUDE DE LA DISTRIBUTION DE L’URANIUM DANS LES ROCHES
SEDIMENTAIRES PAR TRACES DE FISSION

Cette étude a été réalisée en collaboration avec 'université de Munich et plus particuliérement avec le

concours de Lutz Hecht.

XVIL.1. METHODE ANALYTIQUE

Le but de ces analyses est de répertorier les sites contenant de 'uranium dans 3 échantillons de
roches sédimentaires : i) Gres du Trias ; i) Calcaire du Dogger ; iii) Argilites du Callovo-Oxfordien, afin de
préciser les sites a partir desquels 'hélium (élément fils de U) est émis.

Le principe de cette méthode consiste a irradier les échantillons, afin de provoquer la fission des

noyaux de 25U et d’étudier les traces engendrées par cette réaction.



Chapitre VI - Origine de He dans les roches sédimentaires 109

Des lames minces polies, réalisées sur des plaquettes en silice pure, pour éviter toute contamination,
sont recouvertes d'un film polyamide, Kapton H (produit Dupont de Nemours). Elles sont ensuite soumises
a un flux de neutrons thermiques (Price and Walker, 1963) selon la technique du détecteur externe (Hamilton,
1966 ; Kleeman and Lovering, 1967) pour des temps vatiant de 1 a 10 minutes dans le réacteur de recherche
FRM I (Technische Universitit Miinchen). Le flux intégté est de 2.3 x 10" neutrons/cm?. s. Cette irradiation
provoque la fission du noyau de I'isotope 2*U et I’émission de produits de fission, qui sont ralentis par le film
et y occasionnent des défauts au voisinage immédiat de la réaction nucléaire, ce qui permet de cartographier
Puranium de P’échantillon. Les traces de fission enregistrées sur le détecteur sont révélées au moyen d’une

solution d’hypochlorite de sodium a 100°C pendant 8 minutes (Storzer and Selo, 1974) et le film kapton est
rincé a Peau courante avant d’étre séché.

Les tenecurs en uranium de la matrice ou de certains minéraux sont estimées par comparaison des
densités des traces avec des standards. Les étalons 613b et 615b sont des vertes standards (National Institute
of Standards & Technology, USA) ayant une distribution homogene en uranium et une concentration de 0.8

et 37.4 ppm respectivement. Leurs teneurs ont été déterminées par activation neutronique.

La natute des phases donnant lieu a des traces de fission sont déterminées par mesute semi-

quantitative au microscope électronique a balayage (MEB).

XVIIL.2. 1 URANIUM DANS LES GRES

Dans les gres du Trias, les traces de fission sont principalement associées aux minéraux accessoires
de la roche et a quelques minéraux principaux. Sur I'ensemble de la roche, aucune distribution homogene n’a

pu étre observée.

Les traces sont tres denses dans le cas des magnétites (Figure 50 et Figure 51). Leur densité étant
directement corrélée a la teneur en U, cette magnétite doit contenir environ 70 ppm d’uranium. Une telle
concentration peut s’expliquer par la structure de ce minéral (Figure 53), qui s’avere trés poreuse et qui
permet ainsi I'adsorption d’uranium.

Des traces de méme intensité, réparties sur un espace tres restreint (Figure 55 et Figure 61), mettent
en évidence de 'uranium localisé aux joints des grains dans des microphases (Figure 56 et Figure 60). Les
minéraux accessoites caractéristiques de ces figures en forme d’étoile ou d’oursin sont les zitcons, les rutiles,
les monazites et les silicates d'uranium. Ce type de traces tres rapprochées et trés nombreuses ne permet pas
un comptage rigoureux et empéche toute estimation des concentrations en U dans les phases associées. A

titre d’exemple, des zitcons peuvent contenir jusqu’a 30 fois la teneur de la roche totale en U.

La derniere phase susceptible de concentrer de 'uranium dans les gres est le quartz (Figure 57 et
Figure 58). Les traces (Figure 55 et Figure 59) associées sont homogenes et moins denses que celles
observées pour la magnétite. Ces minéraux doivent contenir environ 10 ppm d’uranium. La structure de ce
type de quartz est poreuse (Figure 57), comme celle de la magnétite, ce qui facilite 'adsorption d’utanium. La
Figure 59 montre également des traces reproduisant le contour du minéral sous le quartz. Ainsi, des auréoles

d’oxydes d’uranium se développent a la périphérie des minéraux.
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Figure 51 : Traces de fission correspond a la magnétite photographiée ci-dessus. Quelgues traces éparses sont corrélées avec les
Joints de grains de la roche (gres).
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Figure 52 : Magnétite exctraite d’un grés observée au MIEB en mode rétrodiffusé.
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Figure 53 : Détail de la structure poreuse de la magnétite observée an MEB en mode rétrodiffusé.
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Figure 55 : Traces de fission correspondant d la lame représentée ci-dessus.
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Figure 56 : Ve d’ensemble d’une lame mince de grés observée an MEB en mode rétrodiffuse.
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Figure 57 : Détail de la structure du quart3, observé ci-dessus : porosité importante facilitant l'adsorption d'oxyde d’uranium.

Inclusion de structures feuilletées : micas contenant de l'apatite.
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Figure 58 : Quartg exctrait d’un grés observé sous lumiére naturelle transmise.

Figure 59 : Traces de fission associées an quarts, photographié ci-dessus. Le filbm révéle anssi des impacts an nivean des joints de

grainy.
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Fignre 60 : VVue densemble d’un échantillon de grés an MEB en mode rétrodiffusé.

Figure 61 : Traces de fission en forme d'oursin correspondant anx: minéranx: accessoires décrits ci-dessus.



116 Deuxiéme partie — Les roches sédimentaires dans ’Est du Bassin Parisien

XVIIL.3.I’URANIUM DANS LES CALCAIRES

Les traces de fission repérées dans échantillon de roche calcaire sont principalement associées a des
tests (CaCOs)-de taille millimétrique (Figure 62), qui sont inégalement répartis dans 'ensemble de la roche.
Les traces (Figure 63) sont homogenes et tres peu denses. Elles correspondent a une concentration de I'ordre

du ppm.

Des minéraux accessotres tels que :

- Pilménite (Figure 62, Figure 65 et Figure 69) ;

- Papatite (Figure 62, Figure 66 et Figure 68) ;

- le rutile (Figure 67) ;

- la monazite (Figure 68) ;

- la célestine (Figure 68) ;

- le zircon (Figure 67) ;
engendrent des traces de fission, qui dessinent la forme du minéral quand celui-ci est de taille supérieure a
100 um (Figure 64 et Figure 69) ou regroupées en forme d’oursin quand le minéral est de taille inférieure a la

dizaine de micrometres.

Des oxydes Fe/Ti | telles les ilménites, concentrent beaucoup d’uranium (traces denses) et n’ont pas
de phases accessoires en inclusions. En revanche, ces ilmenites sont altérées (Figure 65). Par conséquent, la
relation entre surface altérée et concentration en uranium suggere que le processus d’altération s’est
accompagné d’une adsorption d’uranium en surface. Ce type de réaction a été décrit également dans des

¢chantillons de roches volcaniques (Flehoc et al., 1987).
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Figure 62 : Calcaire oolithique observé en lumiére naturelle transmise.
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Fignre 63 : Détail des traces de fission associces au lest représenté fignre 62.

Figure 64 : Traces de fission associées a l'ilménite.
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Figure 65 : Iiménite exctraite de la roche calcaire observée an MEB en mode rétrodiffusé.
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Figure 66 : Apatites (minéranx: trés brillants) entonrées d'argiles (S, AL, Fe, K) dans un ciment calcaire observées an MEB en

mode rétrodiffisé,
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Fioure 67 : Zircons et rutiles extraits de calcaire observés an MEB en mode rétrodiffusé et donnant des traces de fission

regroupées en éloile.
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Fiorre 68 : Minéranx: accessoires, observés an MIEB en mode rétrodiffinsé, exctraits des caleaires donnant des traces de fission en

Sforme donriin.
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Figure 70 : Traces de fission correspondant a ilménite représentée ci-dessns.
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XVII.4.L’URANIUM DANS LES ARGILITES

Les films kapton contiennent des traces

- tres peu denses (équivalentes a = 3 ppm) réparties de fagon homogene sur Pensemble du
détecteur. Ces marques forment une sorte de bruit de fond (Figure 73), qui est vraisemblablement
causé par de P'uranium situé aux joints de grain de la roche. Comme, dans de tels matériaux, les
grains sont extrémement fins (< 50 um), ils sont trés nombreux (Figure 72) et représentent une

surface spécifique aux joints de grains plus importante.
- regroupées en forme d’étoile (Figure 71).

Aucune forme caractéristique n’a pu étre identifiée parmi ces traces de fission. Et, comme la
structure des argiles est tres fine, les marques de type «oursins »  n’ont pu ctre identifiées avec les
microphases minérales. Toutefots, la composition chimique des argilites (Annexe I) signale des teneurs non
négligeables en Zr et HE, supérieures a 160 ppm et 4.55 ppm respectivement, traduisant la présence de petits
zircons. Cette hypothese est confortée par des analyses minéralogiques aux rayons X (Annexe III). Or, les
zircons sont des émetteurs de traces de fission dans les calcaires et dans les gres. Il est alors envisageable de

supposer qu’ils aient un comportement similaire dans une matrice argileuse.

Un raisonnement identique peut étre effectué pour le rutile et le quartz, phases incluses dans les

argilites (Annexe I) et émettrices de traces de fission dans les gres et les calcaires.

Des octaédres de pyrite (FeSz) en amas framboidal sont tres fréquemment rencontrés dans cette
matrice argileuse (Figure 74). Ils pourraient également contribuer au bruit de fond s’ils ont adsorbé de
Puranium a leur surface. Cette supposition n’a pu étre vérifice. Des analyses au MET (microscope
clectronique a balayage) permettraient de valider ou de réfuter cette hypothese car cet appareil posséde une
résolution spatiale de Pordre du nanometre qui permet d’accéder a une structure aussi fine que celle des

argiles.

XVII.5. CONCLUSION

Les différentes phases engendrant des traces de fission sont résumces dans le tableau ci-dessous
(Tableau 32). Il en ressort que Puranium est souvent associ¢ a des composés phosphatés et des oxydes de fer,
titane ou zirconium, qui peuvent contenir des terres rares légeres. Zielinski (1978) a remarqué les mémes

phases dans des roches magmatiques.

[étude des traces de fission montre que Puranium est localisé :

- au niveau des joints de grains. En surface, Puranium est en milieu oxydant, mais en milieu plus
confiné, il précipite et on le retrouve sous sa forme oxydée (UO2) d’ou 'observation d’auréoles
brunatres a la périphérie des minéraux.

- dans des minéraux en adsorption sur leur surface et en phases accessoires en inclusion dans ces
minéraux ;

- disséminé sur Pensemble de la roche dans le cas de structure a grains tres fins (roche argileuse).
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Figure 71 : Traces de fission dans les argilites du Callovo-Oxfordien : bruit de fond et oursins. D fait du manque de reperes

minéralogiques, les traces ci-dessus ne corvespondent pas exactement a l'image 72.

Figure 72 : Détail de la structure trés fine des argilites du Callovo-Oxfordien observée en lumicre naturelle transmise.
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PHASES Formules CALCAIRE GRES ARGILITE
Calcite (+ terres rates) CaCO; (Ce, La) +

Apatite CaPOq o

Monazite CePO4 (La) i it

Ilménite FeTiO; #+

Rutile TiO; F - =t
Célestine StSO4 +

Zircon ZtSi04 (Hf) I + F
Magnétite Fe2* (Fe3*);, O4 (Th) +

Silicate d’uranium SiO4+ U +

Quartz SiO, + +
Pyrite FeS, ®

Tablean 32 : Récapitulatif des différentes phases produisant des traces de fission en fonction de la matrice.

L’uranium étant 'élément parent de ’hélium, les sites associés a 'uranium sont, par analogie, des sites
liés a Phélium. Ainsi, les différents profils de diffusion mis en évidence lors des expériences de chauffage par

palier peuvent effectivement s’expliquer par cette différence de localisation, comme nous I’avions supposé.

Précisons enfin, qu’a notre connaissance, c’est la premiére fois qu’une étude de traces de fission est

réalisée sur des roches sédimentaires pour déterminer les minéraux contenant de I"uranium.






L’étude géochimique de gaz rares dans les séries sédimentaires du Bassin Parisien a confirmé une
origine principalement radiogénique pour >* He et “Ar.

La comparaison des concentrations en isotopes radiogéniques produits par la roche et celles
réellement mesurées témoigne :

- d’'un compottement consetvatif pour 'argon. Par rapport aux quantités produites depuis Iige de
sédimentation de la roche, aucune perte n’a pu étre détectée. A P'inverse, un léger entichissement, du
fait de Fincotporation d’atgon produit antérieurement a la roche dans les minéraux détritiques, est
mis en évidence.

- d’un comportement extrémement mobile pour Phélium. Plus de 90% de Phélium produit dans les

formations sédimentaires depuis leur age de sédimentation est perdu.

Ces pertes en hélium ont été caractérisées du point de vue cinétique. La roche libéte ptés de 50% de
sa teneur en hélium 4 température ambiante. L’autre moitié est nettement moins mobile, car il a fallu chauffer
I’échantillon (100 — 1 000°C) pout accélérer les cinétiques d’extraction. D’autre part, en faisant Phypothése
d’un milieu homogene, des temps de diffusion de 'ordre du million d’années, pour une température de 300

°C et une distance & parcourir de 10 métres, ont été estimés a partir des expériences de chauffage par palier.

Dans un diagramme d’Arrhénius, les coefficients de mobilité dérivés de ces expériences de chauffage
séquentiel définissent plusieurs segments de droite caractéristiques d’un comportement diffusif en milien
hétérogene. En fonction du type de diffusion (en surface, le long des grains ou encore volumique), les sites de
la roche concernés sont différents, ce qui explique les variations observées avec la température dans les
rapports isotopiques 3He/*He. Lors des premiers paliers de température, la diffusion de sutface et le long des
grains prévaut et les rapports 3He/“He trahissent un mélange binaire entre Patmosphére et la composante
radiogénique. A haute température, la diffusion solide prend Pavantage, et les rapports 3He/*He sont
typiquement radiogéniques. La baisse générale des énergies d’activation a trés haute température traduit un
épuisement des sites de diffusion volumique.
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Afin de documenter les sites préférentiels de He sous forme dissoute et sous forme solide dans les

roches, nous avons cherché

i) a caractériser 'eau extraite en fonction de la température par I'intermédiaire de sa composition
isotopique en hydrogéne

i) ou était localisé I'uranium, élément parent de He, par I'intermédiaire de I'étude des traces de
fission.

v Létude de ’hydrogéne, comme analogue d’un autre élément léger, He, permet de définir a quelle
température sont extraits les différents types d’eau constitutives de la roche. Il en ressort que I’hydrogéne
libéré pour une températute inférieure 2 200°C est typique des eaux de potosité et adsorbées (8D = - 44.4
%o0). Ensuite, les valeurs se différencient en fonction de la nature de la roche : pour les argiles 2 partir de
250°C, Peau structurale est extraite (8D = -59.1 / -54.4%o ). Vers 400°C, les calcaires libérent de eau
caractétistique de la matiére organique (8D = -90.3 %o) et les grés des groupements hydroxyles (8D = -55.6 /
-54.8%0) dérivés de minéraux accessoires comme la goethite.

V Les impacts laissés par les réactions nucléaires :

- se situent au niveau des joints de grains. En surface, Puranium est en milieu oxydant, mais en
milieu plus confiné, il précipite et on le retrouve sous sa forme oxydée (UOz) d’ou 'observation
d’auréoles brunitres 4 la périphérie des minéraux.

- correspondent a des minéraux. L’uranium est soit en adsorption (magnétite, calcite, quartz,
ilménite) soit en phases accessoires en inclusion dans ces minéraux (apatite, monazite, zircon,
rutile) ; '

- sont disséminés sut 'ensemble de la roche dans le cas de structute a grains trés fins (roche

argileuse).



TroisIEME PARTIE :
L es EAux SOUTERRAINES

Dans |" Est Du Bassin Parisien

Cette troisiéme partie développe I'hydrodynamique des aquiferes du Bassin
Parisien.

Le chapitre VIII rassemble les caractéristiques géochimiques (isotopes stables de
I'oxygéne et de I'hydrogéne, carbone-14 et gaz rares) des principaux aquiféres.

L'ensemble de ces résultats est discuté ensuite {Ch IX) en termes d'origine des
fluides, de fiux crustaux entrant dans les aquiféres et de temps de résidence des eaux
. souterraines.

Le chapitre X récapitule les conclusions importantes mises en évidence au cours de
cette étude sur les eaux.







Chapitre VIII : Résultats Géochimiques

XVIII. LES ISOTOPES STABLES DE L’OXYGENE ET DE ’HYDROGENE

Les isotopes stables sont de bons traceurs de Porigine des fluides et permettent également de discuter
des interactions eau-roche. Ils sont utilisés sous forme de rapports isotopiques, D/H et O/16O; et sont
exprimés en unité O par rapport au standard SMOW (Standard Mean Ocean Water) qui correspond a I'eau

océanique moyenne tel que :

61) = { I (D/I’I)cch == (1)/I’[>>mn\\'] / (D/Ifl)snw\\' } & l 0()()

8180 = { [ (8O/YO)ech — (WO/O)gmon |/ (BO/1O)gmons } * 1000

Les différentes sources de fluides qui peuvent ctre a Porigine des eaux rencontrées dans un bassin

sédimentaire sont représentées dans un diagramme 180 et dD (Figure 75) .
- Par définition, les eaux océaniques sont caractérisées par un OD = %o et un 80 = 0%o0

- Les eaux météoriques sont reconnaissables au fait qu’elles s’alignent selon une droite d’équation
D = 8 8O + 10 (Craig, 1961). La température, donc laltitude (Payne and Yurtsever, 1974) et la
latitude sont les facteurs controlant le fractionnement isotopique (Friedman et al., 1964). Ils vont

faire évoluer ces eaux vers des 8D plus ou moins négatifs.

- Les eaux profondes, c’est-a-dire métamorphiques ou magmatiques, ayant pu échanger de I'eau

avec des roches a haute température sont caractérisées par un enrichissement en isotope lourd 8O,

- [eau dérivée de la matiere organique en décomposition a une composition fortement négative en

dD.

Les différents processus d’interaction eau-roche sont également décrits Figure 75. Le mécanisme le
plus classique et le plus souvent rencontré dans les bassins sédimentaires est du a un ¢change avec les
carbonates (Clayton et al., 1966 ; Hitchon and Friedman, 1969 ; Kharaka and Carothers, 19806), qui provoque
un enrichissement en "O. Ce phénomene prend vraiment de Pimportance s’il se produit dans un
environnement de hautes températures. Une autre cause importante de fractionnement est Peffet de
membrane ou d’ultrafiliration, qui intervient essentiellement dans des milicux de tres faible porosité, comme

celut des argiles, en produisant des compositions plus négatives (Graf et al., 1965 ;3 Yeh, 1980).
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Plus rarement, des cas de fractionnement isotopique ont été expliqués par la néoformation de
silicates (hydratation) ou par leur altération (déshydratation). Des interactions avec la matiére organique, avec
HoS (Blaga, 1968) ou encore avec les hydrocarbures (Friedman and O'Neil, 1977) peuvent aussi causer un
enrichissement en deutérium. Un dernier mécanisme peut étre évoqué : celui de la décomposition de calcaires
a haute température, qui entraine une production de CO: enrichi en O (Shieh and Taylor, 1969 ; Valley,
1986). Toutefois, ces mécanmismes restent exceptionnels dans un bassin sédimentaire et supposent des
températures supérieures a 100°C.

20 Océan (smow)

0+ Eaux

20 + météorniques ]
1 Faux
métamorphiques
Basses L

latitudes
Faux

magmatiques

Hautes
latitudes
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Figure 75 : Caractérisation par les isotopes stables des différentes sources de fluides pouvant circuler dans un bassin sédimentaire
(D ‘aprés France-Lanord, 1999) et des différents processus susceptibles de modifier la composition isotopique des eanx: : 1)
Echange avec la matrice rochense a hante température ; 2) Echange avec H:S ; 3) Hydratation des silicates ; 4) Echange avec le
COz ; 5) Ultrafiltration.

XVIIL.1. TITHONIEN

Les rapports 1sotopiques de ’hydrogéne dans Paquifere du Tithonien sont comparables a ceux d’une
eau de surface actuelle (Figure 76). Ce sont donc des eaux trés jeunes, issues de la recharge qui nont pas
encore évolué sous leffet de mélange ou d’mteraction eau-roche. Ces résultats sont en accord avec la
géochimie des gaz rares (cf. XX). Un forage, celui d’Auzécourt, se démarque par des valeurs plus négatives. Il
doit contenir des eaux rechargées plus précocement que les précédentes, ce qui est en accord avec les valeurs
isotopiques de Phélium (cf. XX).



Chapitre VIII - Résultats géochimiques 133
Forage 3D S180 Forage 3D S180
(%o vs SMOW) (%0 vs SMOW)) (%0 vs SMOW)) (%0 vs SMOW)
TRIAS
Agincourt -68.60 -9.45 Hériménil -72.00 -9.62
Baudricourt -67.36 -9.87 La Neuveville -66.32 -9.73
Bénamont -65.97 -9.25 Lunéville -69.81 -9.62
Chenevieres -70.45 -9.75 Manonviller -71.15 -10.03
Contrexéville* -56.87 -8.26 Nancy -67.09 -9.33
Courbessaux** -50.11 -7.00 Rozelieures -64.07 -9.58
Escles -58.00 -8.50 St Clément -67.95 -9.51
Essey -71.21 -9.56 Tomblaine -69.01 -9.45
Florémont -65.60 -9.42 Valfroicourt -59.21 -8.59
Gélacourt -71.38 -9.99 Varanggéville -69.05 -9.46
DOGGER
Etain -58.29 -8.47 Rouvres-en-W. -59.57 -8.75
MSE 101 -46.6 -6.93 Valleroy -51.16 -1.70
Piennes -56.68 -8.19
TITHONIEN
Auzécourt -57.08 -8.86 Laimont -49.45 -7.50
Bonnet -59.48 - Neuville droite -49.15 -1.36
Gondrecourt -50.57 -8.01 Neuville gauche -50.07 -7.06
Laheycourt -48.31 -7.51 Ribeaucourt -50.44 -7.62
Tablean 33 : Les isotopes stables de 'hydrogéne et de loxygéne des ean: souterraines de I'Est du Bassin Parisien. 1. erreur est
de £ 2%o sur les SD et £ 0.2%o sur les 8"5O. (*) : Buntsandstein ; (¥*) : Rhbétien
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Figure 76 : Relation entre les isotopes stables de loxygéne et de Uhydrogéne dans le Tithonien, le Dogger et le 'I'rias.
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XVIIIL.2. DOGGER

Les eaux échantillonnées dans le Dogger de I'Est du bassin s’alignent selon la droite mondiale des
eaux météoriques et traduisent ainst une origine principalement météorique. Sachant que ces eaux ont des
rapports 1sotopiques qui se répartissent de part et d’autre de la zone assimilée aux précipitations actuelles, et
que les eaux du Dogger du centre du bassin sont beaucoup plus enrichies en isotopes lourds (D et 8O), les

eaux de PEst peuvent étre séparées en 2 groupes (Figure 70) :
P T group gu

- le premier correspond a des eaux récentes, dont la composition isotopique est proche de celles de la
recharge actuelle. Graduellement, les valeurs deviennent plus négatives et se rapprochent des eaux infiltrées
lors d’une période plus froide (Figure 77 : tracé n°l1). Cette hypothese est confortée par les rapports
isotopiques de He, qui évoluent de la valeur atmosphérique de la recharge vers une contribution radiogénique
(cf. XX). Les eaux de ce groupe semblent moins agées que celles du Trias, dont les compositions isotopiques
sont plus négatives

- le second groupe, situé dans une gamme de valeurs moins négatives (Figure 77 : tracé n°2), correspond a
des eaux plus anciennes que le premier groupe, et surtout plus anciennes que les derniéres glaciations. Si 'on
suit ’évolution de cet ensemble, on obtient les eaux du centre du bassin, qui ont la particularité de s’éloigner
de la droite des eaux météoriques et de s’enrichir préférentiellement en 8'80. Cet enrichissement pourrait
résulter d’un échange avec les roches carbonatées, réservoir important d’atomes d’oxygéne facilement
échangeables (Figure 77 tracé n° 3). Cependant, Matray et al. (1994) écartent cette hypothése et proposent
que cet enrichissement est le résultat d’'un mélange entre des eaux météoriques et des eaux salées (saumures
triasiques) car la composition isotopique en hydrogene varie également et qu’il est difficile de concevoir un
mécanisme qui fasse évoluer 880 et 8D en méme temps. De plus, les isotopes stables ne varient pas avec la

température mais avec la concentration en chlorures.
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Figure 77 : Evolution comparée des isotopes de Ihélinm et des isotopes stables de L'oxygéne et de hydrogéne dans le Dogger de la
recharge an centre di bassin. Données « Pléistocine » compilées par Roganski (1985) ; « Précipitations locales » par Dever et al.
(1990) et « centre du Bassin » par Matray et al. (1994),
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XVIIIL.3. TRIAS

Les eaux triasiques lorraines s’alignent selon la droite d’évolution des eaux météoriques (Tableau 33).
L’appauvrissement en isotopes O et D par rapport aux eaux actuelles est compatible avec une recharge de la
nappe durant une période plus froide (Figure 78). Escles et Valfroicourt font exception par leur 8D et leur
3180 proches de ceux des eaux de surface actuelles. Ces valeurs suggérent une recharge plus récente en
accord avec les données gaz rares (cf. XX : faible concentration élémentaire en He, rapport isotopique de He
proche de celui de I’air et paléotempérature de recharge moins froide).
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Figure 78 : Répartition des isotapes stables de l'oxygene et de 'hydrogéne dans le Trias de la recharge an centre du bassin. 1 es
carrés turquoise correspondent a l'étude de Blavonx: et Olive (1981) et les triangles bleus a celle de (Pinti et al., 1995a).

Les données 1sotopiques de ’hydrogene et de Poxygeéne obtenues durant cette étude sont similaires a
celles reportées par Blavoux et Olive (1981) pour des forages au Trias lorrain. Les auteurs distinguent
¢galement 2 groupes, qu’ils interprétent de la fagon suivante : Le premier, dont les 30 sont inférieurs a -
9.5%o, correspond a des eaux confinées dans le Trias Inférieur et rechargées durant une période plus froide
que lactuelle. Le second, dont les 88O sont supérieurs a -8.7 %o, concorde avec des eaux pas tout a fait
captives ou échantillonnées dans des aquiferes supérieurs a celur des Grés du Trias [nférieur.

Les eaux triasiques du centre du bassin (Figure 78 : triangles), qui résulteraient d’un mélange entre
des eaux météoriques et des eaux paléo-météoriques ayant dissous de la halite (Matray et al., sous presse ;
Worden and Matray, 1995), affichent une composition isotopique bien distincte de celles de I'Est. Cette
différence conforte I'dée que la source de salinité remarquée dans les eaux du centre FEst du bassin se situe

bien entre Nancy et Chalons-sur-Marne.
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XIX. AGES 1“C

Les analyses ont été effectuées a 'Université de Tucson (Arizona) par I'intermédiaire du Scottish
Universities Research And Reactor Centre. La méthode utilisée est celle de la spectrométrie de masse par
accélérateur, AMS, (Bard, 1987 ; Arnold et al., 1987), qui consiste a compter directement les ions apres les
avoir accélérés avec des énergies de Pordre du MeV. Cette technique créée en 1979 requiert seulement 5 mg
de carbone inorganique dissous (CID) contre 2 a 3 g pour le comptage de la radioactivité . Ainsi, un volume
d’eau de 0.5 | suffit pour une telle analyse alors qu’il en fallait environ 250 1 avec la méthode traditionnelle.
De plus, les limites de datation sont repoussées de 30 000 a 50 000 ans.

XIX.1. ACTIVITE EN HC

Dans le Trias, la plupart des activités mesurées sont de quelques pour-cents et les 3°C de ordre de -
10 %o (Figure 79). Ces caractéristiques laissent supposer des temps de résidence élevés et des eaux ayant peu
échangé avec les carbonates. D’aprés la relation obtenue : AYC = -7.13 §13C - 67.99, 4 une activité initiale en
1C de 100% est associée une valeur 8°C de -23.6%o, qui s’intégre parfaitement dans la gamme de CO; généré
biologiquement (-21%o a -35%o : Troughton, 1972). Ansi, ’hypothese d’une concentration initiale en “C de
100% est justifiée. D’autre part, les valeurs basses en 8°C pourratent étre liées a la réduction des sulfates en
présence de matiére organique (SO4 +CH3CO:2 = 2HCO; + HS). Ce processus est connu pour générer des

carbonates allégés en BC rencontrés dans les bassins sédimentaires.

105
CID ouvert
Lk | AYC =770 8¢ - 59,60
R* = 0,50
75 b
()() =

& Trias - 1981

A"C (pcm)

45 1| @ Trias - cette étudc“

| & Dogger \ :
30 T|® Tithonien | S
15 1 AMC=.7138"C- 67,99 NG
R2=O,86 ‘
0 ' » &
25 20 15 10 5 Pl
8'C (/a0 vs PDB) Carbonate

Fignure 79 : Activité en " C en fonction du rapport 8"°C pour les 3 aquiferes étudiés (Trias, Dogger, Tithonien). Les données du
Trias sont comparées a celles résultant d'nne étude de Blavonx: et Olive (1981) et les données des aquiferes carbonatés sont

comparées a une évolution entre un pole carbone inorganigne dissous (C11) en systéme onvert et nn pole carbonate solide .
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Forage S13C Activité 14C Forage d13C Activité 14C
(%o vs PDB) (Vo) (%o vs PDB) (Vo)
TRIAS
Agincourt -9.3 1.7+ 01 La Neuveville Montfort -12.3 1.8+ 0.1
Baudricourt -12.6 74102 Lunéville -10.6 3.2 102
Bénamont -10.0 25£02 Rozelieures -9.4 581 0.1
Courbessaux ** -15.1 56.8 + 0.4 St Clément -10.4 1.3 202
Escles -19.5 77.0 X 05 Tomblaine -9.4 1.5 102
Essey -10.0 1.7 £0:2 Valfroicourt -16.1 387%04
Florémont -9.9 4.6%04 Varangéville -9.4 1.8 0.1
Hériménil 9.4 50%01
DOGGER
Etain -5.1 92102 Rouvres-en-W. 2.3 25+0.2
MSE 101 -1.3 25101 Valleroy -5.0 357103
Piennes -0.9 7.0+02
TITHONIEN
Auzécourt -5.2 20%01 Laheycourt -10.3 30.2%0.7
Bonnet -8.2 51.7%0.5 Laimont 9.8 534104
Gondrecourt -12.7 851%0.5 Ribeaucourt -13.9 93.7+0.8
Guerpont -6.4 432104

Tablean 34 : Ages conventionnels des eanx souterraines de I’Est du Bassin Parisien calculés a partir de lactivité en C.
(**) Aguifere du Rhétien.

La majorité des forages du Dogget présentent des activités similaires 4 celles du Ttias, mais des 8!3C
nettement moins négatifs (Figure 79). Ces résultats traduisent des temps de résidence élevés et/ou un
mélange avec du carbone dissous car la droite de mélange théorique entre un pole CID ouvert et un pole

carbonate solide est paralléle 4 la droite de régression calculée pour les aquiféres carbonatés.

Cas du MSE 101 : La composition isotopique du carbone (8"°C = -1.2 et -1.4 %o) mesurée sur un
échantillon prélevé a quelques heures d’intervalles du nétre, par ANTEA-STO (rapport ANDRA D RP
OANT 98-027/A), est comparable a celle de notre étude (83C = -1.3 %o). Par contre, les activités C
reportées par ce groupe sont plus élevées (9.6 £ 2 % sur un échantillon non filtré et 5.9 * 3.3 % sur un
échantillon filtré). Cet écatt est trop conséquent pour étre le résultat d’une erreur analytique. Comme les
fluides échantillonnés contenaient de nombreuses particules en suspension et que la présence de graisses ou
d’additifs sur le tubage du forage ne peut étre écartée, il est probable que les variations d’activité C entre ces

études soient dues a des problémes de contamination.

Quant au Tithonien, il renferme majoritairement des eaux dont P'activité est de plusieurs dizaines de
pout-cent malgré un environnement calcaire et des 81*C proches de -10%o (Figure 79). Ces caractéristiques,
temps de résidence courts et 83C différents de ceux des carbonates, traduisent le régime karstique des
écoulements dans ce contexte (Fontes, 1978 ; Alexander and Alexander Jr., 1997). Quelques points, dont le
plus représentatif est Auzécourt, ont des caractéristiques plus en adéquation avec un aquifére calcaire
classique (cf. Dogger).
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XIX.2. DETERMINATION DES AGES RADIOMETRIQUES

La datation radiométrique est basée sur lincorporation de carbone atmosphérique et de sa
décroissance dans les eaux souterraines. En considérant un écoulement souterrain de type piston, 'équation
de décroissance radioactive classiquement utilisée pour estimer I'age des eaux a partir de leur activité en
carbone est (age conventionnel) :

t: age “C en années
A : constante de décroissance radioactive = 1.209 x 104 an-! (T' . = 5730 % 40 ans ; Libby, 1946)
Ao : activité initiale en *C au moment de la recharge exprimée en pourcentage de carbone moderne (pcm)

Ay : activité restante en C a la date t en pcm

Les deux sources principales d’erreurs sont :

i) les variations du C atmosphérique au cours du temps dues aux variations du flux de neutrons

secondaires émis par les radiations cosmiques (Bard et al., 1990) ;

ii) la dissolution du CO; de la roche. Les interactions entre eau et les carbonates entrainent une
diminution de P'activité en 4C par la présence de carbone « mort » (= activité nulle). Dans ce cas,
la signature isotopique du carbone apporte des informations sur les différentes sources en cet
élément.

De nombreux auteurs (Peatson, 1965 ; Pearson Jr and White, 1967 ; Mook et al., 1974 ; Tamers,
1975 ; Wigley et al.,, 1978 ; Reardon and Fritz, 1978 ; Fontes and Garnier, 1979 ; Plummer et al., 1990)
proposent des modeles de correction. Toutefois, I'estimation d’ages « réels » reste extrémement complexe et
délicate.

En accord avec Blavoux et Olive (1981), nous avons choisi de discuter sur les 4ges conventionnels pout les
eaux triasiques car elles sont dans un réservoir gréseux ou la proportion de carbonate n’est pas

prépondérante. De plus, nous avons vérifié que ’hypothése d’une activité initiale de 100% était validée (cf.
XIX.1).

Pour le Dogger et certains points du Tithonien (de type Auzécourt), il est évident que les dges conventionnels
doivent étre cotrigés car les 8'3C sont en général proches des valeurs typiques des carbonates marins.
Toutefois, en utilisant la méthode Alexander and Alexander Jr. (1997) reproduite en annexe IV, les
caractéristiques chimiques de ces eaux ne permettent aucune correction classique. En outte, les valeurs A4C
et 813C se positionnant parallélement 4 une droite de mélange « CID ouvert et carbonate » (Figure 79) et les
813C étant proches de 0%o, un doute sur lutilisation de ce traceur pour la datation des eaux en milieu
carbonaté subsiste.

Les eaux du Tithonien ayant des activités élevées constituent un systéme ouvert (cf. XIX.1), qui ne nécessite

pas de correction pour les ages.
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XIX.3. RELATION ENTRE LES RAPPORTS DES ISOTOPES STABLES ET L’AGE DES EAUX

Pour les 3 aquiféres étudiés et a Pexception du point MSE 101, les corrélations entre les isotopes
stables de I'oxygene et les activités “C permettent de définir des courbes identiques, ce qui indique une

évolution climatique similaire (Figure 80), et démontre une bonne cohérence entre ’ensemble de ces valeurs.

Les ages radiométriques théoriques (Ao = 100%) calculés pour un écoulement de type piston et de
type exponentiel en fonction des activités “C sont reportés sur cette méme figure ainsi que deux courbes
chmatiques (Courbouleix, 1998) modélisées pour un scénario thermique chaud (reconstitution du climat a
partir de données paléobotaniques — température de lair) ou froid (reconstitution du climat a partir
d’informations sur les traces fossiles périglaciaires — température du sol) et calées selon les dges « piston ».
Cette modéhisation climatique s’accorde de fagon satisfaisante avec la courbe définie a partir des activités #C
mesurées dans le Trias et suggere que les caractéristiques hydrodynamiques du réservoir gréseux seraient
cohérentes avec un modele d’écoulement de type piston et que les eaux du Trias pourraient résider dans cet
aquifere depuis 20 a 35 000 ans. Pour les deux autres formations, le doute subsiste.
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Fignre 80 : Evolution des rapports isotopiques de loxcygene en fonction de Lactivité "*C des eanx: (Trias : blen ; Dogger : rouge ;
Tithonien : vert) et comparaison des courbes climatiques obtennes, calées d'aprés lenr activité en '*C, avec celles estimées pour un
scénario thermique (Courbouleix, 1998) chand (tirets orange) ou froid (lirets turquoise), calées pour un dge correspondant anx:

activités "' C de laxce des abscisses principal.

Logiquement, nous retrouvons la méme adéquation avec les isotopes stables de ’hydrogene (Figure
81). De plus, 1l est important de noter que cette tendance est également symétrique a celles obtenues dans
drautres études : Gres du Tras en Angleterre ; aquiféere du Burgsandstein en Allemagne ; Aquifere de la
Grande Plaine Hongrosse (Figure 83).
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Figure 81 : Evolution des rapports isotopiques de I’hydrogéne en fonction de activité *C des eanx (Trias : blen ; Dogger :
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Un point se démarque : le forage MSE 101. Cette singularité confirme que Pactivité mesurée ne
permet pas de déterminer un 4ige et pose le probléme de la limite de la méthode. D’autre part, les valeurs 8D
et 88O suggéerent une période de recharge sous un climat non glaciaire, ce qui est en accord avec les
paléotempératures de recharge (6.7 £ 1°C ; cf. paragraphe XXV).

XIX.4. ESTIMATION DES VITESSES D’ECOULEMENT

Dans le Trias, les vitesses d’écoulement ont été déterminées a partir de I'age radiométrique et de
Péloignement du forage par rapport aux affleurements (Figure 83). Les valeurs sont comprises entre 7.5 m/an
et 1.2 m/a.

Comme les vitesses de circulation des eaux a La Neuveville sous Montfort (1.2 m/a) sont faibles
comparativement a celles des eaux situées au Sud de la faille de Vittel (7.5 m/a), et que les temps de résidence
des eaux augmentent trés vite a partir des affleurements, 1l est probable que l'accident de Vittel-Epinal
constitue un frein important dans la progression des eaux. En accord avec cette hypothese, le rapport
hydrogéologique relatif a ce forage mentionne une différence de composition dans les sels dissous
comparativement aux ouvrages voisins (diminution des bicarbonates avec Ca et Mg et augmentation des
chlorures avec Na et K), ce qui tend a prouver un lien entre la salinité élevée et ’age des eaux. Ce role de

barriére sera précisé davantage grice aux abondances d’hélium.
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Figure 83 : Evolurion des dges en fonction de la distance d la recharge des ean: triasiques.

Les incertitudes sur les activités #C des eaux du Dogger et du Tithonien ne permettant pas d’estimer
un temps de résidence, aucune vitesse de circulation ne peut étre proposée pour ces eaux. En effet, un
raisonnement symétrique a celui mené pour les eaux triasiques sur celles du MSE 101, aboutit a une vitesse de
1.6 m/an peu réaliste si 'on se réfere aux perméabilités extrémement fatbles mesurées a cet endroit (102 m/s
< K <102 m/s). Toutefots, en ce qui concerne les eaux a caractere karstique du Tithonien (activité élevée),

des vitesses de Pordre du métre par an sont vraisemblables.
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XX. LES GAZ RARES

XX.1. DANSLE THITONIEN

Les analyses de gaz rares (Tableau 35) mettent en évidence deux catégories d’eau dans cet aquifére :

- Le premier groupe (Bonnet, Gondrecourt, Neuville-sur-Ornain et Ribeaucourt) se démarque par des
concentrations en hélum (2.8 — 3.5 x 1012 mol/g) et en argon (1.80 — 1.96 x 104 mol/g) dans la gamme de
celles de PASW (2.1 x 102 mol *He/g et 1.77 x 10 mol “Ar/g pour une eau a 10°C) et par des rapports
isotopiques *He/*He de type atmosphérique (0.9 — 1.1 Ra). En accord avec les 1sotopes stables, ces eaux,
vraisemblablement jeunes, sont en équilibre avec I'atmosphére et n’ont pas encore atteint la partie captive de
Paquifere.

- Le second groupe (Auzécourt, Laheycourt) se distingue par des teneurs en hélium (12 — 1.5 x 10! mol/g).
plus élevées que PASW et des rapports 3He/*He se rapprochant des valeurs typiquement radiogéniques
(R/Ra = 0.07 - 0.08). Ces eaux, situées a quelques kilométres au N-O des précédentes, sont un peu plus sous
couverture et s’isolent progressivement de la surface en s’enrichissant en hélium radiogénique.

Les rapports isotopiques *°Ar/36Ar (Tableau 35) sont typiquement dans la gamme atmosphérique
(295.5), méme pour les eaux du second groupe, ce qui confirme que I’argon est bien retenu dans les roches de
formation comme nous 'avons démontré dans la seconde partie de ce mémoire.

En revanche, pour obtenir une quantit¢ d’hélium-4 de 12 x 101! mol/g (Auzécourt) par la seule
production iz sitx en systéme fermé dans I’aquifére, 0.4 Ma seraient nécessaires (Tableau 35). Or, il semble
peu probable que ces eaux atteignent un temps de résidence aussi important compte tenu de la faible distance
(5 km), qui sépare ce forage de ceux de Neuville-sur-Ornain. Il est plus vraisemblable qu’elles percotvent un
apport extérieur en *He (Figure 84 : Kimméridgien ou socle) ou qu’elles résultent d’un mélange avec des eaux
anciennes.

10,000
Aunosphére/MOR @ Tithonien -partie Est
% Dogger - partie Est
% Trias - partie Est
1,000
——
~ 0,00 %
w4 ‘
Armosphere/Socle
—y
Atmosphere/ Famméridgen
0,010 +
]
Atmospheére/Tithonien
0,001 -+ i+ gttt b+ ettt
01 1,0 10,0 100,0 1000,0 10 000,0

*He / *Ne

Figure 84 : Comparatson des rapports isotopigues de 'hélinm et des rapports He/ Ne dans le Tithonien par rapport a cenx:
calculés ponr un mélange bipolaire air/ production radiogénigue in sitn dans le Tithonien et Kimméridgien on air/ MOR.



Forage ‘He 20Ne 36Ar 84K r R/Ra 20 %Ar/ 20 “*He/ 20 “*He/ 20 Age He
@E15%)  (£15%)  (£15%)  (15%) %A WNe 407 ¥ (Ma)
mol/g mol/g mol/g mol/g
Auzécourt 1.17E-10  1.56E-11 7.95E-11 - 0.07 0.002 2953 1.6 7.5 2.2 - - 04=%0.1
Bonnet 3.02E-12  7.03E-11 4.57E-11 2.71E-12 0488 0.12 2942 3.2 0.43 0.2 - - 0.003 +0.001
Gondrecourt 2.82E-12  1.09E-11 6.10E-11 3.45E-12 095 0.15 2952 1.8 0.26 0.1 - - 0.002 £ 0.001
Guerpont 7.02E-11 1.12E-11 5.55E-11 3.41E-12 - - 296.7 1.8 6.2 1.8 - - 0.23£0.08
Laheycourt 1.55E-11 1.34E-11 8.73E-11 440E-12 0.080 0.004 296.7 1.8 1.2 0.4 - - 0.05£0.02
Laimont 3.56E-12  1.22E-11  7.29E-11  4.07E-12 114 0.08 2966 1.6 0.29 0.1 - - 0.005 £ 0.002
Neuville droite 2.76E-11 8.24E-11 11.0E-11 8.12E-12 094 0.08 2932 1.8 0.33 0.1 - - 0.09 £0.03
Neuville gauche 2.89E-12  1.01E-11 6.37E-11 3.24E-12 101 0.06 2952 1.6 0.29 0.1 - - 0.003% 0.001
Ribeaucourt 3.02E-12 1.17E-11 6.62E-11 3.61E-12 14 02 2959 1.8 0.26 0.1 - - 0.003%£ 0.001
Eau 10°C (ASW) 2.12E-12  8.34E-12  5.85E-11 2.36E-12 1 295.5 0.254 - -

Tablean 35 : Analyses de gag rares dans les eanx du Tithonien.
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Forage ‘He 20Ne 36Ar 84K r R/Ra 20 %Ar/ 20 4He/ 20 “He/ 20 Age He
@15%)  @F15%)  (#15%)  (*15%) AL 2Ne A Lx (Ma)
mol/g mol/g mol/g mol/g
Etain 241E-11 1.19E-11 5.92E-11 347E-12 0376 0.006 2959 1.6 2 0.6 - - 0.20 £ 0.06
MSE 101 7.27E-09  1.21E-11 7.01E-11 3.71E-12 0.023 0.002 297.2 1.8 599 168 - - 60 %20
Piennes 1.58E-11 2.32E-11 8.02E-11 3.95E-12 062 0.02 2965 1.8 0.68 0.2 - - 0.11 £0.04
Rouvres-en-W. 3.95E-10 1.25E-11 6.64E-11 391E-12 0.040 0.002 2957 1.6 32 9 - - 3%1
Valleroy 549E-09  1.42E-11 7.98E-11 399E-12 0.73 0.02 2960 1.8 0.39 02 - - 0.03 £0.01
Eau 10°C (ASW) 2.12E-12  834E-12  5.85E-11 2.36E-12 1 29515 0.254 - -

Tablean 36 : Analyses de gag; rares dans les eausc du Dogger.
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Forage ‘He 2Ne 36Ar 84Kr R/Ra 206 “Ar/ 20 *He/ 20 *He/ 20 Age He
@E15%)  @15%)  (#15%)  (+15%) BAr 2Ne 07 Ma)
mol/g mol/g mol/g mol/g

Agincourt 2.31E-09 1.17E-11 6.03E-11 344E-12 041 0.01 300.2 2 198 56 15 5.8 2%

Baudricourt 1.16E-09 1.58E-11 7.30E-11 358E-12 0.318 0.006 2972 1.6 74 20 9.4 3.8 11+4

Bénamont 8.89E-10 1.02E-11 8.85E-11 4.11E-12 037 0.01 2972 1.8 87 24 5.8 23 8+3

Cheneviéres 1.49E-09  1.68E-11 8.63E-11  4.35E-12  0.27 0.006 296.6 1.2 89 24 15 6.1 14+5

Contrexéville (¥) 6.94E-12  1.51E-11 6.65E-11  341E-12 052 0.02 297.6 24 0.46 0.2 0.05 0.02 0.05%+0.02

Courbessaux (**) 4.27E-12 1.15E-11 6.19E-11 3.61E-12 0.67 0.16 2954 1.8 0.37 0.2 - - 0.02£0.01

Escles 1.05E-11 9.77E-12  6.16E-11 330E-12 032 0.016 2953 22 1.1 0.4 - - 0.08+0.03

Essey 3.27E-09 1.27E-11 7.37E-11 4.12E-12 037 0.01 2984 1.2 257 72 15 6 31 £11

Florémont 1.14E-09 1.62E-11 8.92E-11 4.39E-12 - - 2972 14 70 20 7.6 3 11+4

Gélacourt 2.81E-10 1.08E-11 7.03E-11 349E-12 0.249 0.014 2971 22 26 7 2.4 1 3409

Hériménil 1.84E-09 1.09E-11 7.11E-11 4.22E-12 0.41 0.01 296.8 1.6 169 48 21 8.2 176

La Neuveville Montfort  1.62E-09 1.63E-11 9.89E-11 4.62E-12 0.303 0.014 2974 1.6 100 28 8.5 3.4 15£:5

Lunéville 1.52E-09 1.10E-11 7.65E-11 4.20E-12 0.643 0.012 2940 1.6 138 20 - - 14£5

Manonviller 1.34E-10 1.20E-11 7.68E-11 4.14E-12 0.347 0.024 2969 1.6 11 3 12 0.5 1.3+04

Nancy 2.85E-08  1.31E-11 6.91E-11  3.92E-12 0.289 0.014 3112 24 2180 616 26 11 272+ 95

Rozelieures 2.32E-09 1.50E-11 9.33E-11 4.31E-12 0401 0.016 2980 14 155 44 10 12 22+8

St Clément 2.00E-09 1.08E-11 8.27E-11 3.31E-12 0304 0.005 2964 1.6 185 52 28 4 3.7+

Tomblaine 4.57E-09  1.34E-11 8.59E-11 5.14E-12 0.368 0.008 299.3 1.4 340 96 14 11 44 %15

Valfroicourt 5.65E-10  9.38E-12 5.11E-11 2.87E-12 0.287 0.006 2973 1.8 60 18 6.1 2.4 54+19

Varangéville 2.30E-09 1.20E-11 6.59E-11 4.00E-12 038 0.02 298.8 1 191 54 18 7.2 22+8

Eau 10°C (ASW) 2.12E-12 8.34E-12  5.85E-11 2.36E-12 1 295.5 0.254 - =

Tablean 37 : Analyses de gag, rares dans les eaux: du Trias Inférieur, (*) du Buntsandstein, (**) du Rhbétien.
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XX.2. DANSLE DOGGER

Les deux forages captant des exhaures de mines (Piennes et Valleroy) présentent de faibles
concentrations en He (0.55 — 1.58 x 10! mol/g) et des rappotts isotopiques 3He/*He (0.6 —0.7 Ra)
intermédiaires entre une composante radiogénique et une composante atmosphérique (Tableau 36). Ces eaux
n’évoluant pas en systéme confiné, présentent une contamination atmosphérique importante et concentrent
peu de He radiogénique. Comme l'on pouvait s’y attendre du fait de leur nature, elles n’apportent pas de

réelles informations sut les caractéristiques hydrodynamiques du Dogger.

Les forages de Rouvres-en-Woévre et d’Etain, situés a proximité immédiate des affleurements,
contiennent 10 a 200 fois plus d’hélium (0.2 et 3.9 x 10° mol/g) que 'eau de recharge et affichent des
rapports 3He/*He évoluant vers un pole radiogénique (0.38 — 0.04 Ra).

Bien que ces deux forages soient distants de moins de 10 km, des différences significatives de concentration
et de composition isotopique apparaissent, traduisant assurément des hétérogénéités hydrodynamiques a cet
endroit. Si Rouvres-en-Woévre concentre des eaux dont I’hélium est principalement d’origine radiogénique
(0.04 Ra), Etain capte des eaux qui n’ont pas encore perdu leur signal atmosphérique (0.38 Ra). Les eaux
circulant a Etain sont plus récentes que celles de Rouvres comme le suggeérent aussi les isotopes stables de
Peau (Figure 77) et les activités 4C.

Compte tenu de la situation géographique du forage MSE101 (le plus éloigné des affleurements), les
eaux prélevées dans ce puits sont de loin les plus représentatives de la partie orientale de 'aquifere en milieu
captif. Ainsi, il est logique de trouver une concentration en hélium (7.3 x 10 mol/g) trés largement
supérieure aux conditions ASW et un rapport 3He/*He radiogénique (0.02 Ra). La composante
atmosphérique originaire de la recharge est devenue négligeable devant Paccumulation de “He produit par la
radioactivité naturelle. Ces eaux sont certainement les plus anciennes de ce groupe. D’autre patt, aucune
contamination par de I’hélium atmosphérique injecté avec les boues de forage n’est visible dans cet
échantillon.

Il est intéressant de noter que les teneurs en hélium du MSE101 sont plus faibles d’un facteur 5 par rapport a
celles du Dogger au centre du bassin (3 x 108 mol/g). Comme la production radiogénique augmente avec le
temps de résidence des eaux dans l'aquifére, cette concentration plus faible s’explique par un temps de

résidence moins long pour les eaux de 'Est par rapport a celles du centre du bassin, du fait de leur moindre

éloignement de la zone de recharge.

Si 'on assimile I'aquifere a un systeéme fermé et si on considére un taux de production moyen de
“He de 7 x 10" mol/g . an dans les séties calcaires du Dogger (Annexe II), les eaux du Nord du département
de la Meuse (Rouvres-en-Woévre et Etain) auraient des ages compris entre 0.2 et 3 Ma (Tableau 30), et celles
circulant a la verticale du site de 'Est 60 Ma. Sachant que les eaux du Dogger au centre du bassin sont
supposées avoir 4 + 2 Ma (Marty et al.,, 1993), les ages avancés ci-dessus sont trés cettainement surestimés et
suggerent une origine externe pour ’hélium. D’autres auteurs (Marty et al., 1988 ; Pinti, 1993 et Castro, 1995)

s’accordent également a penser qu’une composante radiogénique extérieure a I'aquifére est injectée dans le
Dogger.
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L’ensemble de ces forages présente des rapports isotopiques supérieurs a ceux calculés pour un
mélange entre un pole atmosphérique et la production zz sitn dans P'aquifére du Dogger (Figure 85). En
revanche, 1l s’aligne entre une courbe de mélange atmosphére — production radiogénique dans les argiles du
Callovo-Oxfordien ou du Lias, formations adjacentes au Dogger, et une courbe atmosphere — production
radiogénique dans le socle (Figure 85).

Dans le centre du bassin, les eaux du Dogger suivent la méme évolution, mais elles semblent
incorporer une composante de type socle en plus grande proportion (Figure 85). En outre, les rapports R/Ra
au-dessus de la ligne de mélange binaire « atmosphére/socle » indiquent un léger exces de *He (Pinti et Marty,
1998). Cette différence interdit une filiation directe entre les eaux de I’Est et celles du centre du bassin, ces
derniéres ayant vraisemblablement intégré des apports d’eau venant du Sud du bassin (Pinti and Marty, 1998).
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Figure 85 : Comparaison des rapports isotopiques de ['hélium et des rapports d’abondance He et Ne dans le Dogger par rapport
a ceuxc caleulés pour un mélange bipolaire air/ production radiogénigue in situ dans le Dogger, le Lias, le Callovo-Oxfordien, le
socle on air/ MOR.

Les rapports isotopiques “Ar/*Ar (Tableau 36 et Figure 86) mesurés dans le Dogger sont
légérement supérieurs au rapport atmosphérique pour les échantillons prélevés a grande profondeur (MSE
101). Mais, dans la plupart des cas, nous n’avons pas détecté de **Ar* dans les eaux. L’étude sur les roches
ayant démontré le comportement conservatif de cet élément, 1l est cohérent de ne pas trouver de traces
d’argon radiogénique dans ces fluides souterrains.
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Figure 86 : Evolution des rapports isotopiques *°Ar/*6 Ar en fonction de la profondenr des forages.

XX.3. DANS LE TRIAS

Les eaux triasiques présentent des concentrations en hélium (Tableau 37) variant selon 3 ordres de
grandeur (0.1 - 285 x 10-°mol/g). Cette variation est en relation avec la profondeur des forages (Figure 87) et
laisse ainsi supposer une accumulation de *He radiogénique crosssant avec la subsidence de I'aquifere, donc
avec I’age des eaux.

Comme les teneurs en hélium ont également tendance a augmenter avec les ages “C calculés par
Blavoux et Olive en 1981 (Figure 88), I'idée d’un enrichissement en hélium en fonction du temps de
résidence des eaux est renforcée. D’autre part, la répartition des concentrations en hélium et des rapports
‘He/?Ne (Tableau 37) par rapport a l'aire de recharge montrent que, trés rapidement aprés enfouissement
des Grés Vosgiens sous couverture, la signature atmosphérique des gaz rares disparait au profit d’un signal
radiogénique.

La faille de Vittel (Figure 88) semble jouer un role de frein dans les écoulements triasiques car on

passe brutalement d’une eau a caractéristiques atmosphériques a une eau enrichie en isotopes radiogéniques
(*He et ©VAL).

Notons également la brutale augmentation de concentration en “He au niveau de Nancy, qui coincide

avec le passage de la salinité 4 une valeur supérieure a 1g/1.
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Figure 87 : Relation entre les abondances en *He des eanx triasiques et la profondenr des forages.
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En faisant approximation d’une évolution en systéme fermé et en considérant une porosité de 15%,
une concentration en U de 0.57 ppm et en Th de 2.33 ppm et une densité de 2.6 pour la roche (Annexe II),
les ages hélium calculés pour ces eaux sont compris entre 0.02 et 272 Ma (Tableau 37). Ces ages sont tres
nettement supérieurs aux isochrones “C (< 30 000 ans) et impliquent une injection de ‘He non in-situ. Ce
point sera discuté au paragraphe XXI.

Les rapports isotopiques 3He/*He des eaux triasiques sont compris entre 0.28 et 0.53 Ra (Tableau

37). Ils varient peu, que ce soit en fonction de la profondeur ou de la localisation des forages.

La radioactivité naturelle des roches encaissantes (Gres du Trias) produit de 'hélium caractérisé par
un rappott 3He/*He de 'ordte de 0.005 Ra compte tenu de la gamme d’abondance de U, Th et Li dans ces
roches. Or, les valeurs 3He/*He mesurées dans les eaux triasiques sont plus élevées de 2 ordres de grandeur
comparativement a cette production purement radiogénique dans les grés triasiques. Ces eaux ne suivent pas
une évolution classique (mélange bipolaire : air / production radiogénique dans le Ttrias). Leur composition
ne peut s’expliquer uniquement par linjection d’une composante radiogénique de type argiles ou socle. Ces
eaux incorporent forcément des quantités d’hélium-3 en exces (Figure 89). Cet enrichissement est le plus
important que 'on ait jamais observé dans les fluides du Bassin Parisien et ne se retrouve pas dans les fluides

triasiques du centre du bassin. Son origine sera discutée ultérieurement (Cf. XXIII).
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Figure 89 : Comparaison des rapports isotopiues de Ihélium et des rapports d'abondance He et Ne dans le Trias Inférieur par
rapport d ceux: calculés pour un mélange bipolaire air/ production radiogénique in situ dans le Trias, le Lias, le Callovo-
Oxfordien, le socle ou air/ MOR.
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Les rapports isotopiques ©Ar/36Ar (Tableau 37) mesurés dans le Rhétien et le Bundsandstein sont
similaires a la valeur atmosphérique (295.5). En revanche, dans le Trias, quelques rapports sont légerement
supérieurs (Tableau 37 : 311 pour le forage de Nancy) a la gamme atmosphérique (295.5) et indiquent une
faible incorporation de #Ar*.

Cette addition de “Ar* peut étre la conséquence de la production radiogénique 7 sitx dans la
formation héte et/ou d’une intrusion de fluides profonds dans les eaux météoriques en provenance de la

recharge.

La faiblesse de I'apport radiogénique et la corrélation positive entre le temps de résidence et le rapport
“©Ar/%Ar (Figure 90) des eaux tend a prouver une incorporation de “Ar* dérivée de la radioactivité naturelle
dans les roches. Toutefois, la présence d’un gradient isotopique vertical (Figure 86), certes moins marqué que
celui observé dans le centre du bassin (299 < *Ar/36Ar < 700), impliquerait la contribution du socle. En
outre, ’écart important entre le forage de Nancy (311) et les forages voisins (Agincourt, Essey, Tomblaine :
300), a temps de résidence et profondeur de forage similaires, montre clairement une contribution du socle a

cet endroitt.
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Figure 90 : Evolution des rapports isotopiques *°Ar/** Ar en fonction de ['dge des ean.
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Chapitre IX : Discussion

XXI. L’HELIUM RADIOGENIQUE DANS LES AQUIFERES : ORIGINE ET FLUX
CRUSTAUX

Nous avons montré précédemment que les eaux souterraines de Lorraine ont fréquemment des
quantités de gaz rares radiogéniques supérieures a celles pouvant étre produites dans les roches de porosité.

Ces exces peuvent résulter :

i) d’un mélange 7n situ entre des eaux anciennes, stagnantes, enrichies en isotopes radiogéniques et des
eaux d’origine météorique plus jeunes, donc peu chargées en *He radiogénique, infiltrées a partir des

zones de recharge et drainées par Iaquifere ;

if) d’un transfert (ou diffusion) des isotopes radiogéniques produits dans les couches adjacentes (argiles

Callovo-Oxfordiennes, liasiques ou socle Permien) ;

iif) d’un apport d’eau en provenance d’horizons inférieurs dont le socle.

XXI.1. DANS LE TRIAS

L’hypothése d’un mélange entre des eaux anciennes et récentes ne semble pas appropriée pour la
partie orientale de I'aquifere du Trias (Est de Nancy) car :

i) ces eaux ne présentent pas de composante saline marquée (<1 g/1) ;

i) les isotopes stables de I'oxygene et de ’hydrogene réveélent une origine météorique et I'absence
d’interaction eau-roche (Blavoux and Olive, 1981) ;

iii) les modeles et les études hydrodynamiques (Wendling, 1997 ; Blavoux and Olive, 1981) ne
détectent pas de zones confinées (excepté dans la région de la Sarre) dans cette partie Est, qui de plus,

est fortement exploitée pour PAEP (alimentation en eau potable);

iv) les eaux sont fortement enrichies en 3He.

Considérer le second mécanisme nous amene a estimer le flux de ‘He injecté dans le Trias. Les
courbes théoriques de distribution de *He au cours du temps (Figure 91) tenant compte de *He
atmosphérique en provenance de la recharge, de *He radiogénique produit in situ et d’un flux externe de “He
(Andrews, 1985) suggerent que le Trias regoit environ 10- mole *He/m?2. an. Le fait que 'ensemble des eaux
triasiques ¢chantillonnées emmagasinent un flux analogue, quel que soit leur temps de résidence, suggére que

la source d’hélium est un phénomene continu dans le temps et, spatialement, uniformément réparti dans la
partie orientale.
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Quelle est 'origine de ce flux ?

1) La couche argileuse du Lias. Pour un coefficient de diffusion de He de 5+1 x 10! m2s! dans les argiles
(Rebour, 1995) et un temps de résidence moyen de 30 000 ans pour les eaux, une distance de 7+1 m peut étre
parcourue, ce qui correspond a I'injection d’un flux de 3.3 x 10-1° mol *He/mZ2an. Cette valeur est 5 ordres de
grandeur inférieure a celle détectée. Par conséquent, les argiles liasiques semblent jouer un role négligeable
dans Pexcés de *He radiogénique mesuré dans le Trias.

i) Les horizons sous-jacents tel le socle. A partir du coefficient de diffusion de He dans I'eau (7 x 10 m?/s:
Ohsumi and Horibe, 1984) et de la porosité du socle (0.5%), on peut établir un coefficient de diffusion
effectif de 3.5 x 10-1 m2/s, ce qui implique une distance parcourue de 6 m en 30 000 ans, soit un flux sortant
du socle de 6.5 x 1019 mol/m?. an. Cette source est également insuffisante. En outre, méme si 'on considére
les flux dérivés de la production crustale (15 x 10”7 mol *He/m?. an : Torgersen and Clarke, 1985 et 1987), la
quantité diffusée est beaucoup trop faible.

u1) La derniere solution est un apport de fluide du socle. Les seules mesures de gaz rares dans les eaux du
socle sont celles extraites du forage de Couy (Meynier et Marty, 1991). La concentration en hélium étant de 7
x 10-8 mol/g, elle permet d’expliquer les fortes teneurs du Trias.
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Figure 91 : Relation entre les concentrations en hélium-4 et les dges "*C dans le Trias : un flux de *He radiogénique en

provenance des horizons sous-jacents, de Lordre de 1 x 107 mol/ m?. an, arrive dans 'aquifere des Grés vosgiens.

L’hélium-4 n’est pas le seul argument en faveur d’un apport extérieur a aquifére d’isotopes de gaz
rares. En effet, Pétude des rapports *He/*He et “Ar/36Ar a montré qu’une contribution exogéne d’isotopes

radiogéniques était possible.
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XXI.2. DANS LE DOGGER

Il est extrémement difficile de déterminer lorigine de I'hélium-4 en excés de la production

radiogénique in situ dans le Dogger de I'Est du bassin, car les données sont trés peu nombreuses.

Un mélange entre des eaux d’ages différents est envisageable dans le cas des exhaures de mines et
aussi pour le MSE 101 :

- Les exhaures de mines peuvent refléter des eaux anciennes, qui incorporent des eaux météoriques

actuelles infiltrées dans les galeries de mines.

En prenant comme hypothese de départ un flux moyen équivalent a celui que recevraient les eaux du
Dogger au centre du bassin (2 x 107 mol *He/m? an ; Marty et al., 1993), les eaux du MSE 101 auraient 1

Ma. Cette valeur correspond aux caractéristiques hydrauliques mesurées au niveau du site de I’Est
(perméabilités < 10 m/s).

Par un raisonnement similaire a celui décrit pour le Trias, les argiles du Lias et du Callovo-Oxfordien
pourraient fournir par diffusion un flux total de 3.8 x 10 mol *He/m?2. an. Cette valeur est 2 ordres de
grandeur inférieure a celle estimée par Marty et al. (1993). Par conséquent, le Dogger devrait recevoir une
intrusion d’eau des formations sous-jacentes. Ce point sera discuté a nouveau lors de la modélisation des
isotopes de gaz rares (XXVIIL2).

XXII. DECOUPLAGE ENTRE I’HELIUM ET L’ARGON RADIOGENIQUES

Des ¢tudes antérieures (Great Artesian Basin : Torgersen et al., 1989 ; Bassin Parisien : Pinti, 1993 ;

Castro, 1995) ont mentionné un découplage entre les isotopes radiogéniques *He et “0Ar.

Cette caractéristique est également reconnue dans les eaux du Trias de 'Est du Bassin Patisien, qui
affichent quelques rapports radiogéniques *He/4Ar* (Tableau 37) supérieurs a la production radiogénique

dans la crotte (valeur moyenne : 4+2) et dans le socle (valeur régionale : 5.6).

Plusieurs hypotheses ont été avancées pour expliquer ce découplage (Torgersen et al., 1989 ; Pinti,
1993 ; Castro, 1995) :

- Relargage préférentiel de *He par rapport a ©Ar ;

- Injection d’isotopes par convection, controlée par la tectonique. Si ce processus est en plus discontinu dans

le temps, une grande variation dans les flux libérés peut étre observée, d’ou des rapports *He/#“Ar* variables ;
- Sources différentes : certaines enrichies en *He et d’autres appauvries en “Ar ;

- Mécanismes de transport distincts : majoritairement diffusif pour ‘He et essentiellement convectif pour

40Ar,
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Comme nous l'avons vu dans la partie II, I'argon est bien retenu dans les roches sédimentaires
comparativement a P’hélium, qui peut étre trés mobile. Donc, la premiere hypothése est tout a fait applicable 2
cette étude.

Le forage de La Neuveville sous Montfort, situé prés de la faille de Vittel, marqué par de fortes
concentrations en isotopes radiogéniques par comparaison a son éloignement des affleurements, ne présente
pas un rapport particuliérement élevé. Par conséquent, ces eaux dotvent provenir de trés profond et la

tectonique pourrait alors jouer un réle pour cet échantillon.

Des mécanismes de transport différents peuvent étre envisagés puisque les rapports du Trias sont
plus faibles que celui du MSE 101 (eaux du Dogger). Par conséquent, la formation argileuse du Lias pourrait
favoriser le passage par diffusion de ’hélium par rapport a Pargon. Toutefoss, ne disposant que d’un seul

point de mesure, il faut considérer ce résultat avec prudence.

A ces processus peuvent se coupler des hétérogénéités liées a des zones appauvries en K par rapport a
dautres (1 000 ppm dans le Dogger ; 35 000 ppm dans le Trias).

‘He/"Ar*
0 10 20 30 40 50 60 70
0 * f f t t t t f 1 f } t
100 1 @ Trias
it B Dogger
200 -0
'E 300 2 l -
E 400 |
’g qq . i 1
& T # 1
S 500 ——
5 [ g MSE 101
B 600 ——
—a—
700 {0 —@=
800 & &— Production radiogénique crustale moyenne
: g ——— T
900

Figure 92 : Relation entre les rapports radiogéniques *He/ *°Ar* et la profondenr des forages.

En résumé, toutes ces hypothéses peuvent étre mvoquées pour justifier le découplage entre *He et
WAr*, Toutefots, celle d’un relargage préférentiel d’hélum des roches vers I’eau semble jouer un réle plus
important.
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XXIII. ORIGINE DE L’HELIUM-3 DANS LE TRIAS

L’exces d’hélium-3 mis en évidence par les rapports isotopiques de 'hélium peut résulter :
i) d’'un apport tritiogénique ;

if) d’une incorporation de poussieres extra-terrestres (Ozima et al, 1984 ; Hiyagon and

Kennedy, 1992) dans les sédiments pélagiques lors de la diagenése ;
iif) d’une composante cosmogénique préservée dans les sédiments ;

iv) d'une production "anormale" d'hélium nucléogénique du fait d’un environnement

patticulierement riche en Li ;

v) d’une contribution d'hélium juvénile provenant du manteau.

La durée de demi-vie du tritium étant de 12.3 années et les eaux ayant un temps de résidence

supérieur a 10 000 ans, la premiére hypothese ne peut étre retenue.

La seconde semble peu probable également, car, bien que les roches a bas taux de sédimentation
puissent contenir 2 x 10-'5 mole *He cosmique par gramme (Anderson, 1993), leur taux de rétention tres

élevé, méme a haute température, ne permet pas un transfert conséquent de 3He vers les fluides (Amari and
Ozima, 1985).

La production nucléogénique étant supérieure a la production cosmogénique a la profondeur du
Trias (Figure 1), la troisiéme supposition est a écarter définitivement.

La quatrieme proposition savere aussi peu réaliste, car elle supposerait des teneurs en Li
exceptionnelles, de Pordre de 850 ppm alors que celles habituellement observées dans ces gres est de 20 a 30

ppm. De plus, les eaux, elles-mémes, ne sont pas enrichies en Li (< 0.5 ppm) et ne peuvent expliquer cet

enrichissement.

La possibilité d'une contribution d’hélium magmatique en provenance de la crolte sous-jacente
constitue 'hypothése la plus vraisemblable. Cette idée est renforcée par les rapports mesurés dans le socle
(0.12 - 0.14 Ra) par Meynier et Marty (1991) et par la Figure 94, qui montre une évolution des rapports
isotopiques d’hélium, a partir de celui de lair, intermédiaire entre ceux de la crolte continentale et ceux du

manteau.

La composante mantellique détectée dans ces eaux triasiques peut s’expliquer par :
i) la présence d’intrusions magmatiques dans la crotte ;
if) une activité volcanique locale ;
iif) des remontées de fluide extrait de magmas situé a la base de la crotte.
Ces 3 hypothéses sont cohérentes avec les caractéristiques géologiques de la marge orientale du
bassin.

La carte au toit du socle (Figure 93) révéle la présence de roches volcaniques, dont 'importance en tant que

génératrice de YHe sera discutée dans la partie modélisation.

Par ailleurs, le socle lorrain renferme de petites zones connues pour leur activité volcanique telle que celle
d’Essey-la-Cote.
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Figure 93 : Carte du toit du socle (extraite Mégnien, 1980).
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On peut noter également la remarquable adéquation entre les compositions isotopiques de I'hélium
dans les Grés Vosgiens et celles détectées dans le graben du Rhin, aire d’extension continentale (0.2 - 5.9 Ra;
Griesshaber et al,, 1991; Marty et al., 1992, Figure 94 ; Figure 95). Or, il existe des évidences de magmatisme
en profondeur dans cette région : i) présence de volcanisme III (Kaisersthul) et IV (Efel). ii) le flux de chaleur
y est particulierement élevé. II est alors vraisemblable de supposer que des éléments volatils juvéniles, tels que
SHe, ont pu étre extraits du manteau par des magmas stockés a présent dans la croute profonde, et
redistribués vers des niveaux plus superficiels par des circulations de fluides. L’étendue de ce processus

dépasserait largement I'expression de sutface de la tectonique régionale constituée par le graben du Rhin.

Comme les rapports R/Ra sont peu variables quelle que soit 'augmentation des rapports *He/?Ne
(Figure 94), les fluides triasiques recoivent une contribution d’hélium exogéne ayant un rapport 3He/*He peu

variable.

Tous ces éléments concourent a confirmer l'origine extérieure a 'aquifére de 3He. Il n’est donc pas
possible d’utiliser quantitativement hélium pour dater les eaux des Grés Vosgiens. Cependant, I'hélium
isotopique apporte une information qualitative capitale : il existe a I'échelle régionale des transferts de fluides
importants entre la crotte et laquifére des Gres Vosgiens, permettant linjection, dans cet aquifére,
d’éléments volatils originairement transportés par les magmas issus du manteau sous-continental. Compte
tenu des faibles vitesses de diffusion de I’hélium a P’échelle de la croate ou du bassin (de Pordre de 7 x 10-6
cm?/s soient 2 km en 245 Ma), il est clair que ce transport est essentiellement convectif, probablement
favorisé par la tectonique sub-verticale du graben du Rhin. Les flux de *He mantellique injectés dans le Trias

lorrain sont estimés a 1.3 — 8.3 x 1012 mol/m?. an.

Les eaux triasiques du centre du Bassin Parisien contiendraient =1% d’hélium d’origine mantellique
(Pinti and Marty, 1998), soit une concentration de Pordre de 10-17 mol/g. Ot, les eaux triasiques de I’Est du
Bassin Parisien renferment plus de 90% de He magmatique, soit 105 mol/g. Cela suggére que non
seulement la source de *He mantellique injectée dans les fluides de 'Est ne s’étend pas a 'ensemble du bassin,
mais aussi que les eaux du centre du bassin regoivent peu d’eaux de la recharge de I'Est et/ou sont mélangées

a des eaux provenant d’autres recharges provoquant une dilution du signal mantellique.

Afin de vérifier que incorporation d’un fluide issu du socle dans les eaux du Trias n’affecte pas les
résultats obtenus avec les autres traceurs géochimiques, nous voulions faire un calcul de balance de masse, en
considérant un mélange entre la signature isotopique 3He/*He d’un fluide de type Sancerre - Couy (seul
forage atteignant le socle et étudié géochimiquement) et celle caractéristique de la production radiogénique.
Malheureusement, les données 8D et 680 ainsi que les activités *C ne sont pas disponibles et nous n’avons
pu effectuer ce calcul. Cependant, Pinjection de 6% de fluide profond ne devrait pas modifier les résultats de

fagon conséquente.
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XXIV. ISOLATION TRIAS/DOGGER

He

La différence observée dans les rapports 1sotopiques *He/*He entre le Dogger ( = 0.02 Ra) et le
Trias (= 0.3 Ra) montre que ’hélium-3 mantellique identifié dans le Trias n’est pas apparent dans 'aquifére
du Dogger. Deux explications sont envisageables (Figure 96) :

- Les argiles du Lias peuvent jouer le role d’isolant entre ces deux formations aquiféres. Les
cinétiques de transfert au travers des semi-perméables sont si faibles (cf. partie IT) que I’hélium-3 n’est pas
encore arrivé dans le Dogger. Quant a la chute des rapports 1sotopiques dans le Trias de PEst vers 'Ouest,
elle pourrait provenir de I'incorporation d’eaux issues de différentes recharges et enrichies préférentiellement
en hélium-4 radiogénique.

- Comme dans la marge orientale du bassin, les forages disponibles au Trias (fleches grises) sont
situés a ’Est de Nancy et ceux au Dogger a ’Ouest de cette ville, 1l est impossible de comparer ces eaux selon
un profil vertical. I est alors envisageable que le signal en *He pourrait rester partiellement bloqué dans la
partie Est du Trias Lorrain. Comme la salinité augmente drastiquement a partir de Nancy vers le centre du
bassin, les vitesses de circulation semblent chuter et ces eaux peuvent rester confinées. Ce mécanisme
expliquerait la diminution des rapports R/Ra d’Est en Ouest dans le Trias. La combinaison d’une progression
ralentie de la signature mantellique vers 'Ouest dans le Trias et du pouvorir isolant des argiles liasiques
contribueraient a freiner le passage de I’hélium-3 vers le Dogger.
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Figure 96 : Isolation Trias | Dogger vis a vis de hélinm-3 mantelligne.
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XXV. LES PALEOTEMPERATURES DE RECHARGE DES EAUX

Les paléotempératures de recharge des eaux (Tableau 38) ont été déterminées a partir des
concentrations en gaz rares atmosphériques (Ar, Kr, Xe). Ne disposant pas toujours des concentrations en
Xe, faute de seuil de détection trop bas pour le spectrometre utiliseé (VGG603), la majorité des
paléotempératures sont calculées sur la base de la concentration en krypton-84 atmosphérique, corrigée
d’éventuelles additions de microbulles d’air hors équilibre a I'aide du programme « Paleotemp » (Pinti and
Van Drom, 1998). Ces valeurs, bien quapproximatives si 'on en juge par leur méthode de calcul, permettent

néanmoins d’établir une corrélation correcte avec le climat enregistré au cours du Quaternaire récent.

En effet, en reportant pour les trois aquiféres étudiés, les paléotempératures obtenues en fonction
des activités C, on obtient une courbe, qui peut étre assimilée a une courbe paléoclimatique des 30 000
derniéres années si on tient compte des ages « piston » déterminés pour le Trias (Figure 97). L’allure
générale de cette courbe est en bon accord avec 'évolution climatique établie dans le bassin hongrois (Stute
and Sonntag, 1989) d’une part, et avec celle dérivée de I’étude des sables verts de P’Albien (Pik et al, 1998)
d’autre part. Précisons que ces 2 courbes ont été également élaborées suite a la détermination des

paléotempératures de recharge.

De facon générale, les temps de résidence estimés pour ces eaux augmentent avec la distance a la
recharge et la direction d’écoulement.

Forage Gaz T (°C) Forage Gaz T (°C)
TRIAS
Agincourt* Ke-Xe 37 Gélacourt Ar
Baudricourt K 0.9 Hériménil K 2.6
Bénamont K 3.5 Lunéville* Xe 2
Cheneviéres* Kr-Xe 1.7 Manonviller Kr 3.2
Contrexéville Ar-Kr 9.6 Nancy* Kr-Xe 5.0
Courbessaux K 7.6 Rozelieures Ar 2.0
Escles Kr 10.8 St Clément Ar 1.7
Essey Kr 3.4 Valfroicourt Kr 7.9
Florémont Kr 1.4 Varangéville Kr 4.3
DOGGER
Etain K 1.8 Piennes Ar 2.9
MSE 101 Ar-Kx 8.4 Rouvres-en-W. Ar-Kr 5.1
TITHONIEN
Auzécourt Ar 33 Guerpont K 7.6
Bonnet K 9.8 Laheycourt Ar-Kr 5.6
Gondrecourt Ar-Kr 10.3 Ribeaucourt Ky 11.0

Tablean 38 : Les paléotempératures de recharge des eanx: souterraines de UEst du Bassin Parisien d'aprés I'abondance

atmosphérique du gas; mentionné. Lervenr (10) est d'un degré au maximum. (*¥) analysé a PETH - Zurich.
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L’étude géochimique sur les eaux de Est du Bassin Parisien meéne aux conclusions suivantes :

V Le Tithonien est caractérisé par des eaux, pour la plupatt, jeunes et peu confinées (ages modernes,
teneur en He proche de PASW ; 3He/*He atmosphérique). Un point, Auzécourt, refléte la partie plus captive
de la nappe (= 31 000 ans, teneur en He élevée comparativement a ’ASW ; 3He/“He radiogénique). Les
activités en 14C et les teneurs en 613C sont typiques d’un aquifére karstique.

V Les aquiféres du Trias et du Dogger concentrent un exces de production radiogénique consécutif
a lincorporation de “He en provenance des horizons sous-jacents et du socle. Un flux de Pordre de 10-5
mol/m2. an a été estimé pour le Trias.

V Des excés de 3He, de Potdre de 90% par rapport 4 la production nucléogénique, ont été détectés
dans le Ttias. Une seule soutce peut expliquer un tel enrichissement : le manteau. Les liens indéniables entre
les rappotts isotopiques *He/“He du graben du Rhin et ceux des eaux triasiques le confirment. Ainsi, il y
aurait des transferts de fluides, de grande ampleur, a échelle de la crolite dans la marge orientale du bassin.
Le Dogger calcaite ne présente pas des enrichissements en 3He aussi marqués. Par conséquent, les transferts
massiques entre le Ttias et Paquifére jurassique doivent étre restreints, ce qui implique des vitesses de
circulation extrémement lentes. Dés lots, il devient indiscutable que les atgiles du Lias, formation semi-
petméable adjacente 4 ces deux aquiferes, jouent un role prépondérant dans ces cinétiques de transfert et
peuvent étre apparentées a une barriére isolante efficace. N’ayant aucun point de mesure dans 'Oxfordien
calcaire, nous ne pouvons construire un raisonnement similaire pour les argilites du Callovo-Oxfordien.
D’autre part, les eaux triasiques, au centre du bassin, n’ont pas enregistré un pourcentage aussi important en
3He d’origine profonde. Il semblerait alors que le sighal mantellique, présent dans PEst, ne soit pas encore
parvenu dans la partie centrale du bassin ou qu’il ait été dilué lors de la convergence d’eaux issues de
différentes zones de recharge (Ouest, Sud).

V' Si les datations par 14C permettent, pour les eaux triasiques, d’estimer un temps de résidence
autour de 30 000 ans, confitmé par les isotopes stables de I'eau et les paléotempératures de recharge, les
problémes d’interactions entre les fluides et les carbonates ou de représentativité de I'eau de formation (MSE
101) ne permettent pas de dater les eaux tithoniennes et jurassiques. Toutefois, la conjugaison des sighatures
isotopiques en 8180 et 8D et en hélium des eaux du MSE 101 laisse supposer une pétiode de recharge voisine
de celle qui a prévalu pour les eaux du centre du bassin. Sur la base des teneurs en hélium, les eaux circulant
au niveau du site de I’Est, pourraient avoir un temps de résidence de 'ordre d’t Ma. Les vitesses de

citculation associées sont de 0.05 m/an, valeur voisine de celles estimées par Marty et al. en 1993 (0.04

m/an).
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v Dans la partie Est du Trias, les vitesses de circulation seraient en moyenne de l'ordre de 2.5 m/an.
Les forages a proximité de la faille de Vittel présentent des vitesses plus faibles (1.2 m/an) quand ils sont au
Notd de cet accident comparativement a ceux situés au Sud (7.5 m/an). Ces obsetvations sont cotroborées
par des rapports *He/“He de type atmosphérique au Sud et radiogénique au Nord. Ainsi, la présence de cette

faille constitue un frein dans la progression des eaux.



QUATRIEME PARTIE ;
MopeLisation Des Transrerts D Gaz Rares
Dans I” Est Du Bassin Parisien

IMPLICATIONS HYDRODYNAMIQUES

Cette quatriéme partie développe I'hydrodynémique des aqijiféres du Bassin
Parisien.

Un modele 3D d'écoulement des fluides (mis en oeuvre par ANTEA Orléans) est utilisé
(Ch XIy, afin de tester différentes hypotheses (Ch Xil) prenant en compte les données
de gaz rares (abondances, rapports isotopiques) obtenues au cours des parties If et lll.
Le chapitre XIIl récapitule les conclusions importantes mises en évidence au cours de
cette étude.







,

Les données obtenues sur les eaux souterraines de I'Est de la France sont ponctuelles et
cotrespondent géographiquement a la distribution des forages disponibles. Cette répartition s’avére
particuliérement pauvre dans le cas des aquiféres situés au-dessus du Callovo-Oxfordien. Par conséquent, il
ne serait pas réaliste de proposer un scénario relatif aux transferts hydriques dans la marge orientale du Bassin
Parisien a partir de ces données éparses. Toutefois, en intégrant dans un modéle de citculations
hydrodynarrﬁque les résultats géochimiques acquis lors de cette étude et ceux extraits de la littérature, apparait
la possibilité de lisset nos connaissances sur les principaux aquiféres du bassin et de définir un cadre général
de citculation et de répartition des isotopes de gaz rares.

Depuis une trentaine d’années, différents auteurs (Astié, 1969 ; Trescott et al., 1976 ; Hennart et al.,
1981 ; Fogg, 1986 ; Bethke, 1988 ; Kreitler, 1989) ont utilisé la modélisation mathématique pour aborder le
comportement des systémes aquiféres profonds. Une autre approche consiste a associer un traceur
géochimique, en I'occurtence ’hélium, a la modélisation numérique (Wei, 1990 ; Castro ; 1995 ; Castro et al,,
1998). L’étude de Wei est focalisée sur le seul aquifére du Dogger en région patisienne et celle de Castro
tepose sut un modéle 2D, le long d’un axe Lunéville - Versailles. L’originalité de cette étude est de coupler les
gaz rates, ’hélium-4 et hélium-3, 4 un modéle d’écoulements des fluides, 3D, multi (14) - couches, englobant
le Bassin Parisien dans sa totalité.

Initialement, ce modéle hydrodynamique a été réalisé a la demande de PANDRA, en vue de
caractériser les circulations souterraines au niveau du site de I'Est. Il a été développé par Wendling (1996 et

1997) 2 ANTEA i partir du logiciel MARTHE (BRGM).

Ce chapitre décrit succinctement le cadre hydrodynamique qui a servi de base pour cette étude, puis
les modifications appottées au modele pour intégrer les données de gaz rares. Une fois rendues compatibles
les données physiques de circulation (topographie, perméabilité, charges) et les contraintes chronologiques
imposées pat les gaz rares, nous discuterons (Chapitre XIII) de :

i) 'ampleur des transferts hydriques 4 travers les semi-perméables. Par exemple, nous considérons les
aquiféres du Dogger et du Trias de I'Est, séparés par le semi-perméable du Lias.

if) les vitesses de circulation dans les principaux aquiféres.

Et, nous confronterons nos tésultats a ceux dérivés de modélisations existantes (Wei, 1990 ; Castro, 1995).
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XXVI. PRESENTATION DU MODELE

XXVI.1. LE LOGICIEL MARTHE

Congu et développé au BRGM, le logiciel MARTHE (Modélisation d’Aquiféres par un maillage
Rectangulaire en régime Transitoire pour le calcul Hydrodynamique des Ecoulements) est destiné a
modéliser les problémes d'écoulement rencontrés dans des contextes variés (gestion des ressources aquiféres,
génie civil, environnement , exploitation miniere...).

Il est écrit en langage FORTRAN 90 et permet de simuler de nombreux types d'écoulement en offrant
différents niveaux d’utilisation :

- Maillages 2D (en plan, en coupe verticale, en coordonnées cylindriques) ou 3D.

- Aquiféres monocouches ou multicouches.

- Nappes libres, captives ou semi-captives en régime hydraulique permanent ou transitoite.
- Anisotropies hotizontale et verticale des perméabilités.

- Traitement continu de la zone saturée et de la zone non saturée.

- Effets densitaires induits par des salinités et/ou des températures hétérogenes.

- Prise en compte des vatiations de viscosité avec la température.

- Transport avec interactions physico-chimiques entre eau, effluents et matrice poreuse.

- Ecoulements monophasiques ou diphasiques (eau et ait, eau et "huile").

- Transport simulé sous composante advective, diffusive et dispersive.

- Relations « nappe-riviere ».

XXVI.2, PRINCIPE DU CODE DE CALCUL

Le modéle des écoulements souterrains dans le Bassin Parisien a été réalisé avec la version 5.6 du
logiciel Marthe. Il est en 3 dimensions et comprend 15 couches.

Le domaine modélisé est discrétisé selon un maillage carré de type "écossais” : chaque ligne et chaque
colonne de mailles ont une largeur constante de 10 km, excepté autour du site de recherches ANDRA ou le
pas de discrétisation est de 1 km. Les mailles sont ajustées sur le carroyage kilométrique du systeme de
coordonnées géographiques Lambert, zone II étendue.

Les données d’entrée et les résultats de modélisation a répartition spatiale (perméabilités, charges
hydrodynamiques, débits, concentrations,...) se présentent sous forme de fichiers texte ASCIL Ils sont éctits
selon une norme dite « SEMIS » élaborée au BRGM (Annexe V, Figure A8), qui associe les coordonnées
géographiques des mailles aux valeurs attribuées a chaque maille. Cette norme petmet de consulter facilement
les données sous éditeur de texte et de les superposer a des fonds cartographiques préalablement digitalisés
selon le systéme de coordonnées géographiques Lambert, zone II étendue. Les données peuvent étre définies
par zones, par couches ou globalement pour tout le maillage.

Les calculs hydrodynamiques sont effectués selon une méthode aux différences finies. L’algotithme

de résolution utilisé est une méthode matricielle par gradients conjugués, avec préconditionnement de
Choleski (Hill, 1990 ; Press et al., 1989).
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La convergence des calculs est contrélée pat plusieuts critéres :
- Iécart maximum de charges entre deux itérations successives ;

- les débits résiduels d'erreur, qui doivent étre négligeables sur l'ensemble du modele et dans chacune des
mailles ;

- le nombre de Peclet : rapport entre la taille de la maille et le coefficient de diffusion — dispetsion ;

- le nombre de courant : rapport entre la distance parcourue par pas de temps et la dimension de la maille.

La topographie est interpolée a partir du Modéle Numérique de Terrain (MNT) de 'IGN. Les
perméabilités et les porosités cinématiques sont les seuls paramétres hydrodynamiques introduits dans le
modéle du fait que les simulations sont réalisées en régime permanent. Les vitesses d'écoulement sont
estimées pour une porosité cinématique uniforme de 10% pour I'ensemble des couches.

XXVIL.3. DESCRIPTION SPATIALE DU MODELE

Le modéle hydrogéologique « régional du site de I'Est » (Wendling, 1996 et 1997) couvre I'ensemble
du Bassin Patisien : 600 km d'Est en Ouest et 500 km du Notd au Sud, soit 180 000 km2. II est délimité par
des frontiéres natutelles : les Ardennes, les Vosges, le Morvan, le Massif Central et le Massif Armoricain. Sa
limite inférieure correspond a la cuvette formée par le toit du socle Anté-Permien. Il est constitué de
Pempilement de 15 couches, affleurant sous forme d'auréoles concentriques, et représentant les 15 principaux
faciés lithologiques du Bassin Parisien (Annexe V Figure A9).

Ces 15 unités hydrogéologiques sont répertoriées ci-apres par age de formation croissant :
- le Tertiaire, aquifére présent seulement au centre du bassin sédimentaire.
- la Craie aquifére assimilée aux 150 premiers metres de la formation du Crétacé supérieur ;
- le semi-perméable de la base du Crétacé supérieur ;
- I'Albien aquifere ;
- I'Aptien semi-perméable ;
- le Néocomien aquifére (regroupant les formations du Barrémien-Hautetivien au Bertiasien) ;
- le Tithonien, semi-perméable dans son ensemble, mais karstifié et aquifére au voisinage du site ;
- le Kimméridgien, semi-perméable ;
- 'Oxfordien calcaire, aquifére constituant I'encaissant supérieur de la formation héte ;
- le Callovo-Oxfotrdien, formation argilo-marneuse hoéte ;
- le Dogger calcaire, aquifére constituant I'encaissant inférieur de la formation hote ;
-le Lias, semi-perméable ;
- le Rhétien, aquifere ;
- le Trias non détritique, semi-perméable ;

- le Trias détritique, aquifere.
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La zone ainsi discrétisée comprend 85 000 mailles de calcul réparties en :

- 107 colonnes entre les abscisses 370 et 1040 km ;
- 77 lignes entre les ordonnées 2120 et 2670 km ;

- 15 couches superposées jusqu’a 2 000 m de profondeur.

XXVI14. SIMULATION HYDRODYNAMIQUE DE REFERENCE

La simulation hydrodynamique de référence, détaillée sous le nom de « simulation 6 » dans Wendling
(1997), répond aux caractéristiques suivantes :

1) Les perméabilités affectées aux aquiféres (Tableau 39) sont spatialement variables. Elles résultent
d’informations de terrain, de modélisations antérieures (BRGM, 1986, 1995) ou encore d’une moyenne de
ces données lorsque la zone n’a pas été étudiée. Les perméabilités des semi-perméables sont supposées
uniformes par couches par manque d’information ; elles ont été ajustées de fagon a reproduire au mieux
les connaissances acquises pour chaque aquifére. Les contrastes de perméabilité entre aquiféres et semi-
perméables sont suffisants pour conduire a des écoulements d’échelle régionale, s’organisant sur des
dizaines, voire des centaines de kilomeétres. Ceci n’excluant pas, toutefois, que des échanges aient lieu
entre aquiféres, au travers des formations semi-perméables les séparant. Cette configuration des
écoulements est en concordance avec les hypotheéses de circulation dans le Ttias, le Dogger et I’Albien.

Couches du Perméabilités moyennes (m/s)
modéle semi-perméables aquiféres
Tertiaire - 105
Craie aquifere - 7x107
Crétacé supétieur 101 -
Albien - 5x 105
Aptien 2x 101t R
Néocomien - 3 x 105
Tithonien _ 1011 -
Kimméridgien 101 -
Oxfordien calcaire - 2x 107
Callovo-Oxfordien 1012 -
Dogger calcaire - 8x 107
Lias 10-10 -
Rhéten - 4 x 107
Trias non détritique 10 -
Thias détritique - 10

Tablean 39 : Perméabilités des différentes couches du modéle.

if) les charges piézométriques des aquiféres de surface sont assimilées a une topographie "lissée",
teproduisant au mieux les différentiels de charge hydraulique régnant entre les zones de recharge (points
hauts topogtaphiques) et les zones d’exutoire (points bas associés au réseau hydrogtaphiques).
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iif) les conditions aux limites sont :

- un flux nul en périphérie et au fond du modéle (Permien imperméable) ;

- un potentiel gravitationnel imposé a 0 m pour la limite correspondant au littoral de la
Manche. En surface du modele, le potentiel imposé est égal a la topographie « lissée ».

XXVI.5. MODIFICATIONS SPATIALES DU MODELE REGIONAL

Afin de tenir compte de I'hélium radiogénique produit dans le socle anté-permien et injecté dans les
aquiféres par des circulations ascendantes de fluides, de nouvelles couches ont été ajoutées a la base du
modele hydrogéologique existant (Figure 98). La surface de ce dernier s’en est trouvée élargie, car le socle
doit affleurer pour recevoir des infiltrations d'eau météorique (Annexe V Figure A10). Le socle est modélisé
pat 5 niveaux d'épaisseur et de perméabilité variables (Tableau 40 et Figure 98), car, le potentiel étant imposé
en surface, un seul niveau de mailles ne suffit pas a générer des écoulements au niveau des affleurements.
L’unique but de ces couches est de permettre la simulation d’apport de gaz rares d’origine profonde. Leur
nombre et leur épaisseur ne sont en aucun cas reliés a ’hydrogéologie du Bassin Parisien. Leur impact est
négligeable sur les écoulements des formations sédimentaires sus-jacentes car la perméabilité qui leur est
affectée est tres faible.

N°¢ de la couche Epaisseur Perméabilité Porosité
dans le modele (m) (m/s) (%)
16 100 1011 0.5
(19 200 112 0.5
18 500 10-12 0.5
19 1000 10-12 0.5
20 2000 1012 0.5

Tablean 40 : Caractéristique des 5 niveanx: modélisant le socle

Pour considérer les flux de *He provenant du manteau, nous avons répertorié, dans le socle, les
zones constituées de roches volcaniques (Figure 99) a partir d'une carte géologique au toit du Permien (Figure
93). Les roches basaltiques et granodioritiques anciennes (200 - 300 Ma) sont distinguées des roches
volcaniques récentes (1 - 60 Ma) car les flux de 3He dans les zones de magmatisme Stéphanien peuvent étre
inférieurs a ceux des zones d'ages Tertiaire et Quaternaire. Le Massif Central étant un épisode magmatique
récent, les couches du socle ont été étendues jusqu'a inclure la partie du massif drainée vers le Bassin Patisien
(Figure 98). En surface, cela correspond a la partie supérieure du bassin versant de la Loire. Une autre zone
de volcanisme peut influencer les concentrations en 3He dans les eaux circulant a proximité du site de I'Est, il
s'agit du Kaisersthul, situé dans le graben du Rhin. La géochimie des gaz rares (cf. XX) montre que la
composition isotopique d’hélium dans les eaux du Trias, circulant dans PEst du Bassin Parisien, présente des
similitudes avec celle détectée dans le graben du Rhin. Cect signifierait qu’il existe, a I’échelle régionale, des
transferts de fluides importants entre la croute et P'aquifere des Gres Vosgiens. Ces transferts favoriseraient
Pinjection dans Paquifére d’éléments volatils, transportés a Porigine par des magmas issus du manteau sous-
continental. Une zone magmatique profonde figure dans le modele hydrogéologique au niveau du socle

lorrain, pour représenter le volcanisme détecté a Essey la Cote.
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L'ensemble de ces modifications se traduit par un modéle comportant 130 000 mailles de calcul réparties en :
- 109 colonnes entre les abscisses 350 et 1040 ;
- 94 lignes entre les ordonnées 1950 et 2670 ;

- 20 couches superposées dont 5 représentant le socle.

XXVI.6. MODIFICATIONS HYDROGEOLOGIQUES

o Perméabilité (Annexe V Figures A11 a A18)

Afin de prendre en considération des données encore non intégrées au modele régional, quelques
modifications dans les perméabilités ont été effectuées. Ces rectifications sont basées sur des mesures de

terrain et n’ont qu’une influence locale :

- Pour étre en accord avec les mesures recueillies par PANDRA a I'aplomb du site de 'Est dans le
Dogger (< 10 m/s), les perméabilités ont été progressivement abaissées sur une zone concentrique

de 20 km, centrée sur le site, telle que K soit divisée d’un facteur 1000 au centre de la cible.

- Le Tithonien est considéré comme un semi-perméable dans le modéle régional. Or, dans I’Est, il
comprend une pattie aquifere a proximité des affleurements. Clest la raison pour laquelle la
perméabilité de cette couche a été augmentée progressivement sur une trentaine de kilomeétres autour

du site, telle que K soit multipliée d’un facteur 1000 au centre de la cible.

Les premiéres simulations effectuées avec le modele étendu montrent des concentrations en *He
dans I'Est du Trias détritique gouvernées en priorité par les apports atmosphériques dérivés des
affleurements susjacents du Trias non détritique. Cette observation est en désaccord avec les données
géochimiques. Ainsi, la perméabilité de la partie orientale du Trias non détritique semblerait surestimée. Ce
postulat est fort vraisemblable puisque les perméabilités des semi-perméables sont uniformes pat couche du
fait de manque de données (cf. XXVI.4). Nous avons alors divisé par un facteur 100 la perméabilité sur une
zone correspondant grossierement aux affleurements. L’ordre de grandeur des perméabilités obtenues, 10-1!
m/s, reste cohérent avec la notion de semi-perméable associée a cette couche hydrogéologique. Un des
objectifs de la confrontation de ces 2 approches, géochimique et modélisation, était d’apporter des

contraintes sur les conditions hydrodynamiques du modele, en voici un exemple.

e Diffusion :

Le moyen de transport prédominant dans les semi-perméables étant la diffusion, des coefficients de
diffusion moléculaire ont été intégrés dans le modele (cf. partie T). La valeur attribuée aux couches
sédimentaires semi-perméables est de 10-10 m2/s. Pour tenir compte de Paugmentation de température avec la

profondeur, le coefficient affecté au socle est de 5 x 10-1 m?2/s.

e [Mailles :

Les failles majeures (Bray, Rouen, Sennely, Couy, et filon houiller) sont supposées transmissives (105
m?2/s). Comme leur réle s’est atténué pendant le Malm, elles sont supposées inactives sur les couches
supérieures au Callovo-Oxfordien. Les failles présentes a Est (Vittel, Metz et similaires) ne sont modélisées

comme étant actives que dans leur partie pré-triasique.
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XXVI.7. LES CONDITIONS AUX LIMITES ET CONDITIONS INITIALES

En surface, toute I'eau susceptible de pénétrer dans le modéle a une concentration en 3He et ‘He
constante, égale a la quantité de *He et *He dissoute 2 l'équilibre dans l'eau de rechatge soit, pour une

température de 9°C, 2.98 x 102 mole de *He par métre cube d'eau et 2,13 x 10 mole de “He par métre cube
d'eau.

Pour chacune des 15 couches sédimentaires ainsi que les 5 niveaux du socle, un taux de production
en hélium a été introduit sous forme de débit massique dans le modele (Tableau 41). Les valeurs de taux de
production en “He ont été calculées en fonction des teneurs moyennes en U et Th des différentes couches et
celles en 3He a partir des abondances moyennes en Li.

Couches du modéle NP° de la couche Taux de production  Taux de production
en‘He (mol/m3a)  en’®He (mol/m3.a)
Tertiaire 1 270 x 1011 4.00x10-1°
Craie aquifére 2 2.70 x 10-11 4.00x 1017
Crétacé supérieur 3 2,70 x 10-1t 4.00x 101
Albien 4 270 x 101 8.00 x 10-1?
Aptien 5 270 x 1o 4.00x 101
Néocomien 6 1.00 x 1010 8.00 x 10-19
Tithonien 7 270 x 101 4.00 x 1017
Kimméridgien 8 270 x 1011 8.00 x 1019
Ogxfordien calcaire 9 2.70 x 101t 4.00 x 1019
Callovo-Oxfordien 10 1.00 x 10-10 4.00x 10-¥°
Dogger calcaire 11 270 x 101 _ 8.00x 101
Lias 12 1.00 x 10-10 4.00 x 10-1°
Rhétien 13 2.70 x 1011 4.00 x 10-1?
Trias non détritique 14 270x 1011 - 4.00 x 1019
T'ias détritique 15 270 x 101 240 x 101
Socle1a 5 16420 1.08 x 1010 4.56 x 10-18

Tablean 41 : Tanx de production en hélinm pour les différentes conches hydrogéologiques.

Le modeéle travaille en régime hydraulique permanent et en régime transitoire sur une période de 100
Ma pour le transport. Bien entendu, il aurait été préférable que le modéle soit en régime transitoire également
pout lhydraulique et la géométrie (formations 4gées de moins de 100 Ma), mais cela demandait des
modifications trop importantes et dépassait le cadre de cette étude.

L’échelle de temps utilisée pour le transport ne cotrespond pas a une situation réelle. Il est clair que
les écoulements il y a 100 Ma n’ont aucun point commun avec ceux qui prévalent actuellement. En fait, cette
longue période est un artefact, qui permet de rendre compte de P'accumulation radiogénique dans les
différentes couches du bassin. A la date t = 0, une teneur en hélium nulle pout 'ensemble des couches
sédimentaites du modele est imposée. Les mailles de sutface ont une concentration initiale égale a FASW
(He = 298 x 102 mol/m> d'eau et ‘He = 2,13 x 104 mol/m? d'eau). Le socle, quant 4 lui, a une
concentration initiale en ‘He de 2 mol/m? correspondant 2 la différence entre Paccumulation radiogénique
dans le socle et sa diffusion vers les niveaux supérieurs durant 150 Ma.






XXVII. LES RESULTATS DE MODELISATION

Les abondances en 3He, “He et les rappotts isotopiques *He/*He disponibles étant principalement
associés aux aquiféres de I'Albien (Pik et al., 1998, Marty et al,, 1993), du Dogger et du Trias (Marty et al.,
1988 et 1993 ; Pinti and Marty, 1997 et 1998 ; Dewonck et Matty, 1997), les résultats des simulations ont été
principalement analysés pour ces trois formations.

Pour Pensemble de ces trois niveaux, les parameétres hydrodynamiques et géochimiques décrits
précédemment permettent de reproduire de fagon satisfaisante les distributions d’hélium-4 et d’hélium-3
mesurées, I’écart entre les mesures et le modéle n’excédant pas un facteur 2 dans la majorité des cas. Nous
avons, pat ailleurs, vérifié que les mesures disponibles dans d’autres aquiféres (Tithonien, Néocomien,
Keuper) étaient elles aussi en adéquation avec le modele.

Pour cettains forages, les écarts détectés entre les valeurs modélisées et les mesures de terrain
peuvent atteindte un 4 deux ordres de grandeur. Ces différences s’expliquent probablement par la
topographie locale, qui ne serait pas assez finement rendue dans certaines zones fortement « chahutées ». En
effet, la taille des mailles étant de 10 x 10 km, des variations d’un ordre de grandeur dans les mesures peuvent
étre obsetvées pout des forages situés dans la méme maille.

Le parallélisme entre la répartition modélisée des isotopes de gaz et les mesures de terrain (chiffres en
noir sur les figures) pour les différentes couches aquiféres est valorisé sous forme de cartes, dont les plus
représentatives sont reproduites dans la section suivante.

La robustesse du modeéle vis-a-vis de différents parameétres aussi bien hydrogéologiques
(perméabilité, porosité, failles, temps de modélisation) que géochimiques (concentration des mailles en
surface, taux de production, coefficients de diffusion) a été éprouvée a 'aide de tests de sensibilité qui sont
discutés paragraphe XXX,
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XXVIII. CONFRONTATION ENTRE LE MODELE ET LA GEOCHIMIE DE L’HELIUM-4

XXVIIL1. ALBIEN

Dans l'aquifere de 'Albien, la distribution des concentrations mesurées en hélium-4 le long de la lighe
d'écoulement au départ des affleurements du Sud-Est et jusqu’au centre de la région parisienne (Figure 111
haut), permet de distinguer trois zones :

> A la limite Sud-Est d'affleurement des sables (Dracy), les concentrations sont proches de la valeur
fixée par l'eau de recharge (2.13 x 10 - mol/m?) et caractérisent des eaux jeunes n’ayant pas encote
accumulé d’hélium radiogénique.

> Une deuxiéme zone, située entre Montargis et Fontainebleau, présente des valeurs qui augmentent
progtessivement (3 - 25 x 10 -5 mol/m?), traduisant I'entichissement en 4He de I'aquifére. Ceci s'explique
par la production radiogénique in-situ. Plus les eaux s'éloignent de la zone de recharge, plus leur temps
de résidence est élevé et plus elles se chargent en “He.

> Une troisiéme zone, au Nord-Ouest de Paris, est caractérisée par des concentrations en “He de
Pordre de 1 - 3 x 10 4 mol/m3. Ces valeuts ne peuvent pas s'expliquer par I'augmentation de la seule
production radiogénique in-situ dans l'aquifére. Si 'on considére une production radiogénique dans
PAlbien de 2.7 x 10 1! mol/m3wche -an et un temps de résidence de 10 4 2 10 5 ans pour ces eaux (Raoult,
1998), les concentrations maximum mesurées devraient étre de 'ordre de 2.7 - 27 x 10 -6 mol/m? eau.
Ces eaux sont donc brusquement entichies en ‘He d’un facteur 10 a 100. Un tel excés semble étre causé
par une injection d'eau provenant du Néocomien (Pik et al., 1998) et des aquiféres sous-jacents. La
Figure 100 reflétant les trajectoites inverses (détermination de la trajectoire a partir de son point
d’arrivée dans I’Albien) met en évidence les transferts hydrodynamiques entre les couches. Comme nous
n’avons pas considéré les pompages drastiques effectués dans PAlbien sous la région parisienne
(tabattement de la nappe sur 200 km de diamétre environ avec 100 m de rabattement au centre du cone
de dépression), il est logique de considérer que 'ampleur des transferts hydriques entre le Néocomien et
PAlbien est plus importante que celle modélisée.

Les temps de résidence moyens des eaux albiennes ont été calculés en supposant un transport par
convection pure avec une porosité cinématique de 10% (Figure 101). Les valeurs passent de 1 000 ans pres
des affleurements du S-E a plusieurs dizaines de milliers d’années au centre du bassin. Ces ages
hydrodynamiques sont en accord avec les ages “C (0 — 30 000 ans : Raoult et al., 1998).

Les vitesses de circulation estimées pour une porosité cinématique uniforme de 10% (Figure 102)
indiquent que le calage du modele est satisfaisant puisque ces valeurs coincident avec celles calculées a partir
de la loi de Datcy, et des mesutes (3 m/a) par Raoult et al. (1998).

La modélisation montre que la partie Est de ’Albien concentrerait des eaux riches en *He (10 - 50 x
10 4 mol/m?), ce qui laisse supposer des circulations d’eau trés lentes. Cette observation n’a pas pu étre
vérifiée par des mesures par manque de forages dans cette zone. Toutefois, en plus des valeurs le long de la
ligne d’écoulement, des points épats, au sud de Chartres (98 x 10 -6 mol/m?) et a ’Est de Tours (357 x 10 -6
mol/m3), montrent une bonne cohérence avec le modéle. Cette adéquation tenderait 4 confirmer les vitesses
réduites estimées dans la partie otientale de 'aquifere.
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Figure 100 : Trajectoires inverses d partir de I’Albien.
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XXVIIIL.2. DOGGER

Les temps de résidence moyens calculés dans le Dogger calcaire pour des conditions identiques a
celles considérées dans laquifere de ’Albien (Figure 103) sont globalement en accord avec les valeurs
modeles obtenues dans le centre du Bassin (4 & 2 Ma, Marty et al., 1993). A noter qu’aux alentours du site, les

ages des eaux seraient du méme ordre de grandeur qu’au centre du bassin, voire supérieurs.

Les temps de résidence élevés obtenus dans I'Est s’expliquent par les faibles perméabilités mesurées
au droit du site (Annexe V Figure A16). Différents types de tests (pompage, simple et double obturateur)
réalisés sur 2 forages distants de 15 km (MSE 101 et HTM 102), indiquent des perméabilités comparables a
celles d’une argile de surface (10-3m/s < K < 10 m/s). Ces valeurs sont de 4 ordres de grandeur inférieures
a celles mesurées lors d’essais géothermiques a ’'Ouest de Reims. L’origine de cette brusque diminution des
perméabilités n’est pas clairement identifiée, d’autant qu’a notre connaissance, aucune théorie ne permet de
généraliser ce phénomeéne a lensemble de I'Est du Bassin Parisien. Une hypothése avancée est la
recristallisation régionale des calcaires a cet endroit (ANDRA, 1996). Ce processus devrait entrainer une
modification de la composition isotopique en oxygene (880 moins négatif) des eaux du MSE 101. Or, les

analyses ne signalent aucun échange significatif avec les carbonates.

Si les mesures de perméabilité refletent bien la réalité (10 — 10-1° m/s étant des valeuts proches de la
limite physique de ce type de méthodes), les vitesses de circulation sont tres lentes (Figure 104: < 3 x 10+
m/a) et les temps de résidence tres longs (= 1 Ma ; Figure 103) a I'aplomb du site. Ces valeurs sont trés
inférieures a celles estimées dans le centre du bassin (0.33 m/a - Wei et al., 1990 ; 0.04 m/a - Marty et al.,
1993 ;0.05 — 0.2 m/a - Pinti and Marty, 1993 ; 0.05 m/a - Menjoz et al., 1993).

Les isotopes stables, 8D et 8180, témoignent d’une recharge antérieure aux derniéres glaciations du
Quaternaire. De plus, les teneurs en hélium permettent de calculer un age de ordre de 1 Ma en considérant
un flux exogene de *He de 2 x 107 mol/m? an. Ainsi, les arguments géochimiques vont dans le sens des ages

déterminés par le modele.

Le flux exogene de He est supposé provenir d’'un mélange entre des eaux anciennes et des eaux plus
récentes issues de la recharge. Deux mécanismes sont alors envisageables : Les eaux anciennes proviennent i)
d’une partie plus confinée de laquifére qui renfermerait des eaux stagnantes, i) de remontées d’eaux
profondes. Les trajectoires inverses au départ du Dogger (Figure 105) corroborent la seconde hypothése car
elles montrent que des eaux en provenance du socle, donc nettement plus agées, peuvent étre injectées dans

le Dogger.

Enfin, un ordre de grandeur de différence est observé entre le centre et Est du bassin sur les
abondances en *He et le rapport “He/2Ne, ce qui laisse supposer que les eaux du MSE 101 sont anciennes,
mais pas autant que celles de la région parisienne. Par conséquent, les mesures de perméabilité poutraient étre
quelque peu sous-estimées, ou encore que la zone circulaire de 20 km centrée sur le site surestimée, bien que

globalement I’age proposé par le modele est dans une gamme englobant celui issu des abondances en hélium.
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Figure 103 : Temps de résidence moyens dans le Dogger calculés en supposant un transport par convection pure et une porosité
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XXVIIIL.3. T'RIAS

Les temps de résidence dans le Trias détritique (Figure 106) sont tres élevés dans sa partie N-E et N-
O (supérieurs a 107 années). Ils atteignent 10 2 100 000 ans dans sa partie E / S-E et sont en accord avec les
ages “C (20-30 000 ans). Toutefois, cette zone devrait étre un peu plus étendue vers I"Ouest pour
correspondre completement aux données géochimiques. Dans le centre du bassin, les eaux du Trias non
détritique (Keuper) pourraient avoir plusieurs dizaines de millions d’années (Pinti et Marty, 1997). Ces
résultats géochimiques (déduits des paléotempératures de recharge) sont cohérents avec les temps de

résidence proposés par le modele.

L’enrichissement de 2 a 3 ordres de grandeur en *He par rapport a la production in situ des eaux
triasiques prouve qu’une majorité de l'hélium est "exotique" (= non produit dans l'aquifére). L'étude
géochimique (abondance en *He et age “C) dans I'Est du bassin permet de calculer des flux de *He entrant a
la base du Trias de P'ordre de 105 mol/m2 an. Des études antérieures (Pinti, 1993 ; Marty et al. 1993),
proposent un flux de 1-2 x 107 mol/m?2. an calculé a partir de données sur les eaux du centre du bassin. Cette
différence s’explique si le bassin regoit des apports de fluides profonds plus importants dans sa partie Est que

dans sa partie centrale.

Le flux moyen entrant a la base du Trias détritique sur la totalité du bassin est estimé a 1.6 x 107

mol/m? an avec le modele. Cette valeur est en adéquation avec celui proposé par Marty et al. (1993).

Les temps de résidence dans le Trias non détritique sont plus élevés que dans le Trias détritique bien
que cette strate géologique soit de formation postérieure. Ceci s’explique par le fait que les perméabilités sont
plus faibles ce qui allonge les temps de transit. Dans UEst du bassin, les temps de résidence calculés s’étalent
de 105 a 106 ans.

Dans le Trias détritique, le modele propose des vitesses de circulation comprises entre 3.1 (prés des
affleurements) a 0.03 m/a (au niveau de St Dizier) pour les eaux circulant dans I’'Est du bassin (Figure 107).

Les vitesses calculées a partir des ages 4C sont du méme ordre de grandeur.
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Trias détritique

Temps de résidence moyen
(années)

B >1E7
- 1E6-1E7
i 1E5-1E6

Bl 1E4-1E5
M 1E3-1E4
M <1E3

Trias non détritique

rl

Figure 106 : Temps de résidence des eanx dans le Trias détritique et non détritigue.
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XXIX. CONFRONTATION ENTRE LE MODELE ET LA GEOCHIMIE POUR I’HELIUM-3

XXIX.1. DANS LE TRIAS

L’enrichissement en 3He par rapport a la production radiogénique in situ, révélé par Iétude

géochimique dans les eaux circulant dans la partie orientale du Trias (XX.3), peut s’expliquer de 2 manieéres :

- diffusion préférentielle de *He nucléogénique extrait des horizons sous-jacents (Castro, 1995 ;
Castro et al., 1998) ;

- contribution de 3He mantellique.

Pour tester ces hypotheses, une premiere simulation numérique a été réalisée en affectant un débit massique
en *He nul dans les zones correspondant aux roches a caractére magmatique repérées au toit du socle (Figure
99). Les teneurs en 3He modélisées sont alors de 10 a 20 fois inférieures a celles mesurées dans Est du
bassin (Figure 108a). Il faudrait affecter a He un coefficient de diffusion moléculaire supérieur de 10 a 20
fois a celui de *He pour parvenir a une bonne cohérence entre modele mathématique et mesures de terrain.
Cet écart ne semble pas rationnel et exclut ’hypothese d’une diffusion préférentielle de 3He nucléogénique. A
fortiori, la différence de 13% entre coefficient de diffusion moléculaire de *He et He proposée par Castro
(1995), ne suffirait pas dans ce modele.

Ce constat conduit a prendre en considération une contribution d’hélium-3 d’origine mantellique, en

accord avec les conclusions géochimiques présentées au chapitre X.

Le modele nous a permis de quantifier les flux extraits de ces zones magmatiques : Ils seraient de
Pordre de 2 x 10-15 mol 3He/m3. an dans les zones magmatiques récentes et de 8 x 10-'7 mol/m?. an dans les
zones magmatiques anciennes. Ce calage aboutit a un bon accord entre valeurs simulées et mesurées (Figure
108b). De plus, la valeur estimée pour les zones de volcanisme récent (1.4 x 10-'2 mol/m?2 an) concorde avec

les quantités de 3He dégazées au niveau des rides médio-océaniques (1.9 x 10-'2 mol/m?2. an : cf. Figure 2) .
q g q g
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Figure 107 : Champs de vitesse de circulation dans le Trias détritique et non détritigue.
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Figure 108 : Comparaison entre une simulation ignorant une contribution de ’He mantellique (a) et une injectant des flux: de

sFle mantelligue a partir de zones répertoriées comme magmatiques dans le socle (b).
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XXIX.2. DANS LE DOGGER

Dans la marge orientale du bassin, les valeurs 3He/*He dans P'aquifere du Dogger sont dans leur
globalité inférieures a 0.05 Ra (Figure 109a), c’est-a-dire légérement supérieures a celles attribuées a une
production purement radiogénique (R/Ra < 0.02). En revanche, toujours dans I'Est du bassin, les rapports
3He/*He dans l'aquifére du Trias sont de l'ordre de 0.3 Ra (Figure 109b). Cette différence entérine
Phypothese, déja formulée lors de I’étude des données géochimiques (cf. XXIII), que ’hélium-3 d’origine
mantellique détecté dans le Trias n’a pas encore atteint le Dogger. Par conséquent, les cinétiques de transfert
entre les 2 aquiferes doivent étre tres lentes, ce qui conforte les argiles du Lias, formation intermédiaire, dans
leur role d’isolant.

XXIX.3. DANS L’ALBIEN

Les rapports isotopiques modélisés dans I’Albien sont de 2 types (Figure 110) :
i) purement radiogéniques (valeur de ordre de 0.02 ou inférieur) au centre du bassin ;

ify composés d’un mélange entre un pole atmosphérique et un second radiogénique entre les
afflearements et la région parisienne.

Aucun apport d’hélium d’origine mantellique n’est mis en évidence dans cet aquifére. Ces

observations sont en accord avec les interprétations géochimiques.

XXX. VALIDITE DU MODELE

Pour apprécier la robustesse du modéle vis-a-vis de parametres géochimiques et hydrologiques, une

série de tests de sensibilité a été réalisée sur la base de la simulation détaillée précédemment :

a) Concentration en surface :

Toute maille affleurante se voit imposer une concentration en hélium-4 fixe, correspondant a la
quantité de “He dissoute a Péquilibre (Air Saturated Water) au niveau de la zone de recharge. Cette valeur
dépend de la température au sol. Le Tableau 42 montre que la variation de concentration en *He avec la
température est un processus qui affecte peu hélium, par comparaison a Pargon. Entre des eaux a 25°C
(compatible avec des eaux d’age pré-Quaternaire) et a 9°C (température de recharge actuelle), il apparait 4%

de variations. L’influence de ce parameétre peut étre considérée comme mineure pour le modéle.

Température (°C) Nombre de mole de gaz rares dissous par m3 d'eau
He He 2Ne 0Ar
2 3.08 x 1012 2.20 x 106 9.06 x 10-6 2.10 x 102
9 2.98 x 10:12 2.13 %104 8.43 x 106 L.77 =102
25 2.87 x 1012 2.05:% 10:¢ 749 x 106 1.30 x 102

Tablean 42 : Quantités de gaz, rares dissous dans les eansc météoriques en fonction de la température an nivean du sol.
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Figure 109 : Comparaison entre la répartition des rapports *He/*He dans le Dogger et dans le Trias de la marge orientale du

bassin.
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Figure 110 : Répartition des rapports *He/*He dans I'Albien.




196 Quatriéme partie — Modélisation des transferts de gaz rares

b) Concentration initiale :

A TPexception des mailles affleurantes, a t=0, 'ensemble du modéle a une concentration initiale en
hélium-4 égale a zéro. Une autre possibilité aurait été d’imposer la concentration ASW (concentration en
surface) a tout le modéle. Ce changement ne serait pas significatif vu I'ordre de grandeur des concentrations

observées pour ensemble des couches du modele.

c) Production radiogénique :

Les concentrations en éléments parents (U, Th et Li) qui fixent les taux de production en hélium-4 et
en hélium-3 sont relativement constantes en environnement sédimentaire. Par conséquent, ce paramétre

n’engendre pas de variations importantes dans les résultats.

d) Diffusion, dispersivité :

L’advection est un moyen de transport négligeable dans les semi-perméables. En revanche, la
diffusion moléculaire va permettre le passage progressif de ’hélium d’un semi-perméable a un aquifére. Dans
le modéle, des coefficients de diffusion moléculaire de 101 m2/s ont été attribués aux couches semi-

perméables et de 5 x 10-1? m2/s pour le socle. Mais, deux autres configurations ont été envisagées :

i) La premiére tendait a diminuer les coefficients de diffusion (5 x 10" m2/s). Cette valeur a été

testée car elle résulte d’une expérience réalisée sur des argilites du Callovo-Oxfordien (Rebout, 1995).

i) La seconde accentuait ce processus diffusif (3 x 10 m?/s). Ce coefficient a été déterminé a partir
du coefficient de diffusion de He dans I'eau (Wise and Houghton, 1966 ; Ohsumi and Horibe, 1984)
et d’un coefficient de tortuosité (Castro et al., 1998).

Avec un coefficient de 3 x 102 m2/s, les concentrations observées dans ’Albien sont environ 10 fois
supérieures a celles mesurées (Figure 111).
La seule valeur de coefficient de diffusion déterminée expérimentalement (5 x 10" m2/s : Rebour, 1995)
semble trop faible vu le peu de contrastes entre ces résultats et ceux obtenus sans coefficient de diffusion. De
plus, cette valeur implique pour le Dogger calcaire des concentrations trop faibles au Sud-Est de Patis et trop
fortes en Champagne. Dans le Trias détritique, les concentrations calculées avec cette valeur sont bien trop
faibles comparées aux mesures (Figure 112).

Nous avons également considéré un troisiéme processus de transport: la dispersivité. Le modele
n’ayant pas convergé lors des différents essais pour des raisons de mailles trop grandes (nombre de Peclet

>>1), aucune information n’a pu étre tirée de ces expériences.

e) Perméabilité :

Ce parametre influe énormément sur la distribution de gaz rares. Cependant, nous n’avons pas jugé
pertinent de modifier drastiquement les perméabilités affectées au modele existant car elles sont en partie
basées sur des mesures et des études antérieures (BRGM, 1986, 1995). En outre, les variations de
perméabilité peuvent étre tres importantes localement, mais le modele n’est pas suffisamment sensible
(mailles de 10 x 10 km) pour les intégrer. Par conséquent, nous avons préféré consetver des valeurs de
perméabilité moyennes sur I’ensemble du modéle et effectuer de légéres modifications notamment au niveau

du site, pour intégrer les connaissances acquises lors des reconnaissances ANDRA.
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Figure 111 : Variation des concentrations en hélium-4 en fonction du coefficient de diffuusion dans L'aquifére de I’Albien et

comparaison avec les mesures de terrains (chiffres noirs).
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et comparaison avec les mesures de terrains (chiffres noirs).
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f) Porosité :

De maniére analogue a la permeéabilité, la porosité cinématique peut entrainer de fortes modifications
sur les résultats en concentration, car elle détermine la vitesse réelle de I'eau dans le modeéle. Ce parametre
peut étre éminemment variable dans Pespace, méme dans une méme couche hydrogéologique. Nous avons
affecté a I'ensemble des couches sédimentaires une valeur unique de 10%. Le socle granitique est moins

poreux, nous lui avons affecté une valeur de 0.5 %.

g) Failles :

Dans la littérature, plusieurs auteurs (par exemple, Pinti et al. 1997) suggerent que des quantités non
négligeables d'hélium pourraient étre transmises a partir du socle vers des niveaux supérieurs par

l'intermédiaire des failles. Mais, jouent-elles toutes un réle majeur ?

La comparaison d’un modéle caractérisé par une absence totale de faille avec le nétre montre que les failles
permettent de doubler les concentrations en *He le long de la faille Rouen-Couy dans le Dogger (Figure 113).
En revanche, les failles n’apportent pas de variations significatives sur les concentrations en *He dans la partie
Est du Trias (Figure 113). Ceci est contradictoire avec les données géochimiques, qui montrent une
augmentation de la concentration en He et des rapports *He/*He radiogéniques dés que les forages se situent
au-dela de la faille de Vittel (Figure 88). Une explication possible serait : la topographie locale étant chahutée

dans cette partie du bassin, elle est plus difficile a intégrer finement dans des mailles de 10 x 10 km.

En faisant varier la transmissivité des failles de 105 (modele de référence) a 106 m2/s (modéle test), aucun

changement significatif n’a été observé entre ces 2 simulations.

h) Echelle de temps de modélisation :

Les couches sédimentaires étudiées lors de cette étude (Albien, Dogger et Trias) ont un age de
formation équivalent ou supérieur a 100 Ma. Par conséquent, le modeéle doit évoluer sur une période de
temps similaire afin d’enregistrer accumulation de la production radiogénique. Nous n’avons pas encore
atteint un état d’équilibre pour 'ensemble des couches hydrogéologiques modélisées (Figure 114). D’apres le
modele, pour les couches superficielles (Tertiaire, Craie), il faut environ 105 années pour atteindre un état
d’équilibre, de Pordre de 107 années pour PAlbien et le Néocomien, pres de 108 années pour I'Oxfordien
calcaire et un temps encote plus long pour les aquiferes profonds (Dogger, Trias). Bien que les écoulements
aient considérablement été modifiés en 100 Ma, 'eau circulant a cette époque la ne fait plus partie du modcle,

donc elle ne peut pas jouer a I'encontre des circulations actuelles.

i) Magmatismes ancien et récent :

Faut-il minorer les flux d’hélium-3 en provenance des zones magmatiques anciennes (par exemple,

volcanisme Stéphanien) par rapport a ceux dérivés de magmas plus récents (d’age Tertiaire ou Quaternaire) ?

Une simulation caractérisée par un méme flux de He (4 x 10-'7 mol/m?. an) dans les zones magmatiques
anciennes et récentes, laisse supposer que cette distinction est importante. Les fortes valeurs enregistrées
dans PEst du Trias détritique ne se retrouvent pas (Figure 115) avec cette configuration. A linverse, un flux

trop importtant surestimerait les valeurs observées dans le Centre du Trias non détritique.
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Figure 115 : Distribution des concentrations en hélium-3 pour un flux: uniforme de 4 x 107 mol/ m’. a dans toutes les gones

magmatigues qu'elles soient anciennes ou récentes dans le “T'riay.



La modélisation de la répartition des concentrations en hélium-4, hélium-3, et consécutivement des
rapports isotopiques de I'hélium, a partir des parameétres hydrodynamiques du modéle de base et des
conditions dictées par la géochimie isotopique des gaz rares, aboutit a un résultat trés satisfaisant : les écarts
entre simulation mathématique et mesures de terrain sont inférieurs a un facteur 2 si Pon considere
Pensemble du bassin. Les quelques différences importantes observées sont attribuées a la topographie locale,
qui ne serait pas assez finement rendue dans certaines zones fortement chahutées.

Les résultats obtenus pour les gaz rares, méme s’ils ne sont pas les seuls possibles, permettent de
discuter des caractéristiques hydrodynamiques des écoulements souterrains en milieu poreux dans I'ensemble

du Bassin Patisien (temps de résidence, vitesses de circulations, origines des fluides, trajectoires).

Les principaux enseignements extraits des études géochimiques sont confirmés par la modélisation :
1) incorporation d’eau du Néocomien dans I'aquifére de Albien en région patisienne ;

i) injection de “He radiogénique issu du socle vers les formations sus-jacentes. Cet apport
exogéne est plus conséquent dans le Trias que dans le Dogger et a fortiori dans ’Albien (22 3

otdres de grandeur de différence).

iif) conttibution de 3He mantellique, en plus de 3He atmosphétique et nucléogénique dans le
Trias. Ainsi, Phypothése selon laquelle les magmas, ayant provoqué Pexpression de surface de la
tectonique tégionale du Graben du Rhin, auraient une étendue allant jusqu’au socle Lorrain
semble possible au travers de cette modélisation. Une estimation des flux d’hélium-3 dérivant de
ces zones profondes a été réalisée. Les roches magmatiques anciennes libéreraient 8 x 1017 mol/
M3oche - an contre 2 x 1075 mol 3He /m3wche . an pour les zones magmatiques récentes. Cette
derniére valeur correspond 2 un flux de 1.4 x 1012 mol/m2 an, en adéquation avec les quantités
de 3He dégazées au niveau des rides médio-océaniques (1.9 x 1012 mol/m2. an).

Des simulations, non ptésentées dans ce mémoire, ont été réalisées pour l'argon et les isotopes
stables de Peau.

v En ce qui concerne Iatgon, les résultats sont moins satisfaisants que ceux obtenus pour Phélium,
certainement en raison d’un bruit de fond atmosphérique prédominant qui masque les faibles appotts
radiogéniques. Ce processus est acctu lotsque les mailles sont affleurantes. Ce probléme est inhérent a la
construction du modéle, qui reptésente chaque couche pat une seule épaisseur de mailles. L’aquifére est alors
associé 4 un continuum d’eau ou le transport par advection est ininterrompu. Ot, un aquifére est loin d’étre
un milieu homogéne ol l'eau circule par advection sans tenir compte des hétérogénéités de perméabilité

existantes. La réalité s’apparente plus 4 un ensemble composé de niveaux perméables et imperméables, plus
ou moins continus et imbriqués.
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V Les tests réalisés pour modéliser la répartition en 8180 dans les aquiféres du Bassin Parisien n’ont
pas abouti. La cause principale de cet insuccés résulte d’un « effet piston » trop marqué. L’eau injectée dans le
modéle est caractérisée par un 810 fixé en fonction de la période de recharge et de sa localisation
géographique (latitude). Puis, au fur et 2 mesure de son cheminement dans 'aquifére, cette valeur va pénétrer
dans le modeéle, tout en poussant 'eau rechargée au pas de temps précédent un peu plus vets son exutoire. 1l
n’y a pas de véritable mélange qui s’opére entre des eaux de 8'80 différents. L’intégration d’un facteur de
dispersion poutrait résoudre ce probleme. Des essais ont alors été réalisés. Mais, en vérifiant la convergence
du modeéle, il est apparu que le nombre de Peclet obtenu (flux massique de convection/flux massique de
dispersion) était trop important (>> 1). Dans ce cas de figure, il est impossible de distinguer la dispersion
«physique» de la dispersion « numérique» et les résultats peuvent porter a caution. Ces conclusions
requierent la construction d’un modéle comprenant des mailles plus petites afin que les critéres de
convergence du modéle soient respectés (nombre de Peclet < 1). En outre, comme cela a déja été dénoncé
pour les modélisations d’argon, la représentation des différentes formations par une seule couche de mailles
renforce cet effet piston.



CONCLUSION GENERALE

La connaissance de la capacité de migration des radionucléides, a Péchelle des temps géologiques,
dans les couches semi-perméables et les formations aquiféres est fondamentale dans le cadte d’un projet de
stockage de déchets radioactifs en profondeur.

Cette étude s’intéresse en particulier aux cinétiques de transfert roche — eau des gaz rares, éléments présentant
Pavantage d’étre inertes chimiquement et ainsi utilisés en tant que traceurs naturels consetvatifs, dans la série
sédimentaire de I’Est du Bassin de Paris.

Dans un premier temps, nous avons étudié le comportement des gaz rates dans les toches
sédimentaires, afin de documenter les transferts massiques en milien poreux peu perméable. Si les isotopes de
gaz rares lourds tel 'argon sont bien retenus dans les roches de formation, il en est tout autrement pour les
gaz rares légers. Les argilites étudiées libérent la moitié de leur hélium a température ambiante. L’autre moitié
est libérée pour des cinétiques de transferts plus lentes et des températures plus élevées.

Des profils de diffusion de He dérivés d’expériences de chauffage par paliers d’échantillons de roche
permettent de définir différents types de mobilité, donc différents sites de rétention de He.
Afin de déterminer I'origine de ces sites, nous avons mené deux types d’expériences :

- La premiére tend 4 examiner la vatiation des rappotts isotopiques 8D, obtenus en déshydratant
les roches, car I’hélium étant considéré comme un élément léger, au ' méme titre que ’hydrogéne de
Ieau, leur comportement pourrait présenter des similitudes. Ainsi, il est possible de discuter de
Porigine des différents types d’eau extraits en fonction de la température, et de proposer des sites
potentiels de rétention de He.

- La seconde expérience porte sur Pétude des traces de fission émises lors de Pitradiation de
minéraux riches en uranium. Ces défauts permettent d’identifier les phases contenant Pélément
patent de He. Elles correspondent a i) des minéraux accessoires de petites tailles, ii) des dépdts au
niveau des joints de grains, dans des phases altérées ou encore en surface des phases poreuses.

L’étude des roches montre que I’hélium s’avére étre un traceur plus performant que P'argon, c’est
poutquoi nous avons considérer plus en détail le comportement de ce premier élément dans les eaux
souterraines de PEst du Bassin Parisien. Comme le rapport *He/*He permet d’identifier I'origine des fluides
et que les isotopes radiogéniques apportent des informations d’ordre chronologique, ’hélium peut restituer la
mémoite de I’histoire de ces fluides.
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Dans un deuxiéme temps, la géochimie isotopique des gaz rares, couplée a Iétude des isotopes
stables de la molécule d’eau et des activité C, a permis de préciser les caractéristiques hydrodynamiques des
eaux souterraines de ’'Est du bassin et de.contraindre 'époque de recharge, les vitesses de circulation, les
temps de résidence, Porigine des fluides, les mélanges éventuels ou encore les flux sous-jacents injectés dans
les différentes formations sédimentaires.

- Le signal isotopique des eaux triasiques permet de déconvoluer la signature de trois composantes :
atmosphétique, radiogénique et mantellique. La production radiogénique ## sit# dans le Trias ne permettant
pas d’expliquer les concentrations en hélium élevées mesurées, un flux exogéne issu du socle, de Pordre de
105 mol/m2, est supposé entrer 4 la base de cet aquifére. Les rappotts isotopiques de ’hélium montrent
clairement la contribution de 3He mantellique. Ainsi, des fluides d’origine magmatique sont injectés dans le
Ttias par intermédiaire de transferts convectifs de grande ampleur a Iéchelle de la crotte. Ces eaux se sont
rechargées durant une période climatique froide, il y a environ 30 000 ans. Les paléotempératures de recharge
et les dges 1“C sont en accord, puisqu’ils définissent une courbe climatique similaire a celles de la littérature.
Les vitesses de citculation sont en moyenne de 2.5 m/an, mais elles peuvent chuter 4 1.2 m/an au niveau de
la faille de Vittel, qui semble jouer un r6le de frein dans ces écoulements.

- L’aquifere du Dogger est constitué d’un mélange d’eau météorique et d’eaux issues des formations
atgileuses encaissantes et du socle. Aucune composante mantellique marquée n’a pu étre mise en évidence
dans ces eaux. En faisant Phypothése d’un flux entrant de “He de 107 mol/m?, comparable a celui injecté
dans le Dogger au centre du bassin, les eaux du forage MSE 101 pourraient avoir un temps de résidence d’1
Ma, ce qui implique des cinétiques de Potdte de 0.05 m/an.

Les transferts d’éléments traces entre le Dogger et le Trias sont quantitativement limités, du fait que
les rapports isotopiques de Phélium élevés, détectés dans les eaux triasiques, ne se retrouvent pas dans les
eaux jurassiques. Par conséquent, les argiles du Lias constitueraient une barriere isolante efficace entre ces
deux formations. ‘

Enfin, la robustesse de I'ensemble de nos conclusions géochimiques a été testée par I'intermédiaire
d’un modéle numérique 3D, multi-couches, élaboré par ANTEA. La cohésion entre les deux approches s’est
avérée trés satisfaisante, méme si quelques conditions initiales et aux limites peuvent étre jugées
approximatives (coefficients de diffusion moléculaite et perméabilités uniformes pour les couches semi-
perméables, transport en mode transitoire sur 100 Ma pour un régime hydraulique permanent,....). Les
simulations de transport des gaz rares réalisées montrent que le flux de 3He extrait des zones magmatiques
técentes serait de Pordre de 1.4 x 102 mol/m? an. Cette valeur est en adéquation avec les quantités de 3He

dégazées au niveau des rides médio-océaniques.

Le c6té pluridisciplinaire de cette étude (outils géochimiques et numériques, traces de fission,...) a
été un atout indiscutable pour les implications hydrodynamiques et la compréhension des transferts
massiques des radionucléides dans la marge orientale du Bassin Parisien. Par ailleurs, les problématiques
abordées, telles celles liés aux capacités de migration de I’hélium, surtout en phase solide, ont été souvent
invoquées dans le contexte géologique mais peu quantifiées jusqu’alors.
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ANNEXE I: ANALYSES CHIMIQUES DES ROCHES SEDIMENTAIRES
DE L’EST DU BASSIN PARISIEN

Méthode d’analyse SARM

Préparation de l'échantillon
- Perte au feu : Grillage 2 1000 °C - Gravimétrie (balance automatisée pilotée par ordinateut).

- Fusion au métaborate de lithium (four tunnel automatique), suivie d'une mise en solution acide
(banc de mise en solution robotisé).

La solution obtenue est analysée :

o directement par ICP-ES (Jobin-Yvon JY 70 Type II) pour les majeurs et les mineurs (Si, Al, Fe
total, Mn, Mg, Ca, Na, K, P, Tj, Perte au feu, Sc) ;

o aprés dilution par ICP-MS (Perkin-Elmer ELAN 5000) pour les traces (As, Ba, Be, Bi, Cd, Ce,
Co, Ct, Cs, Cu, Dy, Er, Eu, Ga, Gd, Ge, Hf, Ho, In, La, Lu, Mo, Nb, Nd, Ni, Pb, Pr, Rb, Sb,
Sm, Sn, St, Ta, Tb, Th, U, V, W, Y, Yb, Zn, Zt).

Spectrométrie Absorption Atomique et émission de flamme (Perkin-Elmer 4000 et 5100 PC)
- Fusion LiBO; : Al, Ca, Co, Ct, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni, Si
- Extraction : Be, Cd, Pb, Sn
- Attaque acide :
- HF, HClO4: Ba, Cu, Li, St, V, Zn, Cs, Rb
- HF, HNO; - Extraction : Ag
- HF, HCI, HNOj - Séparation sur résines : As (méthode des hydrures)
- HaSO4, HNOs : Hg (Méthode de 1'amalgame)

Absorptiométrie (Beckman DU 62)
- Fusion LiBO: : T4, P,0s
- Fusion Na,COs : Cl
- Fusion Na,COj - séparation sur résines : B

- Attaque acide HF, HCIO4, HNO; - Extraction : Mo, W

Gravimétrie
- Séchage 110°C : H20
- Grillage 1000 °C : Perte au feu

Remarque : la vérification des analyses est effectuée au moyen de standards géochimiques introduits dans les

séries, traités dans les méme conditions que les échantillons et dosés comme des inconnus.



224 Annexe I

Précisions analytiques sur les mesures chimiques

ICP - AES

Element >10 mg/1 >5mg/l >1mg/l LD (ug/1)

Si 5 5 2,1
Al 5 5 10 0,8
Fe 5 5 10 0,6
Mn 5 5 5 0,1
Mg 5 5 10 0,9
Ca 5 5 10 1,5
Na 5 5 10 0,9
K 5 5 15 0,9
Ti 5 5 5 0,5

P 5 5 10 1,2

Tablean A1 : Incertitudes moyennes en Yo, englobant reproductibilité et justesse, sur les mesnres chimiques des éléments majenrs
effectuées par ICP-AES. (LD : limite de détection).

ICP - MS

100 50 10 LD 100 50 10 LD

ng/l  pg/l pg/t  (ug/D) pg/l  pg/l pg/l (ug/D)
As 3,8 30 5,1 0,2 Ni 2,2 41 47 05
Ba 3,6 2,4 7,6 0,2 Pb 1,1 1,5 13 0,2
Be 47 43 9,5 1,0 Rb 46 31 50 02
Bi 18 57 328 0,5 Sb 0,8 1,9 2,9 0.2
cd 2,9 3,1 6,2 05 Sn 09 28 7,9 02
Co 2,1 3,3 33 0,2 St 2,0 33 12,5 1,0
Cr 2,2 50 7,6 1,0 U 1,2 39 2,2 0,2
Cs 1,2 1,8 2,7 0,2 v 1,5 34 23 0.2
Cu 09 2,5 32 1,0 W 18 28 5,0 05
Ga 2,6 1,9 3.1 0,5 Zn 1,7 2,0 114 20
Mo 1,0 1,5 1,9 0,2 In A 182 02

Tablean A2 : Incertitudes moyennes en Yo, englobant reproductibilité et justesse, sur les mesures chimigues des éléments en trace
effectuées par ICP-MS (solution standard 100 pg/ ! sur Elan 5000). LD : limite de détection.



SIR[EA]

MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HTM HTM HTM Gres Calcaire

1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943
SiO; 46.24 0.87 ‘0.58 5.38 0.57 1.18 3142 4584 4643 4448 4697 4507 5232 94.22 5.05
ALOs 1449 0.14 0.25 1.89 0.33 0.39 10.94 7.87 1252 1729 1696 16.62  18.03 2.82 0.6
Fe:O3 534 0.11 0.1 0.76 0.37 0.29 571 2.85 3.79 5.99 5.09 6.02 6.77 0.35 1.07
MnO 0.04 0.03 0.03 0.02 0.09 0.04 0.08 0.07 0.02
MgO 2.64 0.72 0.76 1.27 0.67 1.74 27 1.93 1.82 224 232 2.63 1.98 0.07 0.55
CaO 10.14 5469 5455 4982 5477 52,65 2136 1857 1413 9.31 8.26 9.51 3.85 0.02 50.67
NaO 0.3 0.04 0.05 0.15 0.24 0.42 0.22 0.61 0.63 0.67 0.73 0.08 0.03
K.O 3.16 0.04 0.05 0.45 0.04 0.1 2.39 2.09 27 2.46 295 2.51 2.65 1.87 0.14
TiO- 0.78 0.02 0.08 0.02 0.57 0.46 0.7 0.85 091 0.78 0.93 0.06 0.04
P20s 0.26 0.15 0.21 0.21 0.19 0.21 0.24 013 0.18 0.36 0.41 0.28 0.34 0.06 0.22
PF 1546  43.09 4330 40.01 4289 43.02 23.66 1891 1696 1565 1406 1520 11.34 0.6 40.91
Total 98.84 99.85 99.82 99.92 99.85 9975 99.27  99.09 . 99.46 9932 9859 9937 99.00 100.15 99.3

Tablean A3 : Composition chimique (Yo) des roches sédimentaires analysées par ICP-AES au SARM-CRPG.
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MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HTM HTM HTM Gres Calcaire

1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943
As 15 0.84 069 174 1.85 0.75 16 6.62 8.26 12.7 10.3 10.7 8.57 3.68 14.8
Ba 233 5.8 12 92 24 163 161 177 259 305 282 268 521 316 18
Be 1.98 traces  traces  traces  traces 0.07 1.25 1.36 1.54 252 1.98 1.24 1.4 0.36 0.2
Bi 0.32 0.01 0.01 0.06 . 0.02 0.03 0.22 0.14 0.03 0.32 0.53 0.3 0.33 0.02
Cd 0.37 0.12 0.42 0.14 0.76 0.08 0.29 0.1 0.16 0.3 0.03 0.17 0.26 0.05 0.23
Ce 6484  3.18 2.82 10.1 4.55 2.21 54.89  53.48 65.9 83 85 78.9 93.4 9.47 26.9
Co 13.9 0.57 0.78 1.85 1.69 0.99 15.4 6.33 6.9 161 129 14.6 14.8 0.98 2.22
Cr 102 5.34 13.1 214 10.4 8.4 79.6 72.8 106 105 113 98.5 116 3.33 31
Cs 64.27 3 221 2 1.07 1.64 2859 7.58 111 5.44 4.04 5.52 4.24 1.36 0.11
Cu 18.1 2.6 3.7 6.1 16.1 52 15.9 10.8 12.2 283 17.5 274 29.7 2.5 49
Dy 378  0.283 0.56 0.64 0.48 0.16 3.39 2.85 3.89 4.96 5.19 4.79 5.38 0.87 2.2
Er 1.97 0.111 0.38 0.37 0.27 0.07 1.79 1.67 2.05 2.7 2.83 2.65 2.97 0.45 1
Eu 1.11 0.07 0.15 0.17 0.12 0.05 0.98 0.84 1 1.52 1.47 1.36 1.8 0.35 0.65
Ga 18.9 0.22 0.34 2.72 0.52 0.62 13.9 10.5 171 20.9 20.9 21 21.4 2.48 0.83
Gd 4.22 0.36 0.66 0.64 0.48 0.14 4.08 3.46 4.21 5.41 5.81 5.33 6.65 0.95 2.48
Ge 1.31 0.03 0.02 0.23 0.57 0.03 0.86 0.95 1.06 1.29 1.37 1.19 1.36 0.9 0.09
Hf 4.72 0.05 0.06 0.42 0.08 0.1 3 4.55 5.1 481 531 4.32 5.49 1.11 0.76
Ho 0.73 0.05 0.14 0.13 O.OSI 0.03 0.63 0.57 0.78 0.94 1.01 0.93 1.04 0191 0.43
In 0.07 0.02 0.05 0.02 0.04 0.02 0.08 0.03 0.06 0.06 0.05 0.06 0.09 0.01 0.02
La 33.11 1.95 6.08 5.54 3.12 1.29 31.04 2627 36.3 41.2 40.6 39.5 429 6.18 16.13
Lu 0.34 0.01 0.05 0.04 0.03 0.01 0.28 0.28 0.38 0.44 0.44 0.41 0.48 0.08 0.12

Tablean A4 : Composition chimique des roches sédimentaires analysées par ICP-MS an SARM-CRPG.

CERI 2N |

9¢C

1 oxouuy



MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE MSE HTM HTM HTM HTM Gres Calcaire
1492 1138 198 85 1122 1166 1494 1489 1497 2017 1660 2037 1943

Mo 1.05 0.86 0.36 1.25 239 1.14 0.89 0.49 1.01 332 0.65 3.05 0.97 0.35 0.07
Nb 14.54 0.22 0.22 2.04 0.381 0.45 10.75 9.81 15.5 14.6 15.3 13.9 15.6 0.79 1.07
Nd 27.22 1.57 271 4.07 2.38 0.96 25.89 22,66 30 355 37.7 343 40.4 5.31 15.8
Ni 58.8 13.8 16.9 19 17 14.2 59.1 28.7 33.9 58.7 45.9 52.8 51.8 0.61

Pb 213 0.48 4.76 33.7 9.23 3.77 19.2 11.3 15.6 35.5 23 239 30.3 10.2 372
Pr 7.25 0.42 0.726 1.19 0.62 0.25 6.8 5.74 7.78 9.75 9.94 9.28 10.79 1.39 4.08
Rb 1194 1.46 2.96 24 27 388 9345 6669 1156 1057 1055 100 102 57.31 4.9
Sb 0.67 0.08 0.28 0.21 0.42 0.17 0.79 0.37 0.49 0.53 0.53 0.56 0.66 0.5 0.09
Sm 4.82 0.34 0.55 0.92 0.54 0.17 4.65 4.18 5.16 6.79 7.11 6.63 7.95 0.84 3.13
Sn 251 0.08 0.19 0.52 0.2 Q.13 1.88 2.09 2.28 2.85 2.81 2.61 2.82 0.63 0.23
St 326 418 450 460 364 382 418 310 328 300 225 279 199 77.8 519
Ta 1.28 0.01 0.02 0.15 0.06 0.03 0.91 0.833 1.21 1.25 1.33 1.19 1.3 0.11 0.07
Tb 0.62 0.05 0.08 0.1 0.08 0.02 0.58 0.48 0.67 0.84 0.86 0.8 0.99 0.15 0.39
Th 12.17 0.19 0.19 1.36 0.27 0.23 9.24 7.82 9.68 13 15.1 124 14.2 233 299
Tm 0.34 0.02 0.05 0.04 0.03 0.01 0.26 0241 0.33 0.41 0.45 0.38 0.42 0.08 0.14
U 2.61 1.71 1.27 1.36 1.41 1.17 219 1.85 2.63 3.27 3.18 3.07 293 0.57 0.59
v 136 6.39 12.6 20.8 723 7 107 75 99.9 142 123 120 113 3.45 50
W 1.85 0.6 0.1 0.39 13.6 0.6 1.39 1.09 1.54 2.16 1.87 1.84 1.89 0.29 012
Y 21.6 2.39 9.6 5.21 4.36 1.15 21 18.1 23.8 275 28.8 26.9 29.5 5.56 17.5
Yb 2.09 0.11 0.29 0.35 0.22 0.09 1.74 1.69 219 248 271 2.56 2.76 0.46 0.96
Zn 348 276 17.1 18.3 121 7.99 162 57.5 57.8 115 72.4 74.9 126 4.99 35
Zr 167 251 3.04 213 43 5.68 107 167 190 170 193 163 200 41 333

Tablean A5 : Composition chimique des roches sédimentaires analysées par ICP-MS an SARM-CRPG.
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ANNEXE II : PRODUCTION RADIOGENIQUE DANS LES ROCHES
A PARTIR DES CONCENTRATIONS EN ELEMENTS PARENTS

Forage Densitt U Th Li K P(*He) P(*He) P(*Ar)
g/cm® ppm ppm ppm ppm  mol/g/an  mol/g/an  mol/g/an

Tertiaire/Crétacé 21 198 639 38 13400 1.89x1017 358x102 232x 1018
supeneur

Albien 21 198 639 38 13400 1.89x1017 358x102 232x 1018
Aptien 21 27 875 41 18650 258x1017 527x10%  3.23 x 108
Néocomien 22 25 805 45 7000 238x1017 534x10% 1.21x1018
Tithonien 23 187 211 13 3900 1.28x1017 829x10% 6.75x 1019
Kimméridgien 25 145 295 36 14650 1.16x1017 208x102 253 x 10-18
Oxfordien calcaire 26 22 17 5 2700 140x1017 350x 1026  4.67 x 101
Callovo-Oxfordien 26 22 924 60 23000 237x1017 7.10x10%  3.98 x 108
Dogger calcaire 26 059 299 3 1160 7.01x10' 1.05x102 2,01 x 101
Lias 22 216 777 77 22600 216x1017 830x102  3.91x 1018
Rhétien 26 057 233 12 15500 6.05x10'® 3.63x 102 268 x 10-18
Trias non détritique 2.6 1 266 20 34500 8.79x108 878x10% 597 x 108
Trias détritique 26 057 233 12 15500 6.05x1018 3.63x102 2,68 x 108
Socle 27 587 601 86 40500 3.93x1017  1.69x 102 7.01 x 1018

Tablean A6 : Taux de production des isotopes nucléogéniques d'aprés leurs concentrations en éléments parents dans la roche
réservoir. Analyses effectuées an CRPG (Pinti, 1993 ; Castro, 1995 ; cette étuds).






ANNEXE III : SPECTRES R.X. DES ROCHES SEDIMENTAIRES ANALYSEES
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Figure A1 : Spectres RX. d'un échantillon d'argilites (MSE 1489) du Callovo-Oxfordien.
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Figure A2 : Spectres RX. d'un échantillon d'argilites (MSE 1497) du Callovo-Oxcfordien.
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Figure A3 : Spectres RX. d’un échantillon d'argilites (MSE 1492) du Callovo-Oxfordien.
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Figure A4 : Spectres RX. d'un échantillon d'argilites (EST 104) du Callovo-Oxfordien.
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Figure A5 : Spectres RX. d'un échantillon de grés du Trias.
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Fignre A6 : Spectres RX. d’un échantillon de calcaire du Dogger.
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ANNEXE V : COMPLEMENTS D’INFORMATION SUR LA MODELISATION

Présentation des fichiers de données

panneau des charges abscisses des centres des colonnes

nombre total de panneau numéro du pas de temps numéro de la couche

PANNEAU no 2 / 11 d'un SEMIS de 94 |LIGNES par]|109 COL; X0 = 350 YO = 1950

_L.TYPE=<CHARG>/ / 0; STEP = 0; LAY= 2/ 20; Nest= 0/ 0; T= 0.0000E+00

455 465 475 485 495 505 515 525 535 545 g————

B.P. migration de 4He

9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2665
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2655
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2645
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2635
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2625
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2615
91999 99199 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2605
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 99599 9999 9999 2595
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 2585
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 0 25175
9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 9999 0 2565
9999 9999 9999 99919 9999 9999 9999 9999 0 60.425 2555
9999 9999 9999 9999 9999 9999 0 0 114.43 111.87 2545
9999 9999 9999 0 0 0 81.27 91.007 119.54 143.28 2535
9999 0 0 62.97 72.623 68.648 97.517 122.25 9999 151.04 2525

0 68.322 73.088 75.142 85.152 93.685 115.96 135.68 9999 99919 2515

0 40.867 0.9568 2.7985 54.366 66.477 96.43 110.44 80.04 9999 2505

9999 0 1.4661 2.76 2.806 2.852 4.0743 32.795 37.72 115.44 2495

0 1.38 2.76 8.426 2.9234 3.702 3.68 9.2 20.057 90.956 2485
65.059 83.185 24.84 29.335 81.808 4.1685 5.52 8.28 9.2713 67.294 2475
88.715 101.38 95,945 44.16 88.522 82.793 10.12 19.83 9«2 36 .7 2465
97-34 120.96 103.93 66.24 99.273 87.362 23 23.118 25.038 11.96 2455
165.71 140.49 141.5 101.2 115.5 95.733 83.185 32.2 33.363 26.287 2445
199.95 185.89 172.68 136.16 149.04 124.16 99.138 92.217 45.08 85.494 2435
224.04 225.64 171.12 155.85 156 123.01 197.14 59,8 55.2 87:322 2425

ordonnées des centres des lignes______I

La charge au centre de la maille de coordonnées x = 495 km et y = 2445 km
(en systeme Lambert zone II étendue) de la couche 2 du modéle est égale a 115.5.

Le pas de temps est égal a zéro car les charges sont calculées en régime
permanent .

Figure A8 : Exctrait d’un fichier ASCII donnant les charges piézométriques affectées aux mailles du modele. Les mailles
9999 ne font pas partie du modele et celles a O correspondent a la limite du modéle.
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Fogure A9 : Schéma hydrogéologigue du Bassin Parisien utilisé dans le modéle hydrogéologigne de base.
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Figure A10 : Extension du modele « gag, rares » par rapport an modele de base et détail du maillage de type écossais.
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Distribution des perméabilités dans les différentes couches aquiféres du modeéle
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Figure A11 : Distribution des perméabilités dans le Tertiaire ,
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Figure A12 : Distribution des perméabilités dans la Crate Aquifere
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Figure A13 : Distribution des perméabilités dans I'Albien
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Figure A14 : Distribution des perméabilités dans le Néocomien
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Figure A15 : Distribution des perméabilités dans 'Oxfordien calcaire.
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Figure A16 : Distribution des perméabilités dans le Dogger
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Figure A17 : Distribution des perméabilités dans le Rhétien
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Figure A18 : Distribution des perméabilités dans le Trias détritigue
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